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Resumo

Nesta dissertacdo investigamos as propriedades magnéticas de um filme monocristalino
de ferro e tricamadas com a composicdo Fe(80A)/Cr(t)/Fe(80A), variando as espessuras da
camada metalica ndo magnética separadora (Cr) entre 9A < t < 40A. As amostras foram
depositadas pela técnica Sputtring DC sobre substrato de 6xido de Magnésio (MgO) com
orientacdo cristalina (100). Para esta investigacdo foram utilizadas as técnicas experimentais de
magnetometria por efeito Kerr Magneto-Optico (MOKE) e Ressonancia Ferromagnética (FMR).
Estas técnicas permitiram o estudo das propriedades estaticas e dinamicas da magnetizacdo das
multicamadas.

Os resultados experimentais foram interpretados com base no modelo fenomenoldgico
que leva em consideracao os termos mais relevantes da energia livre magnética para descrever o
comportamento do sistema. Para o filme monocristalino de ferro, realizamos uma discusséo
analitica das informagdes das curvas de magnetizacdo e desenvolvemos uma simulagdo numérica
baseada no modelo de Stoner-Wohlfarth, possibilitando o ajuste numérico das curvas de
magnetizacdo experimentais e a obtencdo do valor de campo de anisotropia. Para as tricamadas,
analisamos a presenca dos acoplamentos bilinear e biquadratico entre as magnetizacdes das
camadas ferromagnéticas adjacentes a partir das medidas das curvas de magnetizacdo. Com as
dependéncias angulares do campo de FMR e da largura de linha obtivemos informacdes sobre as
anisotropias presentes nas tricamadas e evidenciamos os efeitos de diversos mecanismos de
relaxacdo magnética. Também foi possivel observar a dependéncia da epitaxia das multicamadas
com os parametros de crescimento do Sputtering. Adicionalmente foi desenvolvida, durante o
periodo do mestrado, a técnica de susceptibilidade magnética AC com o objetivo de obter

resultados inovadores na investigacao de filmes finos magnéticos.

PALAVRAS-CHAVES:

Efeito Kerr magneto-6ptico, ressonancia ferromagnética, acoplamento bilinear, acoplamento

biquadrético.
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Abstract

In this work, we investigated the magnetic properties of a monocrystalline Fe thin film
and of Fe(80 A)/Cr(t)/Fe(80 A) tri-layers, with the nonmagnetic metallic Cr spacer layer
thickness varying between 9 A <t < 40 A. The samples were deposited by the DC Sputtering on
Magnesium Oxide (MgO) substrates, with (100) crystal orientation. For this investigation,
experimental magneto-optical Kerr effect (MOKE) magnetometry and ferromagnetic resonance
(FMR) techniques were employeed. In this case, these techniques allowed us to study the static
and dynamical magnetization properties of our tri-layers.

The experimental results were interpreted based on the phenomenological model that
takes into account the relevant energy terms to the magnetic free energy to describe the system
behavior. In the case of the monocrystalline Fe film, we performed an analytical discussion on
the magnetization curves and developed a numerical simulation based on the Stoner-Wohlfarth
model, that enables the numerical adjustment of the experimental magnetization curves and
obtainment of the anisotropy field values. On the other hand, for the tri-layers, we analyzed the
existence of bilinear and biquadratic couplings between the magnetizations of adjacent
ferromagnetic layers from measurements of magnetization curves. With the FMR fields and line
width angular dependencies, information on the anisotropy in three layers was obtained and the
effects of different magnetic relaxation mechanisms were evidenced. It was also possible to
observe the dependence of the epitaxy of the multilayers with growth and sputtering parameters.
Additionally it was developed the technique of AC magnetic susceptibility in order to obtain

further information during the investigation of magnetic thin films.
KEYWORDS:

Magneto-optical Kerr effect, ferromagnetic resonance, bilinear coupling, biquadratic coupling.
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Introducéo

A fabricacdo de filmes finos magnéticos teve inicio no século XI1X, onde M. Faraday em
1857 produziu filmes por evaporacao térmica [1]. Mas, somente a partir da década de 1950, a
pesquisa e 0 desenvolvimento dos filmes magnéticos em escala nanométrica tornaram-se uma
fonte de atividades no magnetismo, motivada pela perspectiva das descobertas de novos
fendmenos magnéticos com potencial para aplicagdes tecnologicas. Entretanto, a maioria dos

trabalhos realizados nessa época apresentava uma série de entraves, tais como:

1) Auséncia de tecnologia capaz de criar ambientes com condi¢fes adequadas para deposicédo de

filmes finos, ou seja, ambientes com pressdes abaixo de 10 Torr;

2) Indisponibilidade de técnicas de caracterizacdo estrutural e morfologica dos filmes. Os
primeiros espectrometros comerciais de raios-X sdo desenvolvidos em 1943 [2];

3) Inexisténcia de materiais para deposi¢do com indice de pureza igual ou superiores a 99,9%;

4) Inexisténcia de equipamentos eletrdnicos capazes de controlar e monitorar os parametros de

deposicdo de forma a obter filmes com boa qualidade de interface e homogeneidade.

Os avancgos das técnicas de vacuo, entre os anos de 1970 e 1980, e o surgimento de
diversas técnicas de analise de superficie e a interacdo entre pesquisas e aplicacdes tecnoldgicas,
tornaram a fabricacdo de filmes finos e multicamadas uma area bem elaborada e promissora. Isto
impulsionou descobertas de diversas propriedades fisicas notaveis, como: o acoplamento de troca
antiferromagnético mostrado por Griinberg e colaboradores [3] em amostras com camadas de
Ferro alternadas por camadas de Cromo. A magnetorresisténcia gigante, observada por Baibich e
colaboradores [4], que teve aplicacdo direta no desenvolvimento tecnolégico de sensores
magnéticos e na area de gravacdo e armazenamento de informacGes. O comportamento
oscilatério do acoplamento bilinear em multicamadas magnéticas de acordo com a espessura do
espacador ndo magnético, apresentado pelo trabalho do Parkin e colaboradores [5]. O
acoplamento biquadratico onde ocorre o alinhamento de 90° entre as magnetizaces das camadas
ferromagneticas separadas por espacador ndo magnético, relatada pelo trabalho de Ruhrig e

colaboradores [6].



Nesta dissertacdo sera investigado o comportamento de multicamadas magnéticas de
Fe/Cr/Fe depositadas pela técnica Sputtering DC com a espessura da camada espagadora variada,
onde sera observada a influéncia desta variacdo da camada ndo magnética através das suas curvas

de magnetizacdo e dos espectros de ressonancia ferromagnética.

O trabalho esta dividido em quatro capitulos e um apéndice. No capitulo 1 é feita uma
revisdo conceitual dos principais termos da energia livre magnética presente nos filmes finos e

multicamadas magnéticas.

No capitulo 2 sdo descritas as técnicas utilizadas nesta dissertacdo. S&o elas: a Sputtering
DC, magnetometria por efeito Kerr magneto-6tico, ressonancia ferromagnética (FMR) e

susceptibilidade magnética AC.

No capitulo 3 sdo apresentados e discutidos, os principais resultados experimentais
obtidos pelas técnicas de caracterizacdo magnética para um filme monocristalino de Ferro e
tricamadas Fe/Cr/Fe acopladas, ambos crescidos sobre substrato de O6xido de magnésio
MgO(100). As interpretages para as medidas serdo feitas com base na formulagdo da energia

livre magnética de cada sistema.

Por fim, no capitulo 4 sdo apresentadas as principais conclusdes e perspectivas desta
dissertacdo. E no apéndice A, contém os algoritmos de minimizacdo de energia utilizados nos

modelos fenomenoldgicos.



Capitulo 1

Energias Livres Magnéticas

Este capitulo estd dedicado a apresentar e discutir as formas de energias livres magnéticas
presentes nos filmes finos e multicamadas magnéticas, responsaveis por contribuirem no
entendimento do comportamento magnético desses materiais e de fendmenos como 0s
acoplamentos bilinear e biquadrético, absorcdo de micro-ondas e de grandezas fisicas como a
susceptibilidade magnética. O método utilizado para interpretar quantitativamente os resultados
experimentais neste trabalho esta baseado na minimizacdo da energia livre magnética total do
sistema. Os principais termos de energia tratados aqui sdo: energia Zeeman, energia das
anisotropias: de forma, superficie e magnetocristalinas uniaxial e cibica. Além destas, também
serdo tratadas as contribuicdes devido as interacdes entre camadas magnéticas como 0s
acoplamentos bilinear e biquadratico. A fundamentagdo teorica apresentada neste capitulo é de
grande importancia para as explicacdes dos fenbmenos magnéticos estudados no capitulo

posterior e, principalmente, no tratamento dos resultados experimentais obtidos neste trabalho.

1.1 Energia Zeeman

Quando um campo magnético externo H uniforme é aplicado sobre uma amostra

magnética, sua magnetizacdo tende a se alinhar na direcdo desse campo externo. Assim, a energia
Zeeman [7] define a interagdo entre a magnetizacéo M do material e 0 campo magnético externo
H.

A energia Zeeman de uma amostra magnética, submetida a um campo externo H, é

definida matematicamente, no sistema CGS, como:
E,=-VM-H, (1.1)

onde V ¢ o volume total da amostra e M ¢ a magnetizacéo total do filme.
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Para o caso de filmes finos simples e multicamadas magnéticas, a area da camada é a
mesma e somente as espessuras podem variar. Assim, é conveniente escrever a energia Zeeman

por unidade de area, na forma:

EZ —_ e
T = —dM - H, (1.2)

onde A e d sdo a area e a espessura da amostra, respectivamente.

E comum escrever a equacio da energia Zeemam, e todas as outras formas de energias
magnéticas, em termos das componentes do vetor magnetizacdo. Para tal situacdo, as
componentes do vetor magnetizacdo e do campo magnético podem ser definidas utilizando um

sistema de eixos com coordenadas esféricas, como esté representado na Figura 1.1.

V4

FIGURA 1.1 - Sistema de eixos coordenados com os angulos esféricos (0, ¢), utilizado para escrever as
componentes do campo magnético H e do vetor magnetizacdo total da amostra M.

A partir da Figura 1.1 acima, as componentes dos vetores M e H, sdo dados por:
M= Ms(sin 6 cos ¢ é; + sinfsing é, + cosb éz), (1.3)

H= H(sin By cos ¢y éx + sin Oy sin py €, + cos Oy éz), (1.4)

na Equacéo 1.3, M, € a magnetizacao de saturacédo obtida quando todos 0s momentos magnéticos

estdo alinhados.



Substituindo as Equacdes 1.3 e 1.4, no produto escalar da Equacédo 1.2, é obtido:

E
ZZ = —dM,H |sin 0 sin 8y cos(¢p — ¢y) + cos 6 cos Oy]. (1.5)

Nos casos estudados nesta dissertacdo o campo magnetico é aplicado no plano do filme e

a magnetizacdo permanece sobre o plano do filme. Definindo o plano x-y da Figura 1.1, como

sendo o plano da amostra, entdo 6 = 6y = % Portanto, a Equacdo 1.5 se reduz a forma:

E;

i —dMgH cos(¢ — ¢y). (1.6)
Esta Gltima equacdo sera recorrente nos demais capitulos desta dissertacdo, para expressar

a interacdo entre o campo magnético aplicado e as magnetizacdes dos filmes simples e

multicamadas magnéticas.

1.2 Anisotropias magnéticas nos filmes finos e multicamadas

No estudo das curvas de magnetizacdo de um material magnético, verifica-se que a forma
das histereses € fortemente afetada pelas anisotropias da amostra, indicando que as propriedades
magnéticas dependem da direcdo em que elas sdo medidas [8]. Essas anisotropias magnéticas
estdo associadas com a organizacdo dos &tomos em materiais com estrutura cristalina e resultam,
basicamente, de interacGes intrinsecas do material, como as anisotropias magnetocristalinas, ou
extrinsecas, associadas a forma cristalina ou os métodos de crescimento do filme [8]. A
investigacdo e o controle dessas anisotropias em filmes finos sdo de grande importancia na area
do magnetismo e de possiveis aplicacdes tecnoldgicas

As anisotropias magnéticas sdo responsaveis pelo surgimento de termos na energia livre
magnética do filme fino. De uma forma geral, estes termos apresentam uma dependéncia angular
entre a direcdo da magnetizacdo e os eixos de referéncia da amostra, dependendo do tipo de
anisotropia. Nesta secdo serdo apresentados os tipos de anisotropias mais comuns em filmes finos
e multicamadas e 0s respectivos termos de energia livre magnética. Para um tratamento mais
detalhado sobre anisotropias magnéticas é sugerida a consulta das referéncias: [8, 9, 10, 11, 12,
13, 14, 15].



1.2.1 Energia desmagnetizante (Anisotropia de forma)

Quando um campo magnético Hé aplicado sobre um material, de forma a deixa-lo no
estado saturado, com todos os seus momentos de dipolo magnético alinhados na direcéo e sentido
do campo externo, Figura 1.2 (a), este induz dipolos magnéticos ndo compensados que se
localizam nas extremidades da amostra. Internamente os dipolos magnéticos se anulam, Figura
1.2 (b). No entanto, os dipolos magnéticos ndo compensados nas extremidades, que por sua vez
estdo relacionados a forma da amostra, contribuem para o surgimento de um campo magnético
Hp!, em sentido oposto ao campo aplicado, Figura 1.2 (c). A energia desmagnetizante ou
anisotropia de forma, como também é conhecida, surge desses dipolos magnéticos nao

compensados que sdo induzidos no material com a aplica¢do do campo externo.

T
it
e

(a) (b) (c)

A

FIGURA 1.2 - llustragdo dos dipolos magnéticos induzidos em um material de formato elipséide.

A energia de um campo desmagnetizante € definida (ver referéncia [10]) como:
1 — —
Ep = —EfM-HDdV. (1.7)
Nesta equacdo, 0 termo 1/2 surge pelo fato do campo Hp, ser auto induzido. Isto é, esse termo

evita que a energia entre dois dipolos magnéticos seja contada duas vezes.

Para tornar o calculo desta energia mais simples é razoavel usar as condigdes de simetria
do corpo. Assim, considerando uma amostra de formato elipsoide Figura 1.2(c), € possivel

escrever uma relacgdo tensorial para o campo desmagnetizante dada por:

! Como o campo ﬁD é em sentido oposto a magnetizacdo M da amostra, ele é conhecido como campo
desmagnetizante.



—

H,=-D-M, (1.8)
onde D é o fator de desmagnetizacgéo e depende do formato da amostra e da direcdo do campo H.

Podemos escrever uma expressdo para a energia desmagnetizante como um produto

escalar entre a magnetizacao e 0 campo magnético de desmagnetizacdo Hp, [8], na forma:
1 .
Ep = —EV(M -Hp), (1.9)

com V sendo o volume da amostra.

Substituindo a relacdo da Equacdo 1.8 na Equacdo 1.9, teremos:

1 — o —
Ep=5VM-D-M, (1.10)

Para uma direcdo arbitraria da magnetizacdo, podemos reescrever a energia
desmagnetizante em termos das componentes do vetor magnetizacdo em coordenadas esféricas,

ver Figura 1.1, como:

1
Ep = EVMSZ(D,C sin® 6 cos? ¢ + Dy, sin? O sin? ¢ + D, cos? 6), (1.11)

onde o tensor desmagnetizacao € definido (ver referéncia [10]) como:

D, 0 0
D=0 D, 0] (1.12)
0 0 D

No caso de um filme fino com o campo magnético aplicado na direcédo z, perpendicular ao
plano do filme (plano do x-y, da Figura 1.1), por simetria, as componentes de D serdo D,=D, =

0 e D, = 4. Neste caso, podemos escrever a equacao da energia por unidade de area na forma:

E
ID = 2mdM,? cos? 6. (1.13)

Uma anéalise da relacdo acima mostra que a energia de desmagnetizacdo € a grande

responsavel pela magnetizacéo ficar sobre o plano do filme, pois a configuracdo que minimiza a
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energia implica em 6 = 7T/Z ou g = 37T/Z. Dessa forma, esse termo de energia assume o valor

nulo para filmes e multicamadas com a magnetizacao no plano.

1.2.2 Anisotropia de superficie e volume

A anisotropia de superficie ocorre devido a quebra de simetria dos elementos da superficie
e interfaces, que séo influenciadas pelas camadas adjacentes de uma amostra magnética. Assim,
as camadas atbmicas nas vizinhangas da superficie possuem propriedades magnéticas diferentes
daquelas que estdo no volume da amostra. Em 1950, L. Néel [16] ja havia exposto esse tipo de
anisotropia, que mais tarde foi claramente identificada em filmes ultrafinos de NiFe (111)

crescidos epitaxialmente em Cu (111), na década de 1960.

Experimentalmente verifica-se que essa anisotropia, para o caso de filmes finos, apresenta
um comportamento similar a uma anisotropia uniaxial, onde o eixo uniaxial € perpendicular ao
plano da amostra [15], como exemplo serd tomado o eixo z da Figura 1.1. Assim, a equacéo dessa
energia por unidade de volume é definida como:

E
75 = —K,y cos® 6, (1.14)

onde & € o angulo que a magnetizagdo faz com a normal ao plano do filme, Figura 1.1, e K. € a
constante de anisotropia efetiva que inclui contribuicGes cuja origem é de interface (K, por
unidade de area) e contribuicdes de volume (K, por unidade de volume). Para uma camada

magnética de espessura d, a constante de anisotropia efetiva pode ser escrita (veja as referéncias
[10] e [15]), como:

2K,

Kef:KV+ d

(1.15)

O fator 2, leva em consideracdo o fato de assumir que a camada magnética € formada por duas

interfaces idénticas e o termo KS/ (4 'epresenta a diferenca entre a anisotropia da interface e da

camada interna do filme [15].



Para ilustrar essa influéncia da anisotropia de superficie, pode-se reescrever a Equacao
1.15 multiplicando ambos os lados da equacéo pela espessura da amostra d, resultando em:

dK,; = dKy, + 2K, (1.16)

Plotando o termo (dK, ) em funcdo da espessura do material d, teremos como resultado
uma reta onde a constante Ky, € o coeficiente angular e 2K, € o coeficiente linear. A Figura 1.3,
exemplifica essa argumentacdo mostrando um grafico da variacdo da espessura d., do Co
(cobalto) sobre substrato de Pd (Paladio). Para mais detalhes desse procedimento ver referéncias
[10] e [15].

—

K- deg [mJ / m?)
[ =]

des (Al

FIGURA 1.3 - Anisotropia magnética por unidade de area de uma camada de filme fino de Co versus a espessura do
Co em uma multicamada Co/Pd. Imagem retirada da referéncia [10].

A partir da relagdo 1.16, leva-se a determinar uma espessura critica d:

d, =25 (1.17)

de modo que, se:
d < d; = magnetizacao perpendicular.
E, se

d > d. = magnetizacdo no plano.
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Assim, dependendo do sinal da constante de anisotropia K,r, na Equacdo 1.14, a magnetizagdo
fica no plano da amostra quando (K, < 0) ou para fora do plano da amostra quando (K.f > 0).
Para filmes espessos a contribuicdo de volume sempre domina fazendo com que a magnetizacao
fique no plano da amostra. A medida que a espessura do filme diminui a contribuicdo da
anisotropia de superficie aumenta (Figura 1.3).

Neste trabalho serdo consideradas amostras, cujas espessuras sao suficientemente espessas

para garantir que (K.r < 0), e dessa forma manter a magnetizagdo no plano da amostra. De
acordo com a Figura 1.1, a configuracdo que minimiza esta energia implica, (9 = g ou 3?”) Com

esses valores para o angulo 8 na Equacédo 1.14, esse termo de energia assume o valor nulo para

filmes e multicamadas com a magnetizacao no plano.

1.2.3 Anisotropias magnetocristalinas

As anisotropias magnetocristalinas surgem principalmente do acoplamento spin-Grbita
dos elétrons [10], responsavel por fazer os spins dos elétrons se alinharem ao longo dos eixos
cristalinos do material. Isto resulta em um termo de energia que depende da orientacdo da
magnetizacdo relativa aos eixos cristalinos e que reflete a mesma simetria do cristal. As formas

mais comuns de anisotropias magnetocristalinas sao a uniaxial e cubica.

Através das curvas de magnetizacdo de diferentes amostras monocristalinas, pode-se
constatar a presenca da anisotropia magnetocristalina, ao observar que em certas direcdes séo
necessarios campos magnéticos menos intensos para saturar a amostra. Os eixos cristalograficos
onde a magnetizacdo tende a se alinhar sdo comumente chamados de eixos-faceis. Por outro lado,
0S eix0s nos quais é necessario aplicar um campo magnético maior para produzir a saturacdo da
amostra sdo chamados de eixos-duros. Na Figura 1.4 é apresentado um exemplo das curvas de

magnetizacdo para duas estruturas cristalinas Fe e Ni em relacdo aos seus eixos cristalograficos.
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FIGURA 1.4 - Curvas de magnetizacdo para estruturas cristalinas simples de a) Fe e b) Ni, mostrando a relacéo
entre a magnetizacao e os eixos cristalograficos. llustracdes retiradas da referéncia [8].

A densidade de energia magnetocristalina pode ser expressa como uma expansao em série
de poténcia das componentes da magnetizacdo, que sdo tomadas de acordo com a simetria do
cristal [10]. Para isso, é preciso definir um sistema de eixos coordenados onde a direcdo do vetor

magnetizacéo, relativa a esses eixos, pode ser dada pelos cossenos diretores, Figura 1.5.

FIGURA 1.5 - Sistema de eixos com as coordenadas esféricas utilizadas para escrever as componentes da
magnetizacdo em termos dos cossenos diretores.
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A partir da Figura 1.5, temos que:

a, =cosf =sinf cos¢; (1.18)
a, =cosy =sinfsing; (1.19)
a3 = cosd = cosf. (1.20)
Onde,

/xZ + 2

sinf = ; sing = ;
Jx? +y? +z2 Jx? +y?
z X
cosf = COSp = ——. (1.22)

; ¢
VX% +y?% +z2 Jx? +y?

Para que a expressao da densidade de energia obedeca a simetria da estrutura cristalina,

ela deve ser invariante por inversao do sentido da magnetizacéo:
E(M) = E(—M),

ou seja,
E(a;) = E(—ay).

Assim, para satisfazer esta condicdo, basta escrever a expressdo da energia como uma série de

poténcias somente com poténcias pares.
A partir dessas condigdes a energia magnetocristalina por volume pode ser descrita de

forma geral (ver referéncia [10]) como:

E
VM = EO + Z bl-jal-aj + Z bijal-ajakal + .-, (123)
i,j i,jk,l

onde 0s a;'s sdo 0s cossenos diretores que descrevem M em relagdo ao sistema de eixos

coordenados e 0s b;'s sdo coeficientes multiplicativos da série.
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1.2.3.1 Anisotropia magnetocristalina cubica

A anisotropia cubica é originada das simetrias da rede de um cristal cubico. Assim, para
escrever a expressao para esta energia, devem ser consideradas duas condiges [17]:

a) invariancia da energia por inversdo do sentido da magnetizacao;

b) invariancia da energia por troca de dois eixos quaisquer.

A expressdo da energia que obedece as condigBes da simetria cibica deve ser uma
expansdo de poténcias que contenha apenas poténcias pares e os termos de mesma ordem devem
possuir o mesmo coeficiente multiplicativo. A energia magnetocristalina cubica, por unidade de
area, que obedece a essas condi¢cdes tem a seguinte forma matematica [8, 9, 10]:

Ec
7 = d[Ko(Oﬁz + azz + “32) + KC1(“12a22 + “12a32 + a22a32) + Kcz(a’120»’220’32) + -

+ O(Qin)], (124)
sendo K, K¢1, K¢, as constantes de anisotropia cubica e A e d, a area e a espessura do filme,

respectivamente.
Como a2 + a,? + a3? = 1, a Equacéo 1.24, se reduz a:

E
IC = d[Ky + K1 (1% ap® + ar? a3 + a;%a3?) + Kz (ag?axas?)). (1.25)

Aqui, os termos de até segunda ordem sdo suficientes para descrever a anisotropia cubica.

Como K, € independente dos angulos e em geral, nos resultados experimentais, &

verificado que K., < K;. Assim, é comum expressar a equacao anterior como:

Ec 2., 2 2., 2 2., 2

7: dKCl(Oll 0(2 +0l1 ag +a2 ag ) (126)
Dependendo do material, a constante K., pode ser positiva ou negativa. Dois exemplos de

matérias com estrutura cubica que refletem este fato sdo o Ferro (K-, > 0) e o Niquel (K., < 0).

No processo de deposicdo dos filmes finos magnéticos com estrutura cubica, eles podem
apresentar diferentes direcGes de crescimento devido a orienta¢do cristalina do substrato. De
maneira que é conveniente discutir as expressdes para a anisotropia cubica nas direcdes de

crescimento dos filmes. Para escrever essas expressdes para as direcdes de crescimento do filme,
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é possivel encontrar os cossenos diretores do vetor magnetizacdo no sistema de eixo, que define a

direcdo de crescimento, e relacioné-lo com os eixos cristalinos [100], [010] e [001].

Como exemplo deste procedimento, aqui serd apresentada a equacdo da energia
magnetocristalina cubica para trés dire¢fes de crescimento da amostra, nas direcdes [001], [110]

e [111], que séo ilustradas na Figura 1.6.

[111] [001]
4
[110] SSSPED
\ /
\F—x
Y 0

FIGURA 1.6 — As trés principais direcdes cristalograficas no plano (110) de um material com estrutura ctbica.
Imagem retirada da referéncia [8].

Diregéo [100]:

Para um filme crescido na direcdo [100], o eixo de crescimento ja coincide com um dos
eixos cristalinos. Neste caso, basta substituir as Equacfes 1.18-1.20 na Equacédo 1.26 e dessa
forma a energia magnetocristalina cubica, por unidade de area, para a direcdo de crescimento
[100] sera dada por:

EC[001]

A

= Zdl(m(sin4 6 sin? 2¢) + sin? 26). (1.27)

Como discutido anteriormente, secdo 1.2.2, considerando a magnetizacéo no plano do
filme, como, por exemplo, o plano x-y (ver Figura 1.5) temos que (9 = g) de maneira que a

Equacdo 1.27, se reduz a:
EC[001]
A

= Zd - K¢y sin? 2¢. (1.28)
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Deste resultado, observa-se que a minimizagéo ocorre para ¢ = 0°,180° e ¢p = 90°, 270°.

Direcéo [110]:

Quando o filme é crescido na direcdo [110], torna-se necessario definir um novo sistema
de eixos para esta direcdo de crescimento. Isto € realizado pela rotacdo dos eixos coordenados de
forma que um destes eixos fique paralelo a dire¢do de crescimento. Os novos eixos usados, neste

caso, mostrados na Figura 1.7, é o resultado de uma rotagdo de 45° em torno do eixo z.

z - [001]
Plans (110}

¥ — [100]

FIGURA 1.7 - llustracdo do sistema de coordenadas para escrever a equacdo da anisotropia magnetocristalina
cUbica para a dire¢do [110].

Podemos escrever as relagfes entre as coordenadas rotacionadas e ndo-rotacionadas

como:

1 1
(x,> /ﬁ /ﬁ o)
y|=1_1 1 0 (y) (1.29)
g Iz vz O\
0 0 1
Usando as Equacgdes 1.18 - 1.22 e 1.29 s&o obtidos 0s novos cossenos diretores:
1
a'y =—=(a; + @) =sinf'cos¢’; (1.30)

V2
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1
a', =—(a, — a;) =sinf'sing’; (1.31)
V2
a's = a3 =cosb’. (1.32)

Entdo, expressando a Equacdo 1.26 em termos dos novos cossenos diretores, Equacgdes
1.30-1.32, a equacao da energia cubica por unidade de area para a direcdo de crescimento [110] é:
[110]

1 2
CA = dKCl [Z (allz - alzz) + allza’32 + alzza,32:|. (133)

z' —[001]

M

FIGURA 1.8 - Geometria entre o plano do filme e os eixos cristalinos no caso da direcdo de crescimento [110].
Onde o eixo y’ € a direcdo de crescimento, perpendicular ao plano do filme.

Novamente, considerando que a magnetizacdo permanece no plano de crescimento, neste
caso o plano (110) da Figura 1.7, @', = 0, pois da Figura 1.8 e das relagdes 1.30-1.32, ¢’ = 0°.
Usando estas condi¢Bes na equacdo anterior, e substituindo as coordenadas esféricas dos novos
cossenos diretores, a expressdo da energia cubica para o caso do filme crescido na direcédo [110]

fica:

E,[110]

A

= ZdKa (sin* @’ + sin? 20"). (1.34)

A Equacéo 1.34 tem seu valor minimo em 8’ = 0°,180°.
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Diregdo [111]:

Para discutir este caso, sera utilizado o sistema de coordenadas das Figuras 1.9 e 1.10.

z — [oo1]

Plano [111]

x — [100]

FIGURA 1.9 - llustragéo das rotacdes necessarias para definir o novo sistema de eixos coordenados usado para a
dire¢do de crescimento [111] do filme.

Para definir 0 novo sistema de eixos coordenados sao realizadas duas rotagdes:

Q) Rotacdo de 45° em torno do eixo-z;
(i)  Rotagdo de um angulo em torno do eixo-x’ tal que o eixo-y’’ seja paralelo a
diregéo [111].

O angulo ¢ é definido entre as dire¢es [111] e [110]. Desta forma, encontrando o produto

escalar entre esses dois vetores, teremos:

2
cos§ = U111 * Uf110] = ﬁ’ (1.35)
onde
1 1
Up111) = ﬁ(x + 9+ 2)efly10] = ﬁ(x + 7). (1.36)

O que resulta em ¢ ~ 35,26°. Portanto, a transformacao de coordenadas fica:
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(1.37)

FIGURA 1.10 - geometria entre o plano do filme e os eixos cristalinos no caso da direcéo de crescimento [111].
Onde o eixo y’’ ¢ a direcdo de crescimento, perpendicular ao plano do filme.

Usando as equagdes 1.18 - 1.22 e 1.37, obtemos os novos cossenos diretores em funcéo

dos cossenos diretores ndo rotacionados:

1( )+2a3
a;—Qa —_—.
1 2 \/6

a'y =—=(a1+ay); o’y =~—

V2

a rn
(g —ay) +

3. e —
N i (1.38)

V3
Repetindo 0 mesmo procedimento que foi utilizado para a direcdo de crescimento [110],
encontra-se que a Equacéo 1.26, usando esses novos cossenos diretores tem a forma:

2
EC[111] ik <(X”2 a”3>2 Of”12 'y <(Z”2 N an3)2
A “N\v3 e 2 Vi V6

" "o\ 2 7
(a2 a3 a'y
[<\/§ \/6> + > ] . (1.39)
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Considerando o fato de a magnetizacdo permanece no plano de crescimento, neste caso o
plano (111) da Figura 1.9, a'’, = 0, pois da Figura 1.10 e das relagdes 1.38, ¢' = 0°. Usando
estas condi¢Bes na Equacdo 1.39, e substituindo as coordenadas esféricas dos novos cossenos

diretores, a expressao da energia cubica para o caso do filme crescido na direcdo [111] fica:

[111]
c

A

rn . n 1 . rn 1
=dK (cos4 0" + sin* 9" + Esm2 26 ) = ZdKCl' (1.40)

. ~ . . . 1 .
Pois, das relacGes trigonométricas cos* 8" + sin* 8" + Esm2 20" = 1.

Devido a alta simetria do plano (111), todas as direcdes neste plano tem o mesmo valor de
energia cubica, sendo este um plano preferencial, neste caso ndo existem eixos faceis

intermediarios ou duros.

1.2.3.2 Anisotropia magnetocristalina uniaxial

Esse tipo de anisotropia origina-se devido a quebra de simetria da rede cristalina em uma
direcdo especifica. A energia dessa anisotropia depende somente da orientacdo da magnetizacao
relativa a essa direcdo especifica, como por exemplo, ocorre com estruturas hexagonais. A Figura
1.11, apresenta a curva de magnetizacdo para o cobalto, onde o eixo ¢ € a direcdo de facil

magnetizacéo.

M (emufem?® )

[1010]
Hard

L1 1 Y S | I |
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 000 9000 10,000

H0Oe)

FIGURA 1.11 - Curva de magnetizacdo para um cristal simples de cobalto. Imagem retirada da referéncia [8].
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Para satisfazer as condigOes das anisotropias magnetocristalinas, discutidas nas sec6es
anteriores, e o fato que a anisotropia uniaxial é uma funcdo somente das componentes da
magnetizacdo ao longo de um eixo, tomaremos esse eixo como sendo o0 eixo z na Figura 1.5.
Dessa forma, usando os cossenos diretores definidos nesta mesma figura, podemos usar a relacao:

a2+ ay? =1—a3? =1 - cos? 8 = sin? H, como variavel de expansio.

A energia por unidade de volume da anisotropia uniaxial pode ser fenomenologicamente

escrita (ver referéncia [3]) como:

@_ 2 2 2 2 n
7 =Ky, + Ky, (a1* + a,°) + Ky, (a1* + a5°) + -+ 0(a;™), (1.41)

onde Ky, e Ky, séo as constantes de anisotropia de primeira e segunda ordem, respectivamente,

que podem ser positivas ou negativas.
Em coordenadas esféricas, esta expressao pode ser escrita como:

EU _ .2 .4
7—K0+KUlsm 0 + Ky, sin* 0 + -- (1.42)

Para esta energia podemos analisar algumas situac@es relativas as constantes K;;; e K.

Quando K, e Ky, sdo ambas positivas, a densidade de energia uniaxial € minima para

(6 =0°) e (6 =180°) e oeixo—cnaFigura 1.11 é um eixo facil da magnetizacéo.

Quando Ky, e Ky, sdo ambos negativos, a densidade de energia uniaxial € minima para
(6 = 90°). Isto cria um plano de facil magnetizacdo, perpendicular ao eixo — c. Neste caso ndo
existe um eixo preferencial, mas uma continua degenerescéncia de orienta¢fes equivalentes. Para

maiores detalhes, ver referéncias [8] e [9].

1.3 Interagdes entre camadas magnéticas

Em trabalhos experimentais como os de Grinberg [3], Parkin [5], Ruhrig [6], Majkrzak

[18] e Salomon [19] foram observadas que em multicamadas magnéticas, separadas por camadas
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metalicas ndo magnéticas, existem acoplamentos das magnetiza¢des das camadas magnéticas,
dependendo da espessura e da natureza quimica da camada ndo magnética. Os acoplamentos

magnéticos que serdo expostos nesta secdo sdo: o acoplamento bilinear e o biquadratico.

1.3.1 Acoplamento Bilinear

Este tipo de acoplamento tem por caracteristica alinhar as magnetizacdes de filmes
vizinhos paralelamente ou antiparalelamente. A expressao fenomenoldgica da energia magnética

associada ao acoplamento bilinear pode ser escrita da seguinte maneira:

Ml'ﬁz
Epi = —

e 1.43
]Bl|M1||M2| (1.43)

aqui, Jg; € a constante de acoplamento bilinear que pode ser positiva ou negativa e M; e M, séo

as magnetizacOes das camadas ferromagnéticas adjacentes.

Para encontrarmos uma expressdo para o acoplamento em termos dos angulos das

magnetizacdes, usamos a definicdo da Equacdo 1.1:

M= Ms(sin 0 cosp é, + sinfsing é, + cosb éz). (1.44)

Portanto,

M1 ) Mz . . . .

W = sin 6, sin 0, (cos ¢, cos ¢, + sin ¢ sin ¢, ) + cos B, cos G, . (1.45)
1][M2

Como as magnetizacdes permanecem no plano de seus respectivos filmes, 8 = 90°, na

Figura 1.1, a equacdo se reduz a:

Ep; = —Jpi cos(p1 — ¢2). (1.46)

O acoplamento bilinear ndo depende da dire¢do dos eixos de anisotropias magnéticas ou
dos eixos cristalinos. A Unica dependéncia angular € o com o angulo entre as magnetizacdes
adjacentes. A configuracdo das magnetizagdes que minimiza a energia bilinear é dependente do

sinal de Jg;.
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Quando Jz; > 0, 0 minimo da equacdo ocorre quando as magnetizacdes sao paralelas e

no mesmo sentido, resultando no acoplamento ferromagnético.

Acoplamento Ferromagnético

FIGURA 1.12 — llustragdo do acoplamento bilinear para o caso ferromagnético.

No caso de Jg; <0, 0 minimo da equacdo é caracterizado pelas magnetizacbes em

sentidos opostos resultando no acoplamento antiferromagnético.

al ndo magnético

Acoplamento Antiferromagnético

FIGURA 1.13 - llustragdo do acoplamento bilinear para o caso antiferromagnético.
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1.3.2 Acoplamento Biquadrético

Este tipo de acoplamento, observado pela primeira vez em amostras de Fe/Cr/Fe [6], tem
por caracteristica fazer com que as magnetizacGes das camadas ferromagnéticas adjacentes se
mantenham perpendiculares entre si, fato que ndo poderia ser explicado somente pelo

acoplamento bilinear [20, 21, 22]. Sua equacéo € escrita da seguinte forma:

M, - M,
Epq = Jq —>——>| ) (1.47)

Onde jp, € a constante de acoplamento biquadratico e € sempre positiva. Esse tipo de
acoplamento, assim como no caso do acoplamento bilinear, ndo depende diretamente dos eixos
de anisotropias magnéticas e dos eixos cristalinos, mas apenas do angulo entre as magnetizacgdes.
Assim, este tipo de acoplamento entre as magnetizacdes assemelhasse a uma correcao de segunda

ordem em relacdo ao acoplamento bilinear.

Em termos dos angulos das magnetizagdes dos dois filmes, a Equacdo 1.47 pode ser

escrita como:

Egq = Jpq cos?(¢p1 — ¢2). (1.48)

Por ser o acoplamento biguadratico, um termo de segunda ordem para os acoplamentos
magnéticos, espera-se que Jp, < Jp;. Mas, resultados experimentais em amostras de Fe/Cr/Fe,
tem demonstrado que o acoplamento biquadratico pode ser comparavel ao acoplamento bilinear
[23, 24], o que sugere que esse tipo de acoplamento pode desempenhar um papel importante nas

propriedades das multicamadas.
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Capitulo 2

Técnicas Experimentais

Neste capitulo sdo descritas as técnicas experimentais utilizadas na investigacdo dos
fendmenos magnéticos desta dissertacdo. Inicialmente, na primeira secdo, serdo discutidos os
aspectos basicos do processo de deposicdo por Sputtering DC do filme fino e das multicamadas
magnéticas. Na segunda se¢do, a técnica para medidas de histerese magnética — Efeito Kerr
Magneto-Optico (MOKE) — sera apresentada com seus respectivos calculos. Na terceira se¢o, a
técnica de Susceptibilidade Magnética AC Transversal serd discutida em detalhes. Por fim, na
quarta secdo, sera discutida a técnica de Ressonancia Ferromagnética (FMR), utilizada para
investigar as anisotropias e relaxagdo magnética.

E importante salientar que as medidas de FMR foram realizadas em colaboragdo com o
Prof. Anténio Azevedo do Departamento de Fisica da Universidade Federal de Pernambuco. Isto
se deve ao fato de que no Departamento de Fisica Teorica e Experimental — UFRN néo

disponibiliza tal montagem experimental.

2.1 Deposicao por Sputtering DC

Os métodos mais comuns para a fabricacdo de filmes finos sdo a deposicdo por
evaporacdo quimica (Chemical Vapor Deposition - CVD) e a deposic¢do fisica de vapor (Physical
Vapor Deposition - PVD). A deposicdo por evapora¢do quimica ocorre por uma reacao quimica
entre um composto volatil de um material, do qual sera feito o filme, com gases adequados para
o0s tipos de reacdes esperadas, de modo a facilitar a deposi¢do dos atomos do filme sobre um
substrato. Essa técnica fornece meios para o crescimento de filmes finos semicondutores simples
e compostos, ligas metalicas e compostos cristalinos ou amorfos de diferentes estequiometrias
[25].

O método PVD utiliza processos fisicos, tais como sublimacédo, evaporagdo ou colisdes

ibnicas em um alvo, para facilitar a transferéncia de &tomos de um material solido ou fundido
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para um substrato. Fazem parte desse método a eletrodeposi¢cdo, o0 MBE (Molecular Beam
Eptaxy) [26] e “Sputtering” [27, 28]. Destes métodos, sera destacado a “Sputtering DC” por ser a

técnica utilizada para o crescimento das amostras investigadas nesta dissertacao.

A técnica de deposicao por Sputtering DC constitui-se, basicamente, da ejecdo de material
de uma superficie (o alvo), pelo bombardeamento de particulas (ions) de alta energia de um gas
inerte. Sobre este gas, geralmente Argbnio Ar, é liberada uma descarga elétrica através de uma
diferenca de potencial continua por uma fonte DC, produzindo plasma entre o os eletrodos da
camara. O material ejetado do alvo se combina e incide sobre a superficie do substrato formando

o filme.

2.1.1 Processo de deposicdo

O procedimento para utilizacdo do Sputtering, consequentemente, para a fabricacdo das

amostras, se constitui de etapas que serdo descritas a seguir:

O primeiro passo é a limpeza dos substratos por 10 minutos no ultrassom com acetona e
depois mais 10 minutos com alcool isopropilico. Em seguida € feita a secagem do substrato com

um jato de nitrogénio gasoso N,.

Apds o procedimento de limpeza, o substrato é posto dentro da cAmara de deposi¢do onde
se inicia o processo de vacuo. Primeiro uma bomba mecanica € ligada até atingir uma pressdo da
ordem de 10~2 Torr, depois outra bomba do tipo turbomolecular é acionada podendo atingir uma
pressdo da ordem de 10~7 Torr. Esse sistema de bombas de vacuo é utilizado para remover
residuos da atmosfera e das paredes da camara. A pressdo atingida pelo sistema de vacuo é
conhecida como pressdo de base, no nosso caso a pressdo de base alcancada foi da ordem de
107° Torr.

Antes da insercao do gas argonio (Ar) na camara, é ligada a bomba de agua do sistema de
refrigeracdo para manter os canhdes a temperatura ambiente. O Ar (com pureza de 99,99%) é
injetado através da valvula agulha na cdmara de deposicdo, até que a pressao dentro da cdmara

atinja o valor da presséo de trabalho desejada, tipicamente da ordem de 10~3Torr. O controle da
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pressdao do Ar é feito por uma valvula que mantém a pressdo de 5 psi 2. Posteriormente, foi
instalado na camara de deposicdo um controlador de fluxo para a entrada de Ar, modelo Tylan
Series 2900, que trabalha na faixa de 0 a 100 SCCM 3, operado via computador.

Ao ser estabelecida a pressdo de trabalho, a fonte DC, que alimenta a “magnetron”, é
ligada aplicando uma diferenca de potencial continua, da ordem de 300 V, entre os eletrodos
dentro da caAmara. A medida que a voltagem aumenta o campo elétrico acelera os elétrons livres
até colidirem com os 4tomos de Ar e os ionizem, produzindo o plasma [27]. O plasma se mantém
condensado nas proximidades do alvo com o auxilio de um campo magnético gerado por um
conjunto de magnetos permanentes (magnetron). Na Figura 2.1 esta exemplificado o esquema

simplificado da técnica Sputtering.

Catodo
alvo
e T
elétron priméario§ ™ * N,
atomo O/ atomos
do alvo
arrancados
® 0P
. s S \
ion Ar o OQ
Substrato / impacto do
—— adatomo
Anodo
" Vicuo Gas Argbnio (Ar)
injetado

FIGURA 2.1 - Esquema do processo de deposic¢do por Sputtering.

Antes da deposicdo é realizado o procedimento conhecido como “pré-sputtering”, que
consiste em “desbastar” as primeiras camadas atomicas da superficie do alvo que se deseja

utilizar sem que estes atomos se depositem no substrato. Este procedimento € adotado para

2 Pound Force per Square Inch. 1 psi = 68,046 x 1073 atm = 68,948 x 10~3bar = 51,715Torr.
3 Standard Cubic Centimeter per Minute.
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eliminar as oxidagdes que podem surgir na superficie dos alvos, em virtude dos mesmos estarem
expostos as condigdes ambientais. Para garantir que o material do “pré-sputtering” ndo se
deposite, existe um shutter entre 0 magnetron e o suporte onde estdo localizados o0s substratos.

Para as amostras desta dissertacdo o tempo de “pré-sputtering” dos alvos foi de 5 min.

Na deposicdo o material ejetado do alvo, pelo bombardeamento dos ions de Ar*, é
espalhado em todas as direges. Partes dos dtomos do alvo que se combinam incidem sobre a

superficie do substrato formando o filme, como esta representado na Figura 2.1.

No sistema do Sputtering DC, o alvo é composto de um metal, sendo responsavel por
manter a descarga de plasma entre os eletrodos metélicos. A simples substituicdo do alvo
metalico por um isolante faz com que a descarga ndo se mantenha, por causa de um imediato

acumulo de cargas de superficies dos ions positivos na parte frontal do isolante [27].
As vantagens da utilizacdo da técnica Sputtering estdo relacionadas a fatores como:
| - Deposicao uniforme sobre grandes areas pela utilizagdo de alvos de didmetro grande;
Il - Reprodutibilidade nos parametros de deposicéo e na qualidade das amostras;
I11 - Boa aderéncia dos filmes ao substrato;
IV - Possibilidade de fabricar filmes sobre diversos tipos de substratos;

V - Possibilidade de utilizacdo de alvos metalicos de diferentes naturezas quimicas, que

sdo muito Uteis na deposicdo de multicamadas;

VI - Controle de parametros (fluxo do gas, corrente, voltagem, poténcia, temperatura do

substrato) do processo de deposicéo.
A producdo de filmes com qualidade por esta técnica depende de pardmetros como:

a) Pureza do elemento quimico do qual é feito o alvo (aproximadamente 99%);

b) Limpeza do substrato;

c) Atmosfera dentro da camara de deposicdo livre de impurezas obtido por meio da
utilizacdo de um sistema de bombas de vacuo, composto por uma bomba mecénica e

outra turbomolecular.
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d) Controle do fluxo do gas dentro da camara;
e) Controle da temperatura do substrato e/ou do filme.

O sistema de deposicdo disponivel no LNMS-DFTE/UFRN é um Sputtering comercial
Rapier/Orion da AJA (Figura 2.2). A camara de deposicdo esta conectada a uma bomba turbo
molecular de alto vacuo (Pfeiffer Vacuum TMUQ71P), e esta a uma bomba mecéanica (Alcatel
Vacuum Technology, Série 2005 SD, de dois estagios). A pressdo de base é monitorada por um

medidor do tipo “penning” e por outro do tipo pirani.

FIGURA 2.2 — Fotografia da cAmara de deposicao Sputtering do DFTE/UFRN.

Nesta dissertacdo foram utilizados os alvos de Fe (pureza de 99,95%) e Cr (pureza de
99,95%) para a deposicdo dos filmes simples de Ferro e tricamadas de Fe/Cr/Fe, ambos sobre
substrato de MgO (6xido de magnésio) orientados na direcdo (100). Para os filmes de
MgO(100)/Fe os substratos foram aquecidos durante 20 min a temperatura de 300 °C. Ja para as
multicamadas de MgO(100)/Fe/Cr/Fe os substratos foram aquecidos a 600 °C por 20 min, e
mantidos a esta temperatura durante a deposicdo da camada buffer de Cr. Apds a deposicao da
camada buffer, o substrato foi resfriado até a temperatura de 300 °C, para a deposicdo das
camadas de Fe e Cr subsequentes. As taxas de deposicdo obtidas para as amostras deste trabalho

foram de (Fe 1,32 A/s) e (Cr 0,63 A/s), sob uma pressdo de trabalho de 2,1 mTorr.

2.2 Efeito Kerr magneto-6tico (MOKE)
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O efeito magneto-6tico constitui-se da interacdo da radiagdo eletromagnética com a
matéria ferromagnética magnetizada, provocando mudancas no estado de polarizacdo e/ou na
intensidade da luz transmitida ou refletida. A explicacdo para os efeitos magneto-oticos esta
baseada na interacdo spin-orbita, que é a responsavel pela conexao entre as propriedades oticas e

ferromagnéticas [29].

Os fendmenos magneto-o6ticos se dividem em: efeito Faraday e o efeito Kerr. O primeiro
consiste na rotagdo do plano de polarizacdo e na mudanca da elipsidade da luz transmitida,
linearmente polarizada, através de uma regido do espaco com campo magnético externo. O
segundo é caracterizado pela rotacdo do plano de polarizacdo da luz refletida por uma amostra

magnética, quando nela incide luz linearmente polarizada.

Tratando em particular do efeito Kerr, observado pela primeira vez por John Kerr em
1876 [30], pode-se classifica-lo a partir da direcdo do campo magnético aplicado em relacdo ao
plano de incidéncia da luz, linearmente polarizada, sobre um filme ferromagnético em trés

configurac@es. Essas configuracdes sdo: longitudinal, transversal e polar.
Configuracdes do efeito Kerr:

a) No efeito Kerr Longitudinal a componente da magnetizacdo € paralela a superficie do
filme e ao plano de polarizacdo da luz (ver Figura 2.3). Este efeito é caracterizado pela
rotacdo do plano de polarizacéo.

Campo
magnético

FIGURA 2.3 - Representacdo do plano de polarizagdo da luz e do campo aplicado para a configuracdo longitudinal
do efeito Kerr. O simbolo I_fp representa a componente do campo elétrico paralelo ao plano de incidéncia e o simbolo
fs é a componente do campo elétrico perpendicular ao plano de incidéncia.
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b) Efeito Kerr Transversal: a componente da magnetizacao € paralela a superficie do filme e
perpendicular ao plano de polarizacdo da luz (ver Figura 2.4). O efeito transversal envolve
uma mudanca na refletividade da luz paralela ao plano de incidéncia é néo a rotacéo do

plano de polarizacéo.

Campo magnético

_u’-"il-

FIGURA 2.4 - Representacdo do plano de polarizacéo da luz e do campo aplicado para a configuragéo perpendicular
do efeito Kerr. O simbolo fp representa a componente do campo elétrico paralelo ao plano de incidéncia.

c) No efeito Kerr Polar o campo magnético é aplicado na direcdo normal a superficie do
filme. Este efeito € devido a componente ortogonal da magnetizacdo em relacdo a
superficie do filme e no plano de polarizacdo da luz. O esquema esta representado na

Figura 2.5.
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Campo magnético

FIGURA 2.5 - Representacdo do plano de polarizagdo da luz e do campo aplicado Para a configuracdo polar do
efeito Kerr. E € a componente do campo elétrico paralelo ao plano de incidéncia e E é a componente do campo
elétrico perpendlcular ao plano de incidéncia.

As vantagens da utilizacdo da técnica de magnetometria baseadas no efeito Kerr estdo no
fato que as curvas de histerese obtidas por qualquer uma das trés configuragdes fornecem
informacdes detalhadas sobre a dependéncia da magnetizacdo com as condi¢des de deposicao,
espessura dos filmes e sensibilidade na deteccéo das anisotropias magnéticas. Além disso, possui
uma montagem experimental relativamente simples e muito eficaz para a caracterizacdo rapida de

amostras com espessuras nanomeétricas.

2.2.1 Teoria fenomenoldgica do efeito Kerr magneto-4tico

Nesta secdo sera apresentado o desenvolvimento matematico que nos permitira escrever
as matrizes de dispersdo para o efeito Kerr magneto-6tico e chegar a relacdo da intensidade do

sinal medido pelo equipamento.

O formalismo matematico com base na teoria eletromagnética classica pode ser utilizado
para discutir os fendmenos magneto-6ticos, como os trabalhos desenvolvidos por Argyres [29],
Robinson [31] e Hunt [32] que descrevem a resposta de um material magnético a radiacao
eletromagnética pela derivacdo dos coeficientes de Fresnel, a partir da determinacéo dos tensores

de permissividade dielétrica £'e de permeabilidade magnética [i.
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Seguindo esse raciocinio, o calculo para o efeito Kerr serda baseado no método das
matrizes de Jones [33] combinado com o célculo dos coeficientes de Fresnel [34].
Segundo Hunt [32], os tensores de permissividade dielétrica & e de permeabilidade

magnética i/ tém a seguinte forma, respectivamente:

& —iQg O Ug —iPug O
£=|iQ¢g, &q 0 W= [iPuq Uq 0|, (2.1)
0 0 &q 0 0 Uq

onde P e Q s8o constantes magneto-6ticas complexas proporcionais a magnetizacao.

De maneira a definir o tensor de permissividade magnética & para uma direcdo arbitraria
da magnetizacdo e escrever as matrizes de disperséo para o efeito Kerr, serd adotado um sistema
de eixos coordenados, como o sistema de referéncia exposto na Figura 2.6, que relaciona as

componentes da magnetizacdo da amostra M com a direcdo do campo aplicado H.

Meio magnético N,

Meio di¢letrico N;

Raio de luz incidente Raio de luz refletido

FIGURA 2.6 - Sistemas de eixos utilizados para relacionar as componentes da magnetizacéo e o do campo aplicado
sobre uma amostra magnética. Neste sistema H, estd no plano do filme e perpendicular ao plano de incidéncia da
luz, H, esta no plano do filme e no plano de incidéncia da luz e H, esta no plano de incidéncia da luz e
perpendicular ao plano do filme.

No sistema exposto pela Figura 2.6, as coordenadas (xyz) referem-se as direcBes das
componentes do campo magnético aplicado e as coordenadas (x"y'"z") referem-se as

componentes da magnetizacdo utilizada para definir o tensor permissividade, Equacéo (2.1).
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De maneira a poder descrever as matrizes de dispersao, temos que fazer coincidir uma das

componentes da magnetizacdo M, na amostra, com a direcdo do campo aplicado. Para isso,
podemos fazer duas rotacfes do sistema de coordenadas. Da figura 2.6, temos: primeiro, uma
rotacdo do sistema (xyz) por um angulo @ em torno do eixo x e em seguida 0 novo sistema

(x'y'z") é girado por um angulo B em torno do eixo y'.

A transformacao de coordenadas entre o sistema que define 0 campo magnético aplicado e
0 sistema das componentes da magnetizacdo, na amostra, necessarios para deduzir as expressoes

para o efeito Kerr é dada por:

-

ou em notacdo matricial, como:

x xll
(y) =T. (y) (2.3)
VA n

V4

cosf 0 sinf
sinasinff cosa —sinacosf
—sinffcosa sina cosacospf

xll
. [y” , (2.2)

ZII

onde T é a matriz de transformacéo de coordenadas em funcéo dos angulos de Euller.

Pelas propriedades tensoriais, a equacdo do tensor permissividade dielétrica transformado

de um sistema (x"',y", z'") para o sistema (x, y, z) pode ser escrito como:
g=T.".T™ L (2.4)

Substituindo as Equacdes 2.1 e 2.2 na Equacdo 2.4, encontramos que:

&g —iQegcosacosf  —iQg, sinacosf
e=Te'T 1 = iQgq cosa cos &q —iQ¢g, sin 8 . (2.5)
iQgg sina cos 8 iQggsinf &q
Onde,
Y sing,m, =2 = —sinacosf em, = g (26)
m, =——=sinf,m, = — = —sinacosff em, = — = cosacosf, .
* M| Y M| “ M|
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sdo as componentes da magnetizacdo responsaveis pelos efeitos Kerr transversal, longitudinal e

polar, respectivamente.

Assim, podemos escrever a equacao (2.5):

&g —iQesm,  iQggm,,
€H= iQSqmz gq _ngqu . (27)
—iQgym,y, Qg my &q

Com o tensor definido pela Equacédo 2.7 e condicBes de contorno apropriadas, a interagao
radiacdo-matéria, em uma amostra magnética, pode ser expressa em termos da matriz de
espalhamento magneto-otica, ver referéncias [32] e [34].

A matriz de dispersdo em termos dos coeficientes de Fresnel tem a seguinte forma:

R=[z ] 2o

Onde os coeficientes de reflexdo podem ser escritos (ver referéncia [34]), como:

_ l'l'lNZ Cos 01 - ﬂle Cos 92 ZiﬂlﬂleNz Ccos 91 Sin 02 me

= 2.9
"op py N, cos 8, + Ny cos 6, U1 N, cos 6, + p,N; cos 6, (29)

_ ipy Ny N, cos 6, (my, sin 6, + m, cos 6,)Q 210
Tps = (11N, cos 8, + u,N; cos 8,)(u,N; cos 8; + u;N, cos 8,) cos8,’ (210)

N; cos 0; — uy N, cos 8
r, = HalVq 1~ HalVz 2; (2.11)
U Ny cos 81 + puyN, cos 6,
[ N; N, cos 8, (m, sinf, —m, cos 6

Top Ui N1 N 1( y 2 z z)Q (2.12)

- (uyN, cos 8, + p,N; cos 8,)(u, N, cos 8, + N, cos0,) cos 0,

Onde u, e u, sdo as permeabilidades do meio 1 e 2, N; e N, sdo os indices complexos de

refracdo do meio 1 e 2, e 8, e 6, sdo os angulos de incidéncia e refragéo, respectivamente.

Dada a matriz de reflexdo de Fresnel para uma amostra magnética, pode-se determinar
uma expressao para a amplitude do sinal medido pelo equipamento, expressando a configuracao

geométrica dos componentes Oticos por matrizes de Jones.
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Iniciamos por definir o sistema de coordenadas para o aparato experimental, descrito na
Figura 2.7, com os componentes Gticos e os angulos do polarizador 8, e analisador 6, relativos

ao plano de polarizacdo da luz.

Transversal

Filme magnético
Plano incidente

reta normal 3
superficie

FIGURA 2.7- llustracdo do plano de polarizacdo e dos angulos do polarizador e analisador em relagdo as
componentes do campo elétrico.

No esquema experimental da Figura 2.7, o vetor campo elétrico é definido como:

EFt) = Eoexp[i(EO.F — wt)], (2.13)

onde ko = (wo/c)ng = (wo/c)y/Eokko-

Usando o caminho 6tico definido na Figura 2.7, e com a ajuda da Figura 2.8, que mostra
as componentes do vetor campo elétrico em relagdo aos eixos principais do polarizador, pode-se

definir o campo elétrico da radiacdo que é transmitida pelo polarizador como:
E =Eop+EyS=Eycos0,p+Eysing,$, (2.14)

onde, 6, € 0 angulo entre o eixo principal do polarizador e a direcdo p, ver Figura 2.8.
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Figura 2.8 — Sistema de eixos coordenados usados para especificar as componentes do campo elétrico da onda
eletromagnética transmitida pelo polarizador. Aqui, p é versor unitério paralelo ao plano de incidéncia e s é versor
unitario na dire¢do perpendicular ao plano de incidéncia.

Podemos representar a amplitude da luz transmitida pelo polarizador, Equacéo 2.14, como

uma matriz de Jones, na forma:

cos @
P(6,) = E, [Sin 9:’ : (2.15)

Onde, E,, é amplitude do campo elétrico.

Prosseguindo com o caminho 6tico da Figura 2.7, quando a luz incide sobre o material
magnético, a interacdo radiacdo/matéria é expressa em termos da matriz de espalhamento

magneto-otica R, especificada anteriormente nas equagdes (2.8-2.12).

Em notacdo matricial, a amplitude do campo elétrico refletido pela amostra é:

T

[ZZ] =R-P(6,). (2.16)

Substituindo a Equacdo 2.15 na Equagdo 2.16 é possivel obter as componentes do campo

elétrico paralelas aos eixos p e s. O resultado é dado por:
E, = 1ypEy cos 0, + 1,sE( sin 6, ; (2.17)

Es = 15, E cos 0, + 15E( sin 6,,. (2.18)
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Por fim, o campo elétrico da radiacdo refletida pela amostra é transmitido atraves de outro

polarizador (chamado analisador), representado na Figura 2.9.

Las

' d
E';.sinf, “
\ -

~ “n
~
-

=

LY d

. /
*, E I

FIGURA 2.9 — Representagdo da decomposicdo do campo elétrico refletido pela amostra, nas componentes paralela
e perpendicular ao eixo de transmisséo do analisador.

p €COs 8,

O campo elétrico da radiacdo que é transmitida pelo analisador, definido na figura 2.9,

que chega até o detector é dado por:
E=E,cos8,p+Esing,s, (2.19)

onde 6, € o angulo entre o eixo principal do analisador e a direcdo p. E'y e E's séo as
componentes do campo elétrico da luz refletida pela amostra, Equacbes 2.17 e 2.18,

respectivamente.

A equagcdo para a intensidade, normalizada, do sinal detectado pelo fotodiodo é entdo dada

pelo médulo quadrado da Equacéo 2.19:

I

£ 2
I '

Eo

(2.20)

Assim, substituindo as equacdes (2.21) e (2.22) em (2.23) e simplificando os termos, a expresséo

resultante para a intensidade normalizada é:
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I
== {|rpp|2 cos? B, cos? B, + || sin?(8, — 6,) + |rs|* sin? 6, sin? 6,
0
+ [rppr*ps + rpsr*pp] cos 8, cos 6, sin(ep - Ha)
+ [rpsr*ss + rssr*ps] sin 6, sin 6, sin(Hp — Ha)

+ [rppr*ss + rssr*pp] sin 6, sin 6, cos 8, cos Ha} (2.21)

O principal resultado que a equacdo 2.21 mostra € a dependéncia das componentes da
magnetizacdo com os coeficientes de Fresnell, ver Equacbes (2.9 - 2.12). Com a escolha
apropriada dos angulos do polarizador e do analisador é possivel simplificar esta equacdo e

explicitar sua dependéncia com as componentes da magnetizacdo da amostra.

2.2.2 Efeito Kerr longitudinal

Nesta dissertacdo foi utilizado um magnetdémetro baseado no efeito Kerr Magneto-Optico
que esta disponivel no Departamento de Fisica Teorica e Experimental da UFRN. Todos 0s
resultados de histerese magnética mostrados nesta dissertagdo foram obtidos com a configuragédo
longitudinal. Como escrito no inicio desta secdo, no efeito Kerr longitudinal o campo magnético

é aplicado paralelo ao plano do filme e ao plano de incidéncia do laser, ver Figura 2.3.

A partir do sistema adotado na Figura 2.6, as componentes da magnetizacdo paralela e
perpendicular ao campo magnético aplicado, para a configuracdo longitudinal, sao

respectivamente m,, = m; (longitudinal) e m, = m, (transversal).

Para a matriz de reflexdo, considerando uma interface ar-ferromagneto, com pu; =1,
U, =u, Ny =1¢e N, =N, os coeficientes de reflexdo (equacbes 2.9 - 2.12) sdo até primeira

ordem em Q, para o caso longitudinal, dados por:

_ Ncosf; — ucosb,

_ ’ 2.22

' TN cos 6, + ucosH, | )
~ ~ iuN cos 6, sin 8, m;Q 2.23

Tps = —Tsp = (N cos 0y + pcos8,)(ucosf; + N cos,) cos8,’ &2
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__ pcosb; — N cos b,

(2.24)

rS S

~ ucos@; +Ncosb,

Em geral, no aparato experimental, devido ao uso de um laser polarizado, é conveniente
fixar o angulo da polarizagéo incidente e variar o angulo do analisador. Na configuragéo utilizada
para as medidas, a radiacdo incidente do laser sobre a amostra € polarizada a 0° (8, = 0°),
substituindo esse valor na Equacdo 2.21, a expresséo se reduz para:

I
A {|rpp|2 cos? B, + |7‘ps|2 sin? 0, — [T ps + TpsT*pp| cOS B, sin Ha}. (2.25)
0

Agora, fazendo 6, = 90° nesta equa¢do, 0 Unico termo que ndo serd anulado é o que

possui |rps|2 sin? 6. Assim, substituindo o valor do coeficiente ,,¢, da Equagéo 2.23, teremos:
uN cos 6, sin 8, m;Q z

1
= 2.26
Iy |(N cos 8, + pcosB,)(ucos B, + N cos 6;) cos 0, ( )

Este resultado nos indica que para 6, = 90°, que foi o caso utilizado neste trabalho, a
intensidade do sinal depende principalmente da componente da magnetizagdo paralela ao plano

de incidéncia m;, o que configura o efeito Kerr longitudinal.

2.2.3 O equipamento MOKE

A Figura 2.10 mostra o esquema do magnetdmetro de efeito Kerr montado no
Departamento de Fisica Teorica e Experimental — UFRN. O aparato € constituido por um LASER
de He-Ne (632,8 nm) de 1,0 mW de poténcia. Dois filtros polarizadores e conjunto de espelhos e
lentes. Eletroimd acionado por uma fonte de corrente, cujo controle é feito via computador por
um médulo de conversdo digital com saida analogica da Agilent Technologies, modelo Data-
Acquisition 34970A.

Um sensor Hall conectado a um gaussimetro da Phywe faz a aquisicdo dos valores de
campo magnético. Outro modulo acoplado do Data-Acquisition faz a coleta de dados da ddp

medida pelo gaussimetro.
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A detecc¢do do sinal é obtida por um diodo detector de silicio, conectado a um “Lock-In ",
modelo SR510 da Stanford Research Systems. O Lock-In é responsavel por filtrar e amplificar o
sinal do fotodiodo e captar a frequéncia de referéncia modulada pelo Chopper ético, da Stanford

Reseach modelo SR540A, a uma frequéncia de 500 Hz.

Detector

Analisador

Polarizador

Laser

FIGURA 2.10 - Esquema de montagem do MOKE.

O procedimento para obter as curvas de magnetizacdo com o MOKE inicia-se pelo
alinhamento do laser e dos componentes 6ticos do aparato. A radiacdo proveniente do laser é
linearmente polarizada paralelamente ao plano de incidéncia (6, = 0°) e com o angulo de
incidéncia de aproximadamente 45° em relacdo a normal da amostra. Um conjunto de lentes, com
foco variavel entre 33,4 mm e 40,5 mm, é responsavel por focalizar o feixe do Laser sobre a

amostra.

Apos a reflexdo da radiacdo no filme, outra lente com foco de 10 cm é utilizada para
colimar o feixe que é transmitido por um polarizador (analisador) posicionado em um angulo
(6, = 90°), de forma a determinar a configuracao longitudinal do MOKE, secéo 2.2.2, até incidir
sobre o detector. A amostra é posicionada no centro de um gonidbmetro que permite girar a
amostra em relacdo a direcdo do campo magnético. Assim, as curvas de magnetizacdo sdo obtidas

para diferentes direcGes do campo magnetico aplicado no plano da amostra.
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2.3 Susceptibilidade magnética AC transversal

Nesta secdo, serdo apresentados os detalhes da montagem da técnica de susceptibilidade
magnética AC transversal em conjunto com o efeito Kerr magneto-6tico e seu formalismo

matematico.

Esta técnica foi desenvolvida durante este trabalho, com o objetivo de fornecer ao
Departamento de Fisica da UFRN mais uma técnica de caracterizacdo magnética para filmes
finos, que permite obter informacgdes adicionais e resultados inovadores na investigacdo dos

fendmenos magnéticos.

Em se tratando dos materiais ferromagnéticos a susceptibilidade apresenta uma
dependéncia com o campo magnético aplicado que pode ser revelada a partir da curva de
histerese. Assim, a técnica da susceptibilidade magnética AC transversal, em conjunto com o
efeito Kerr, torna-se uma ferramenta muito sensivel para determinacdo dos campos de anisotropia
em filmes amorfos e cristalinos [35], campos de acoplamento entre camadas [36] e fornecer uma

descricdo precisa do processo de reversdao da magnetizacédo [37].

A técnica da susceptibilidade transversal consiste da superposicdo de dois campos
magnéticos aplicados paralelos ao plano da amostra: um campo DC, H, paralelo ao plano de
incidéncia da luz € um campo AC, h,., (de pequena amplitude) perpendicular ao campo H [36].

A susceptibilidade AC transversal é definida matematicamente como:

I Amy (dmt> 2.27)
= |lim = , .
Xt hAC_)O AhAC dh’AC hAC=0

onde e m; € a componente transversal da magnetizacdo na direcdo do campo hy.
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2.3.1 Montagem da técnica de susceptibilidade magnética AC transversal

Para a montagem da técnica de susceptibilidade magnética AC transversal desenvolvida
em conjunto com o MOKE (Figura 2.11), foi adicionado a este dltimo, um par de bobinas na
configuracdo Helmholtz responsavel por gerar o campo oscilante h,- € 0 seu circuito de

alimentacdo, ambos construidos na oficina mecénica do préprio departamento.

L1 |

Conjunto de lentes polarjzadores

Chopper otico.

FIGURA 2.11 - Fotografia da montagem de susceptibilidade magnética AC transversal em conjunto com o MOKE.

O par de bobinas Helmholtz, Figura 2.12, foi enrolado por fio de cobre AWG* 21 (0,72
mm de didmetro) sobre um suporte de madeira em formato de circular com diametro de 14 cm,
determinado desta forma para se ajustar perfeitamente ao eletroimd e ao posicionamento dos
componentes Oticos presentes na montagem do MOKE. As camadas dos fios sdo mantidas por
placas de aluminio fixadas nas bordas dos suportes de madeira. Todo o conjunto e sustentado por
presilhas conectadas as hastes, ambas também de aluminio, para facilitar na escolha da distancia
de separacdo entre as bobinas. Para evitar riscos de curto-circuito entre os enrolamentos dos fios
foi passado verniz nas bobinas. No final do processo, as bobinas ficaram com a resisténcia de 6

Q, cada uma, e uma indutancia de 17,8 mH.

* American Wire Gauge
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Par de bobinas no
padrdo Helmholtz.

FIGURA 2.12 - Fotografia das bobinas de Helmholtz montada no aparato experimental da susceptibilidade/MOKE.

Para a geracdo do campo magnético utilizado na técnica de suscetibilidade transversal é
necessario determinar a relacdo de campo gerado pela separacao entre as bobinas na configuracdo
de Helmholtz. A Tabela 2.1 e o grafico na Figura 2.13, apresentam o0s valores de campo

magnético para as medidas de separacao entre as bobinas.

TABELA 2.1 — Dados do valor de indugdo magnética para a distancia de uma bobina a outra na configuragéo de
Helmholtz, com aplicacéo de 1A de corrente.

Distancia de uma bobina a outra (cm)  Inducdo Magnética (Gauss)
0 29,3
1 29,6
2 29,7
3 29,7
4 29,6
5
6

29,6
29,2
8,2 25,7
9 24
9,5 18,5
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FIGURA 2.13 — Gréfico ilustrando o campo magnético gerado para a regido de separacao de 6 cm entre as bobinas.
As medidas foram realizadas com 1A de corrente.

O gréfico da Figura 2.13, mostra uma regido de grande uniformidade de campo magnético
para a separacdo de 6 cm, condig@o primordial para garantir que a amostra posicionada entre esta

separacdo das bobinas estara submetida ao campo magnético oscilante hy., que é desejado.

Nos primeiros testes com a susceptibilidade sentiu-se a necessidade de aumentar o campo
AC gerado pelas bobinas. Por isso, optamos por construir este par de bobinas, mostrado na Figura
2.12, com diametro de 14 cm. Para adequar as dimensdes das bobinas ao equipamento foi

necessaria a construcdo de um novo eletroima.

A montagem do eletroima (Figura 2.14) teve processo semelhante ao das bobinas. Com o
nacleo de ferro enrolado por fio de cobre AWG 14 (1,5 mm de didmetro) formando nove
camadas de fios, que sdo mantidas por placas de acrilico fixadas nas extremidades da barra de
ferro. Da mesma forma que nas bobinas, também foram passadas camadas de verniz sobre os
fios, para evitar problemas de curto circuito. Os bragos do eletroima séo fixados por parafusos no
nucleo. O eletroima é sustentado por uma mesa de madeira e hastes com presilhas, semelhantes
as das bobinas, para adequa-lo as posicbes dos componentes oOticos do aparato da
susceptibilidade/MOKE.
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Par de bobinas no
padrdo Helmholtz.

Eletroima

FIGURA 2.14 — Fotografia do novo eletroima construido para a técnica de susceptibilidade/MOKE.

Para finalizar o eletroima foram realizados testes de inducdo magnética versus corrente,
Tabela 2.2 e Figura 2.15, tempo de aquecimento versus temperatura, Tabela 2.3 e Figura 2.16, e

inducdo magnética na regido entre os polos do eletroima, Tabela 2.4 e Figura 2.17.



Tabela 2.2 - Teste da inducdo magnética gerada no eletroima.
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N° de Camadas: 9
Raio da 9% Camada (cm): 4,0
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FIGURA 2.15 — Medidas de indugdo magnética versus corrente, para o eletroima. As medidas foram realizadas com
o sensor Hall entre os polos do eletroima, paralelo ao campo aplicado.



Tabela 2.3 - Teste da variacdo de temperatura do eletroimd com aplicacdo de corrente elétrica.

Temperatura (°C)

65

60

55

50

45

40

35

30

25

Variaveis do Eletroima

Corrente Aplicada: 6A
Tempo (min) Temperatura (°C)
0,00 30,6
6,00 40,2
10,00 43,5
15,00 48,0
20,00 50,5
25,00 53,6
30,00 55,5
35,00 58,5
40,00 61,0
)
e
°
o«
°
°
o«
[
0 10 20 30 40

Tempo (min)

FIGURA 2.16 - Grafico mostrando o aquecimento dos fios do eletroima com o tempo.
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Tabela 2.4 — Teste da inducdo magnética para a regido entre os polos do eletroima.

Variaveis do Eletroiméa

3,0
Inducéo (Gauss)

1259
1253
1243
1239
1243
1248
1263

corrente elétrica de 3 A

o— @

Corrente (A):
Separagéo entre 0s
polos (cm)
0,9
0,6
0,3
0,0
-0,3
-0,6
-0,9
1300
)
. 1250 o o
)
N
g 1200
e}
=
S, 1150
s
o 1100
s
On
3 1050
=
1000

10-0,8-06-04-02 0.0 02 04 0.6 08 1.0

Posicdo do sensor Hall (cm)

FIGURA 2.17 - Inducdo magnética para a regido entre os polos do eletroima.

O gréfico da Figura 2.17 nos indica que para a distancia de separacdo entre os polos do

eletroimd, que é de aproximadamente 2 cm, ha uma grande regido de campo magnético uniforme.

Como o tamanho das amostras utilizadas possui em geral as dimensdes de 3 x 3 mm?, pode-se

garantir que essas amostras estardo submetidas a uma regido de campo magnético uniforme sobre

toda sua area.
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2.3.2 Procedimento das medidas e testes de sinal

Apo6s a montagem da técnica de suscetibilidade em conjunto com o efeito Kerr, foi
realizado testes de sensibilidade que compreende: medir a susceptibilidade AC em fungéo do

campo magnético DC aplicado e verificar a razao sinal/ruido da curva.

Para realizar as medidas de susceptibilidade transversal em conjunto com o efeito Kerr é
preciso alinhar os componentes 6ticos e modificar as configuracdes do eixo do polarizador e do
analisador do MOKE. Esse procedimento é adotado de maneira que o sinal detectado pelo
equipamento seja proporcional a componente da magnetizacdo na direcao paralela ao campo hy.
Isto porque, na configuracdo longitudinal utilizada pelo MOKE, descrito na secéo 2.2.2, o sinal
medido € proporcional a componente da magnetizacdo paralela ao campo DC e ndo a

componente perpendicular da magnetizacéo que estamos interessados agora.

As medidas sdo realizadas a temperatura ambiente e com campos magnéticos DC de até
1,0 kOe. A luz do LASER que incide sobre a amostra ¢ linearmente polarizada a 0° (8, = 0°)
com relacéo ao plano de incidéncia. Depois de refletida na amostra, a radiacdo passa atraves do
analisador na configuracdo (6, = 0°) em relacdo ao plano de polarizacdo. Assim, qualquer
mudanga na componente transversal da magnetizacdo, m;, no plano da amostra, induz uma
mudanca proporcional na intensidade da luz refletida, que pode ser detectada pelo fotodiodo. Para
assegurar que o sinal medido pela técnica é o da componente transversal da magnetizacao, as
medidas sdo realizadas com o “Lock-In” em fase com a frequéncia de oscilagdo das bobinas de

Helmholtz.

2.3.3 Dependéncia de y, com o campo magnético DC

Para determinarmos de forma quantitativa a relacéo entre a susceptibilidade transversal y;
e 0 campo magnético DC aplicado € preciso adotar um sistema de eixos que contenha as direces

da magnetizacédo e dos campos aplicados AC e DC. Na Figura 2.18, apresentamos este sistema de
eixos, com o0s vetores dos campos magnéticos hy, e H em relacdo ao eixo facil e eixo duro da

magnetizacdo M.
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> FEixoFacil

FIGURA 2.18 — Sistema de eixos bidimensional definindo as rela¢fes entre os vetores TiAC, H e a magnetizagio M.
O angulo ¢y, esté rotacionado 90° em relagéo ao angulo ¢.

Para exemplificar o calculo da susceptibilidade y;, sera utilizado o caso de um filme

simples apresentando anisotropia magnetocristalina cubica, cujo eixo facil esta na direcéo [100].

Da figura acima, temos que a componente da magnetizacdo na diregdo do campo h, em

relacdo ao eixo-facil é dada por:

m; = Ms cos(¢pp — ¢). (2.28)

A aplicacdo do campo AC, perpendicular ao campo DC, faz com que a magnetizagdo no
filme oscile em torno de sua posi¢do de equilibrio. Substituindo a Equacédo 2.28 na Equacao 2.27,
teremos a suscetibilidade em funcdo da derivada da posicdo de equilibrio da magnetizacéo,

escrita como:

d
xe=—Mgsing - o) (57) (229)

Para encontrar as posi¢cOes de equilibrio da magnetizacdo partimos da equacdo de
densidade de energia, para 0 caso da amostra com anisotropia magnetocristalina orientada na

direcdo [100] e com os campos AC e DC aplicados no plano do filme, que tem a forma:

T = —M.H cos(p — ) + 7 Koy sin® 29 — Myh cos(dy — ), (2:30)
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onde o primeiro termo é energia Zeeman que surge com a aplicacdo do campo H, o0 segundo

termo é da anisotropia magnetocristalina cubica para a direcdo de crescimento [100] e o terceiro

termo € devido a aplicacdo do campo hg,.

A Equacdo 2.30 pode ser escrita em termos dos campos de anisotropia como:

E
MV

= —H cos(¢p — ¢y) + %Hc sin? 2¢p — h cos(¢p, — P). (2.31)

Aqui, o termo H. é campo de anisotropia magnetocristalino da amostra, definido como K., =

MsHc
>

Para encontrar as posi¢cdes de equilibrio da magnetizacdo, aplica-se a condi¢do que a

primeira derivada da densidade de energia deve ser nula, assim:

JE H
% = 7Ccos(2q.’)) sin(2¢) + H sin(¢ — ¢py) + hsin(¢p — ¢p,) = 0. (2.32)
Derivando novamente esta Ultima equacdo, agora, em relagdo a h, com h — 0, teremos:
. d¢ d¢ :
H;[cos?(2¢) — sin?(2¢)] (—) + H cos(¢p — ¢y) (—) +sin(¢p — ) =0.  (2.33)
dh/p=0 dh/p=0
A partir deste altimo resultado obtemos:
(d_qb) _ sin(¢ — ¢n) 234)
dh/p—g Hc[cos2(2¢) — sin2(2¢)] + H cos(¢p — ¢py) '

Utilizando a relagéo ¢, = g + ¢y (Figura 2.18), para escrever a Equagéo 2.29 e 2.34 em

termos de ¢y, teremos:
/s /s
sin(¢ — ¢p,) = sin ¢ cos ¢, — cos ¢ sin ¢p;, = sin ¢ cos (E + ¢>H) + cos ¢ sin (E + ¢H)
= —sin ¢ sin ¢p, — cos ¢ cos ¢p;, = — cos(¢p — py).

Substituindo esta relacdo na Equacdo 2.29 e 2.34, podemos escrever a susceptibilidade

transversal y, na forma:
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2 —_
M cos*(¢p — ¢y) (235)

xe(H) = Hc[cos?(2¢) — sin?(2¢)] + H cos(¢p — ¢n)

A partir desse resultado pode ser feito o ajuste numérico do inverso da susceptibilidade e

obter os campos de anisotropia da amostra. Nas Figuras 2.19 e 2.20, sdo apresentados 0s
resultados esperados para uma amostra com anisotropia cubica para a direcdo de crescimento

[100].
Eixo Facil
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FIGURA 2.19 — Curva de susceptibilidade para o eixo facil de uma amostra com anisotropia cubica.
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FIGURA 2.20 - Curva de susceptibilidade para o eixo duro de uma amostra com anisotropia cubica.
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2.4 Ressonancia ferromagnética — FMR

A partir das observacdes experimentais das linhas de ressonancia ferromagnética em ligas
de Ni-Fe por Griffiths [38], 0 FMR tornou-se uma técnica padréo para o estudo das propriedades
fundamentais dos materiais magnéticos, em especial na investigacdo das anisotropias magnéticas
[39]. Posteriormente, Charles Kittel [40, 41] e Van Vleck [42] generalizaram a teoria da absorcao
da ressonancia ferromagnética, relacionando os seus efeitos com a dependéncia do formato da
amostra, e no caso de um cristal simples, com a orientagdo deste. Desde entdo, sucessivos
trabalhos tedricos e experimentais vem sendo desenvolvidos sobre a ressondncia ferromagnética

no estudo das propriedades dos materiais magnéticos.

2.4.1 Definicdes e teoria do FMR

A ressonancia ferromagnética ou FMR consiste na absorcdo de radiagdo eletromagnética

por um material ferromagnético. O fenémeno surge do movimento de precessao da magnetizacao
M da amostra em torno de um campo magnético efetivo ﬁef5, quando a magnetizacdo € desviada
da sua posicédo de equilibrio, por exemplo, por um campo externo oscilante h(t) perpendicular a

um campo magnético DC ﬁo. Neste caso, a abordagem da ressonancia ferromagnética é baseada

na equacdo de movimento da magnetizacdo macroscopica de Landau-Lifshitz [39], dada por:

dM L
E = —)/M X Heff (236)

onde y = 2m X 28 GHz/kOe é o fator giromagnético e ﬁef é o campo efetivo, que inclui todos

0s campos de anisotropia e 0s campos magnéticos externos.

Em um experimento convencional de ressonancia ferromagnética, a mostra é submetida a
um campo magnético estatico ﬁo fornecido por um eletroima e a uma radiacdo eletromagnética

(campo de micro-ondas ﬁ) com frequéncia tipica de 11 GHz (veja Figura 2.21). O campo

® O campo magnético efetivo sentido pela magnetizacio é a soma do campo magnético externo com 0s campos
internos do material (campo desmagnetizante, anisotropias, etc.).



55

magnético da radiacdo de micro-ondas é aplicado perpendicularmente ao campo magnético
estatico, de maneira que a radiacdo de micro-ondas atua como uma perturbacdo periédica dos
spins eletrénicos da amostra, desviando-os da sua posicéao de equilibrio.

Micro-ondas v
— h(®)

Material Ferromagnético

FIGURA 2.21 - Material ferromagnético na presenca de um campo magnético ﬁo e de um campo oscilante h ®.

Na Figura 2.22, é ilustrado um esquema do aparato experimental para a medida de FMR.
Onde, a amostra é posicionada dentro de uma cavidade ressonante, na regido de maxima
amplitude de intensidade do campo magnético da radiagdo de micro-ondas. Nessas condicdes,
guando a frequéncia das micro-ondas w, se aproxima da frequéncia de precessdo da
magnetizacdo w,, 0 modo uniforme dos spins eletrénicos da amostra ferromagnética é excitado e
a amostra pode absorver energia da radiagcdo eletromagnética incidente, estabelecendo assim a
ressonancia ferromagnética. De maneira geral, para obter esta condi¢do nas medidas de FMR,

mantém-se a frequéncia da radiacdo de micro-ondas fixa na frequéncia de ressonancia da

cavidade e varia-se a intensidade do campo magnético estatico 170.
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FIGURA 2.22 - llustracdo simplificada para um aparato experimental de ressonancia ferromagnética.

O circulador faz com que a micro-ondas, vindas do gerador, passem pela amostra e a parte
refletida pela cavidade dirija-se ao diodo detector, que mede a absorcéo da amostra. Em seguida o
sinal é enviado ao amplificador lock-in para fazer deteccdo diferencial em fase com o sinal de
modulacdo do campo externo. O sinal de saida do lock-in é entdo enviado a um computador.
Como resultados da ressonancia sao observados os picos de absorcdo das micro-ondas em certos

valores do campo estético.

2.4.1.1 Tensor susceptibilidade magnética e poténcia de absorc¢ao

Para calcular a resposta do material para a frequéncia de micro-ondas, considere que
inicialmente a magnetizacgdo esta sobre influéncia dos campos magnéticos de micro-ondas h(t) e

do campo estatico 170, como ilustrado na Figura 2.23, de forma que a equacdo de movimento da
magnetizacdo, Equacdo 2.36, fica:
dM

— =M x (H+R®). (237)
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dM(t)
dt

M(t) M(t + dt)

FIGURA 2.23 - Movimento de precessdo da magnetizacdo devido a aplicagdo de um campo magnético externo
oscilante.

Admitindo que a parte temporal da radiacdo de micro-ondas é harmonica e que 0 campo

magnético estatico esté na direcdo 2, entdo:
H=Hz; h(t) = (hek + hy9)e et (2.38)
onde hy, h, < H.

No regime estacionario, as componentes da magnetizacdo que sdo perpendiculares ao

campo magnético estatico, descreverao também um movimento harménico:
M = mi(t) + Mz; com mi(t) = (m, % + my9)e e, (2.39)
onde my, m, K M.

Substituindo esses resultados na equacdo de movimento da magnetizacdo e linearizando

as equacdes, obtemos:
lwm, = yHym, — yMyh,; (2.40)

iwm,, = yMyhy, —yHom,. (2.41)
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Fazendo w, = yH, € w,, = yM, nas relacdes 2.40 e 2.41, e substituindo uma equacéo na

outra, chega-se a:

WoWm iy iwwyh,
_ _ , 2.42
™ = g — D) (W — D) (242)
i h wowW,h
m, = —2Bmllx | _PoDmiy (2.43)

7 = (@0 — 0 " (@ — )’

A partir destas expressdes, podemos escrever as relacdes entre as componentes de Mede

170 na seguinte forma, m(t) = - ﬁ(t). Onde os vetores mi(t) e ﬁ(t) sdo representados pelas

matrizes colunas,

i = (ﬁi) e h= (Z;) (2.44)

e ) é o tensor susceptibilidade magnética, cuja matriz é:

o (Xxx  Xxy

xX= (ny ny)' (2.45)
Wi Wo [y

Xxx = Xyy = YL Xxy = Xyx = w2 — o2 (2.46)

Quando w = w, ocorre a ressonancia do sistema, a amplitude de precessao de M aumenta
repentinamente, fazendo com que parte da energia magnética seja dissipada na rede cristalina
devido a interacdo spin-oOrbita nos atomos. Isto resulta em um amortecimento ou relaxacdo do
movimento da magnetizacdo, de modo que ela tenta restaurar a posicdo de equilibrio. Desta
maneira, € necessario introduzir fenomenologicamente os termos de relaxagdo na Equacéo 2.36.

Supondo que o campo de micro-ondas na amostra tenha apenas a componente h,, €

possivel mostrar que a poténcia absorvida pela amostra dentro da cavidade é dada por [43, 44]:
1 " 2
P(w) = Ew)( xxha ™ (2.47)

onde y",, € a parte imaginaria de y,,. A forma da curva de y',, € uma Lorentziana

apresentando um pico quando w = wy.
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A Figura 2.24, ilustra a curva para a parte imaginaria da susceptibilidade das micro-ondas
em torno do campo de ressonéncia e um sinal tipico de FMR na forma da derivada da poténcia

| @ i 4

absorvida.

dx"rdH

FIGURA 2.24 — llustracdo da (a) parte imaginaria da susceptibilidade das micro-ondas mostrando o pico em torno
do campo magnético de ressonancia. (b) a derivada da parte imaginaria da susceptibilidade medida em FMR.
lustragdo retirada da referéncia [39].

2.4.1.2 Relacéo de dispersao entre wqg € Hg

No experimento de FMR, a magnetizacdo é perturbada em uma frequéncia fixa w e a

energia magnética livre é modificada pela variacdo do campo aplicado ﬁo. O campo magnético
aplicado necessario para estabelecer a condicdo w = w, € chamado de campo de ressonancia Hy.
As amostras que apresentam anisotropias magnéticas sdo normalmente investigadas pelas
medidas da dependéncia angular do campo de ressonancia. Contudo, precisamos encontrar uma

relacdo de dispersao entre w, € Hg. Para tal procedimento sera utilizada a equacao de movimento

da magnetizacao onde o campo efetivo ﬁef e a magnetizacao M estio dispostos na Figura 2.25.
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Z |

FIGURA 2.25 - Sistema de coordenadas especificando a magnetizagdo e o campo efetivo em coordenadas esféricas.

Utilizando a relacdo entre o campo efetivo e a energia livre magnética dada por:

—

Her = —VyE(6,4). (CGS) (2.48)

Onde V,, 60 operador gradiente em relacdo as componentes da magnetizacao.

As componentes do campo efetivo e da magnetizacdo podem ser expressas como:

i <6EA+16E§+ 1 OEA> 249
of =" \or' "Ma6° TMsmneagp?) (249
M = My? + mgh + my @, (2.50)

commgy = M sin6 e my = M sin 6 sin ¢.

Considerando que o campo ﬁo é suficientemente forte para saturar a amostra. No ponto de
equilibrio podemos considerar que my, mgy < M & My = M = Mg, onde Mg € a magnetizagéo de

saturacdo da amostra.

Substituindo todas estas relacfes na equacdo de movimento da magnetizacdo, Equacéo

2.36, podemos escrever:

y dt  sinfd¢’ (251)
—Z e (2.52)

y dt 06’
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Assumindo que o movimento de precessdo de M esta restrito a pequenos desvios das

posicBes de equilibrio (6, ), A8 = 6 — 0y e Ap = ¢ — ¢y, [39], temos:
mg = M sin AG = MAG. (2.53)
mg = M sin 6 sinA¢p = M sin 6 Ag. (2.54)

Substituindo esses resultados e rearranjando os termos para A8 e A¢, nas Equacdes 2.51

e 2.52, sdo obtidas:

1d(A6) 1 OE

- = — —; (2.55)
y dt M sin 6 0¢

1d(A 1 O0E

— (@é) _ (2.56)

y dt  M,sin6d6

Podemos expandir a energia em série de Taylor em torno da posicao de equilibrio, onde as

condigOes para a estabilidade da magnetizagao nas dire¢des (6,, ) séo:

(aE) = 0; (aE) =0 (2.57)
66 (90,¢0) ’ a¢ (90,¢0) . .

Expandindo até segunda ordem obtemos,

E=E +1 azEA92+aZEA 242 O°F
— 707 21002 a2 ¢ 0600¢

ABAG|. (2.58)

Para o caso onde a magnetizacdo sofre precessdo entorno de uma direcdo estavel,

podemos escrever o desvio de M a partir das direcdes (8,, ) COMO Af = Afye '@t e Agp =
Agoe~"t de maneira que podemos reescrever o sistema de equacdes diferenciais 2.55 e 2.56,

como:

( 92E ) N iwM, sin @ (26) + <02_E) (8) = 0 (259)
960¢ (60,%0) 14 9¢* (60,90) o .

<62E> (46) + ( 0%E > iwM; sin 8 (8) = 0 (2.60)
99?2 (60,90) 060 (60,90) 14 o .
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A partir deste sistema de equacGes homogéneas para A8 e A¢, monta-se a matriz que tera
solucdo nao trivial somente quando o determinante dos coeficientes for igual a zero. Dessa forma,
a equacéo para a frequéncia de ressonancia pode ser expressa em funcdo das derivadas da energia

livre magnética [44], na forma:

92E 02%E ( 92E >2] 261
902992 \960 ' '
¢ ¢ (80,60

) ==

v/ — (M,sin )2
Onde 6 e ¢ sdo os angulos polar e azimutal, respectivamente e 6, e ¢, sdo os angulos de
equilibrio da magnetizacéo.

Para ilustrar uma aplicacdo desta equacdo nos resultados de FMR, serd considerado um
filme com anisotropia cubica crescido na direcdo [100], submetido a um campo externo sobre o

seu plano. A expressao para a densidade de energia para este caso € da forma:

1
= —MH|[sin 0 sin 8 cos(¢p — ¢y) + cos O cos 0] + ZKCl(sin4 0 sin? 2¢p + sin? 20)

< |

+ 2nM,* cos? 6 — K,, cos? 6. (2.62)

Onde, o primeiro termo desta equacdo representa a energia Zeeman (Equacdo 1.5), o segundo
termo e a anisotropia cubica para a dire¢cdo de crescimento [100] (Equacdo 1.27), o terceiro termo
¢ a anisotropia de forma (Equacdo 1.13) e o quarto termo é a energia associada a anisotropia

perpendicular do filme.

Reescrevendo a Equacdo 2.62 em termos dos campos de anisotropia e fazendo 8, = 90°,

teremos:

E 1 . 2 ) 1 )

7= —MH cos(¢p — ¢py) + §Mch sin® 2¢p + 2mM;“ cos“ 6 — EMan cos“ 6. (2.63)
_ 2Kc1 _ 2Kn

Onde H, = e Hy = —=

Fazendo as derivadas parciais de segunda ordem para a expressdo da densidade de

energia, Equacao 2.66, encontra-se:

2

0°E
57 = 4tM%(sin? 6 — cos? 0) + M H,(cos? 8 — sin? 6). (2.64)
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0%E _

397 = M H cos(¢p — ¢py) + MyH.(cos? 2¢p — sin? 2¢). (2.65)
Entretanto, o célculo do angulo de equilibrio da magnetizacdo ¢,, s6 pode ser realizado

numericamente, atraveés da minimizagédo da energia, da qual variando os parametros M, H., H,, ¢é

possivel ajustar o resultado teérico as medidas experimentais.
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Capitulo 3

Resultados e Interpretacoes

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados experimentais obtidos para
um filme simples de ferro e tricamadas magnéticas de ferro/cromo/ferro. Ambas as estruturas
foram depositadas por Sputtering DC sobre substrato de 6xido de magnésio orientado na direcao
(100). Na secéo 3.1, serdo discutidos os resultados das curvas de magnetizacdo de uma mostra de
MgO(100)/Fe(160A) em conjunto com os ajustes numéricos obtidos por simulacio
computacional. Na secdo 3.2, sdo apresentados os resultados obtidos pelas curvas de
magnetizacdo e ressonancia ferromagnética para um conjunto de tricamadas
MgO(100)/Fe(80A)/Cr(t)/Fe(80A), que tiveram a espessura da camada metalica ndo magnética
variada, para estudar o comportamento dos acoplamentos bilinear e biquadratico. A analise dos

resultados experimentais serd baseada na fundamentacéo teorica da energia livre magnética.

3.1 Filme ferromagnético de MgO(100)/Fe(160A)

Nesta secdo séo explicados os resultados experimentais das curvas de magnetizagdo da
amostra de MgO(100)/Fe(160A) realizadas pela técnica MOKE, em conjunto com um ajuste
numérico da simulacdo computacional realizada. O filme de Fe foi crescido sobre substrato de
MgO(100) a temperatura de 300°C. Para prevenir oxidag&o do filme de ferro foi depositada sobre

este filme uma fina camada de Cr (9A).

3.1.1 Interpretacao das curvas de magnetizacao

Para interpretar os resultados experimentais das curvas de magnetizacdo sera utilizado o
modelo fenomenoldgico de Stoner-Wohlfarth. Neste modelo, o material é considerado como um

monodominio magnético, assim a magnetizacdo é considerada homogénea em toda a amostra.
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Este modelo permite encontrar as posi¢cbes de equilibrio da magnetizacdo no filme

ferromagnético a partir da minimizagao da energia livre magnética do sistema.

A partir das curvas de magnetizagéo (histerese) podem-se extrair importantes informagdes

sobre o comportamento do material avaliado, tais como:

1) A magnetizacdo de saturacdo M, que € a magnetizacdo da amostra quando todos 0s
momentos magnéticos estdo alinhados na dire¢cdo do campo magnético aplicado, resultando no

maior valor da magnetizacéo;

2) A magnetizacdo remanente, que é a magnetizacdo da amostra quando o valor do campo
magnético aplicado € nulo (H = 0);

3) O campo coercivo H,, que é o valor do campo magnético aplicado necessario para
anular a magnetizacdo da amostra (quando M = 0).

Utilizando o sistema de eixos com as coordenadas esféricas da Figura 3.1, a expressao da
energia livre magnética total, por volume, para a amostra de Fe submetida ao campo magnético

externo, pode ser escrita como:

E 1
VT = —MH[sin 8 sin 0 cos(¢p — ¢) + cos 6 cos O] + ZKCl(sin4 0 sin? 2¢p + sin? 20)

— K, cos? 0, (3.1

onde o primeiro termo desta equacdo é a energia Zeeman (interacdo com campo magnético
externo aplicado) (Equacédo 1.5), o segundo termo é a energia da anisotropia cubica para a dire¢do
de crescimento [100] (Equacdol.27) e o terceiro termo é a energia da anisotropia de superficie
efetiva (Equagéo 1.14).
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FIGURA 3.1 - Sistema de eixos coordenados com os angulos esféricos (0, ¢), utilizado para escrever as energias
livres magnéticas da amostra de Fe.

Na Equacdo 3.1, temos que a energia de anisotropia de superficie efetiva faz a

magnetizacdo permanega no plano do filme, pois a configuragdo que minimiza essa energia
implicaem 8 = 7T/z ouf = 37T/z. Dessa forma, esse termo de energia assume o valor nulo para
filmes com a magnetizacdo no plano. Com isso, podemos fazer 6 = 6y =§, e escrever a

Equacdo 3.1 da seguinte maneira:

Er 1 .
v = —MH cos(¢p — ¢py) + ZKCl sin? 2¢. (3.2)
E comum escrever esta Gltima equagio em termos do campo de anisotropia ctbica H, [8],
dado por:
2K
= . 3.3
M (3.3)
Substituindo a equacdo 3.3 em 3.2 e reorganizando 0s termos, teremos:
_Er __y ( )+1H'22 3.4
e—MSV— cos(¢p — oy 3 x Sin“ 2¢. (3.4)

Aqui, para simplificar a notagdo, usamos o simbolo & para representar a densidade de energia por
unidade de magnetizagdo para o filme de Fe. H é o valor do campo magnético aplicado, ¢ é o
angulo no plano da amostra que a magnetizacéo faz com o eixo fécil e ¢ € 0 angulo no plano da

amostra que o campo magnetico faz com o eixo facil, veja Figura 3.2 (a).
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No equilibrio, a magnetizacdo aponta ao longo da direcdo definida pelo angulo ¢, que
minimiza a energia livre magnética (Equacdo 3.4). As condi¢BGes para encontrar o minimo da

energia sdo:

(ﬁ) —0e <6—2€> >0, (3.5)
9P/ =4, 9% 4-4,

Em algumas circunstancias, as condi¢Ges da Equacdo 3.5 aplicadas aos casos em que 0
campo magnético estd na direcdo do eixo facil ou no eixo duro, sdo suficientes para chegar a
solucBes analiticas que fornecem informacGes sobre os campos coercivos e campos de

anisotropia. Como exemplo deste procedimento ver referéncias [45, 46].

Assim, usando as condi¢des da Equacdo 3.5 na Equacdo 3.4, encontra-se:
1
Hsin(¢ — ¢y) + EHk cos 2¢ sin2¢p = 0. (3.6)

H cos(¢p — ¢py) + Hi(cos? 2¢p — sin? 2¢) > 0. (3.7)
Onde, as equacdes 3.6 e 3.7 sdo os resultados das derivadas parciais de primeira e segunda ordem
da densidade de energia magnética, respectivamente.

Aqui, serdo apresentadas as possiveis solucbes analiticas para as configuracbes de
equilibrio da magnetizacdo no caso de um filme com anisotropia cubica. Isto sera feito para duas
direcdes particulares do campo magnético aplicado: (i) paralelo ao eixo-facil e (ii) paralelo ao
eixo-duro. Na Figura 3.2, esta representado em (a) O sistema de eixos coordenados que mostra 0s
angulos em que os vetores campo magnético e magnetizacdo fazem em relacdo aos eixos
cristalinos da amostra. Em (b) os eixos da anisotropia cubica em relacdo aos eixos cristalinos e
aos lados do substrato.

A camada de Ferro foi depositada sobre um substrato de 6xido de magnésio orientado na
direcdo [100]. O parametro de rede do Ferro é compativel com o parametro diagonal da celula
primitiva do substrato. Assim, a orientacao cristalina do filme de ferro é rotacionada a 45° do eixo
cristalografico do MgO [47, 48]. Por isso a direcdo [100] do filme fica proxima a diagonal do

substrato, como esté ilustrada na Figura 3.2 (b).
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Eixo-Ficil g [110]
[B10] Superficie do
Filme

[010]

[110]

rg'J H

Eixo-Facil - [100]

a) b)

[100]

FIGURA 3.2 — llustracdo utilizada para discutir o filme de Fe com: a) &ngulos entre o vetor magnetizacdo e 0s eixos

cristalinos, b) eixos da anisotropia cibica em relacdo aos eixos cristalinos e aos lados do substrato.

Quando o campo H esta aplicado na direcdo do eixo-facil (¢, = 0), ver Figura 3.2 (a), a
componente da magnetizacdo paralela ao campo é dada porM = M, cos(¢p — ¢py) = M cos ¢.

Substituindo o valor de ¢ ha Equagéo 3.6, se obtém:
1
Hsing — EHk sin2¢ = 0. (3.8)

Com essa solucdo, ndo é possivel obter uma expressdo analitica para o campo coercivo em
funcdo do campo de anisotropia cubica.
Quando o campo H esta aplicado na direcéo do eixo-duro, por exemplo, na direcédo [110]

da Figura 3.2(b), temos ¢y = 45°. Neste caso, a componente da magnetizacdo na direcdo do

campo aplicado é M = M cos (cp - %) Substituindo o valor de ¢ na Equagéo 3.6 teremos:

: my 1 :
H sin (¢ _Z) +§Hk cos2¢ sin2¢ = 0.

V2 1 .
H > (singp — cos ) + EHk cos2¢p sin2¢ = 0. (3.9)

Neste caso, em particular, a Equacdo 3.9 € uma equacdo transcendental que ndo possui
solucBes analiticas triviais. Por isso, torna-se necessario a utilizacdo de ferramentas matematicas
que simulem as condi¢Oes das curvas de magnetizacdo e auxiliem na interpretagéo dos resultados

experimentais.
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Num processo de reversdao da magnetizacéo, o valor de H é modificado e os valores de ¢y
e H, sdo constantes. Portanto, para cada valor de H existira um valor de ¢ que minimizara a
Equacdo 3.4, formando a curva de histerese magnetica.

E importante salientar que a Equac&o 3.4, em geral, ndo apresenta um Ginico minimo para
qualquer valor de H no intervalo 0 < ¢ < 360°. Quando a amostra esta saturada (H > Hy), a
Equacdo 3.4 apresentard um Unico minimo (ver Figura 3.3(a)). Este resultado também pode ser
obtido analiticamente, pois na situacdo de amostra saturada a parte angular dominante € o
€0SsSeno, que apresenta um unico minimo em ¢ = ¢5. Quando a amostra ndo esta saturada, entéo
as duas funcdes angulares da Equacdo 3.4 irdo competir, resultado em mais de um minimo. Por
isso é de extrema importancia acompanhar a correta evolugdo do minimo inicial da magnetizacéo

da amostra em seu estado saturado. A Figura 3.3 ilustra uma situacéo tipica desta evolucéo.
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FIGURA 3.3 — (a) — (f), llustracdo da evolucdo do angulo que minimiza a energia livre magnética utilizada na
simulagdo numérica. Nas figuras estdo apresentados os valores de campo magnético aplicado e a posi¢cao do minimo
correto é indicada pelo ponto vermelho.



71

\ w )
"y \. H=-20 Oe /\ g)/ o . /\ H=-60 0e /h)
! [ ‘ \'\ i ) \ / /
\I If | | \I ‘|l -
\'\.m 3 IFIF k / \'\ ,fl’ s | f
EQ) 9\ non U E@) \ /
\I f \ / w\ ‘f b1 | ,u
1 Vo | [ \ /
/ | / \ Voo f /
\\/ (A / H f! ‘
2 R ¢ \ i
b 0 | /
. \ | \ /f
1 v * I\\/ |
¢ (radianos) ¢ (radianos)
i) )]
B H=-1200e Fid ‘el It H=-260 D 2
T . N /
E@) E@) o
4 1 i _;f [] \I' 1 ! !
=2 \ "I)/ " !
|'[ . "
L 'l.!‘.-'
¢ (radianos) ¢ (radianos)
k)
** H = -400 Oe
E(¢p) "
— ) !
¢ (radianos)

FIGURA 3.3 - (9) — (k), llustracdo da evolucdo do angulo que minimiza a energia livre magnética utilizada na

simulagdo numérica. Nas figuras estdo apresentados os valores de campo magnético aplicado e a posi¢cdo do minimo
correto, indicado pelo ponto vermelho.
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Para encontrar os valores de campos coercivos e de anisotropia foi utilizado um algoritmo
que simula as curvas de magnetizacdo, desenvolvido na linguagem do software
MATHEMATICA®. O procedimento consiste em encontrar o angulo que minimiza a energia
total do sistema, Equacdo 3.4, escolhendo os valores para 0 campo magnético e o campo de
anisotropia. Como discutido anteriormente, esse processo numérico de minimizagdo da energia
livre pode gerar varios minimos (locais e globais), e para fazer a escolha do minimo correto é
necessaria a utilizacdo de consideracGes, para acompanhar a correta evolugdo do minimo inicial

da magnetizacao da amostra em seu estado saturado, como esta mostrado na Figura 3.3.

Na Figura 3.4 sdo mostradas as curvas de magnetizacdo com orientacdo de 0°, eixo-facil,
e 45°, eixo-duro, da amostra de Fe com anisotropia cubica de H, = 400 Oe, obtida pelo célculo

numeérico.

1,04 —=— Eix0 FACIl puamsmsmssssssssssmsss
Eixo Duro —

-~

0,0 -

-0,5 1 /

08 -06 04 02 00 02 04 06 08
Campo Magnético (kOe)

M/M

FIGURA 3.4 - llustragdo dos resultados obtidos pelo célculo numérico das curvas de magnetizagdo para 0 campo
aplicado a 0°, no eixo-facil (curva quadrada, linha pontilhada preta), e a 45°, eixo-duro (curva centrada, linha
continua vermelha), de uma amostra com anisotropia cubica orientada na direcdo de crescimento [100]. O valor do
campo de anisotropia usado foi de H; = 400 Oe.

3.1.2 Resultados obtidos

Nesta se¢do apresentamos os resultados das curvas de magnetizagdo em conjunto com o

ajuste numerico, para a orientacdo de 0° e 45°, eixo facil e eixo duro, respectivamente.
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Na Figura 3.5 é apresentado um resultado experimental da magnetizacdo com o campo
magnético externo aplicado paralelamente ao eixo facil da anisotropia cubica, isto €, direcdo
[100] na Figura 3.2(b). Para o ajuste numérico realizado para esta curva, foi utilizado o campo de
anisotropia no valor H, = 190 Oe. Como a amostra possui anisotropia cubica, esse mesmo

comportamento ocorre para 0 caso do campo magnético rotacionado de 90°, 180° e 270°.

1,0 4 |—@— Curva Experimental
—— Curva Teorica

0,5 1

0,0

M/M

0,5

-1,0 4 angulo 0°

-0,8 -0,6 -OI,4 -0I,2 0,0 0:2 0:4 0,6 0,8
Campo Magnético (kOe)

FIGURA 3.5 - Curva de magnetizacdo para a amostra rotacionada de 0° em relagdo ao campo aplicado. A curva de
magnetizacdo apresenta um campo coercivo de H, = 70 Oe, e um campo de anisotropia de H; = 190 Oe. O
resultado experimental esta representado pelas bolinhas pretas, enquanto o ajuste tedrico esta representado pela linha
vermelha.

Para interpretar o resultado da curva de magnetizacdo da Figura 3.5, sera utilizado o
procedimento da competicdo entre as energias Zeeman e da anisotropia cubica. Nesta situacdo em
gue o campo magnético externo € aplicado paralelamente ao eixo facil, tanto a energia Zeeman
guanto a energia de anisotropia cubica sdo minimas, ndo havendo assim, competicdo entre elas.
Desta forma, a magnetizacdo sempre permanece paralela ao eixo facil [100] (Figura 3.2 (a) e (b)).
Para 0 campo H ~ 0 a magnetizacdo gira bruscamente da direcdo [100] para [100], ou seja, 0
angulo ¢ varia rapidamente de ¢ = 0° para ¢ = 180°.

Na Figura 3.6, é apresentada uma medida com o campo magnético externo aplicado

paralelamente ao eixo-duro, ou seja, orientado a 45° da direcdo [100]. O mesmo comportamento
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da curva ocorre para os angulos 135°, 225° e 315°. Também pra este resultado foi utilizado valor
de H;, = 190 Oe.

104 |—9— CurvaExperimental
—— Curva Teorica

0,5 -

0,0

M/M

-0,5 4

-1,0 1 angulo 45°

-0,8 -0,6 -OI,4 -0I,2 0,0 0:2 0:4 0,6 0,8
Campo Magnético (kOe)

FIGURA 3.6 - Curva de magnetizacdo e ajuste numérico para a amostra rotacionada de 45° em relagdo ao campo
aplicado. A curva de magnetizagdo apresenta um campo anisotropia cibica Hx = 1900e.

No resultado da Figura 3.6, quando a amostra esta saturada (Hg = 300 Oe), a energia
Zeeman domina sobre a energia de anisotropia cubica fazendo com que a magnetizacdo aponte
paralelamente ao campo magnético externo na direcdo do eixo duro, orientado a 45° da direcdo
[100] na Figura 3.2 (a). Na regido em que o campo magnético H = 0, a energia de anisotropia
cubica é dominante, de modo que, a magnetizacdo procura ficar no eixo facil da anisotropia
cubica (direcdo [010] na figura 3.2 (a) e 3.2 (b)), ou seja, ela minimiza a energia de anisotropia

cubica.

3.2 Tricamadas MgO(100)/Fe(80A)/Cr(t)/Fe(80A)

O objetivo desta secédo € estudar o comportamento dos acoplamentos magnéticos bilinear
e biquadratico para uma série de tricamadas Ferro/Cromo/Ferro, variando as espessuras do Cr.
No primeiro momento, sera realizada uma discussao qualitativa da energia livre magnética para o

sistema de tricamadas e a relagdo das curvas de magnetizagdo com os campos de acoplamento
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bilinear Hp, e biquadratico Hg,. Em seguida, serdo apresentados os resultados experimentais
obtidos através das técnicas de magnetometria por efeito Kerr magneto-0ptico e ressonancia
ferromagnética (FMR) para o conjunto de amostras. Vale salientar, que as curvas de
magnetizacdo para as amostras Fe/Cr (16A) /Fe e Fe/Cr (19A) /Fe foram obtidas pela técnica
VSM montada no Departamento de Fisica da Universidade Federal de Pernambuco, em virtude
de problema técnico no equipamento MOKE do DFTE - UFRN.

Nesta dissertacdo foi investigado um conjunto de cinco amostras de Fe (80A)/Cr(t)/Fe (80
A) depositadas, sobre substrato de MgO (100), com a espessura de Cr variada de 9A <t <40 A,
correspondente aos dois primeiros picos antiferromagnéticos para o material [49]. Durante o
processo de deposicao, os substratos foram aquecidos a 600 °C por 20 min, e mantidos a esta
temperatura durante a deposicdo da camada buffer de Cr (100 A). Apo6s a deposicio da camada
buffer, o substrato foi resfriado até a temperatura de 300 °C, para a deposi¢do das camadas de Fe
e Cr subsequentes. Para completar e proteger a estrutura contra oxidacdes foi depositado uma fina
camada de Cr (9A) como camada final (cap layer). Na Tabela 3.1 sdo apresentados o0s

parametros detalhados das deposi¢des das amostras.

Tabela 3.1 — Pardmetros de deposicao das amostras.

Composigdo das Amostras P.Base P.Trabalho  Poténcia Tenséo Corrente Fluxo
(Torr) (Torr) W) V) (mA) (SCCM)
Fe/Cr Fe/Cr Fe/Cr
Fe(80A)/Cr(9A)/Fe(80A) 6,8x10°® 2,1x10°® 22/13 358/306 60/40 33
Fe(80A)/Cr(13A)/Fe(80A) 8x10® 2,1x10° 23/14 368/326 60/40 33
Fe(80A)/Cr(16A)/Fe(80A) 3,2x10°® 2,1x10°® 23/14 370/323 60/40 33
Fe(80A)/Cr(19A)/Fe(80A) 6,2x10° 2,1x10° 22/13 362/305 60/40 33

Fe(80A)/Cr(40A)/Fe(80A) 4,2x10°® 2,1x10°® 22/13 257/315 60/40 33
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3.2.1 Andlise da curva de magnetizacao para as tricamadas

Como explicado na secédo 1.3 do Capitulo 1, multicamadas formadas por duas camadas de
material ferromagnético, separadas por uma camada de material metalico ndo magnético,
apresentam interacdo entre as camadas ferromagnéticas. Esta interacdo depende da natureza
quimica e da espessura da camada ndo magnética, assim como da qualidade das interfaces. O
comportamento geral dessas estruturas magnéticas, com o acoplamento bilinear e biquadratico
pode ser bem descrito em termos da energia livre magnética do sistema, e a partir desta, encontrar
as posicdes de equilibrio da magnetizacdo na multicamada.

Considerando dois filmes ferromagnéticos com estruturas cristalinas cubicas de mesma
espessura d, separados por uma camada metalica ndo magnética, com espessura t, representados

pela Figura 3.5. Podemos escrever a energia livre magnética para este sistema como:
ET = EZ + EC + EBl + EBq, (310)

onde E, é a energia Zeeman (originada da interacdo entre as camadas ferromagnéticas e 0 campo
externo aplicado) (Equacdo 1.1), E € a energia da anisotropia magnetocristalina cubica (Equacao
1.26) e Ep, € Ep, sdo as energias dos acoplamentos bilinear (Equacdo 1.43) e biquadratico
(Equacéo 1.47), respectivamente.

Assumindo que as magnetizacdes sdo uniformes em ambas as camadas ferromagnéticas e
gue 0 campo magnético externo Hé aplicado no plano do filme, podemos escrever a energia por

unidade de volume e por unidade de magnetizacdo para a tricamada como:

2
Er _ _Z [H cos(¢p; — ) — %HC sin® 2¢b; | —Hp, cos(¢p1 — ¢5)

VM, ,
l:
+ Hpq cos®(¢1 — ¢2). (3.11)
Onde H. =@, Hpg, =18 o Hg, =184 <55 o5 campos efetivos escritos em termos das
Mg dMs dMs

constantes de anisotropia cubica K., de acoplamento bilinear /5, e de acoplamento biquadratico
Jpq- As variaveis ¢, ¢1€ ¢, sdo, respectivamente, os angulos do campo aplicado e de equilibrio

das magnetizacdes em relacéo ao eixo facil, ver Figura 3.7.
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FIGURA 3.7 — Geometria e sistema de eixos usado para escrever a energia livre magnética para a tricamada.
Perceba que as camadas estdo orientadas no plano (001) e o simbolo t (acima da flecha de ponta dupla) representa a
espessura da camada ndo magnética.

A posicdo de equilibrio da magnetizacdo pode ser determinada usando as condicdes da
Equacdo 3.5, na energia livre magnética da tricamada, Equacdo 3.11, em relacdo aos angulos ¢,
e ¢,. Porém, para este caso, também ocorrem dificuldades no tratamento matemético dos
resultados encontrados, levando a equacdes transcendentais que ndo possuem solucgdes analiticas.

O desenvolvimento de uma simulacdo numérica, como foi feito para o filme simples,
contribuiria para auxiliar no entendimento dos resultados experimentais. Mas este ajuste nao foi
realizado, por que no caso das tricamadas o desenvolvimento do algoritmo que considere apenas
0s minimos locais, exige uma elaboracdo maior do que no caso dos filmes simples.

Assim, para entender o comportamento dos campos de acoplamento bilinear Hg; e
biquadratico Hp, para as tricamadas, € mais oportuno tratar das configuragdes das magnetizagGes
e obter expressdes analiticas dos campos criticos nos limites entre as fases da curva de

magnetizacao.

A partir do modulo e dos sinais das constantes dos campos de acoplamentos, podem ser
feitas diversas analises para as configuracbes resultantes das magnetizacbes M; e M,. Por
exemplo, considerando apenas as energias de acoplamentos entre as camadas (acoplamentos
bilinear e biquadratico), temos as seguintes possibilidades:

(i) Para |Hg,| > Hpq € Hp, > 0. Neste caso M, e M, sdo acopladas ferromagneticamente.

A Figura 3.8 (a) ilustra esta situagéo;
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(i) Para |Hg| > Hp,; € Hp < 0.Neste caso 171 e 172 apresentam acoplamento
antiferromagnético. A Figura 3.8 (b) ilustra esta situacéo;

(iii) Entretanto se Hg, > |Hp|, € como Hp, € sempre positivo, as magnetizagOes nos dois
filmes preferem se alinhar a 90°, mantendo-se no plano, uma da outra, assim como ilustrado na
Figura 3.8 (c).

Vale salientar que todas essas configuracdes para as magnetizagdes, ilustradas pela Figura
3.8 (a) - (c), s6 ocorrem para valores de campo magnético externo com H = 0, ou seja, a energia

Zeeman ndo é atuante.

) b) 9

FIGURA 3.8 — llustracdo da orientagdo relativa das magnetizacbes das camadas ferromagnéticas, para a
configuracéo a) ferromagnética, b) antiferromagnetica e c) 90°,

Para estudar a influéncia dos campos de acoplamento na curva de magnetizacao,
assumimos que 0 campo magnético é aplicado na direcdo do eixo facil, com ¢, = 0 na figura
3.7.

Iniciamos por discutir o caso da curva de magnetizagdo com o acoplamento
antiferromagnetico, ou seja, quando Hg, < 0 e seu modulo € |Hg| > Hg,. Na figura 3.9 esta
representada uma curva de magnetizagdo para uma tricamada com acoplamento
antiferromagnético, caracterizada por dois campos criticos Hg;, que separa a fase

antiferromagnética da fase de 90° e H,, que separa a fase 90° da fase saturada.
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FIGURA 3.9 — Curva de magnetizacdo experimental com acoplamento antiferromagnético. A curva € caracterizada
por dois campos criticos H¢q € H¢, € uma regido de magnetizacdo nula em torno do campo zero. As setas ilustram
as orientagdes relativas das magnetizagdes para cada intervalo de campo magnético. Resultado retirado da referéncia
[50].

A expressdao para 0 campo critico H.; pode ser determinada pela condigdo de

continuidade de energia entre as fases antiferro e 90° da curva de magnetizacéo, por:

E(¢1 = —90° ¢, = 90°, ¢y = 0°) = E(¢py = 0°, ¢, = 90°, ¢y = 0°). (3.12)
Substituindo estas condi¢des na equagao 3.11, teremos:

Hci = —(Hp + Hgg). (3.13)
Da mesma forma, para obter o campo H, entre as fases 90° e saturada, fazemos:

E(¢y = 0% ¢, =90° ¢y = 0°) = E(¢1 = 0°, ¢, = 0°, ¢y = 0°). (3.14)
Novamente, substituindo a condi¢do da equacdo 3.14 na equacao 3.11, H., sera dado por:

Hey = _(HBl - HBq)- (3.15)

Na Figura 3.10, € ilustrado um diagrama de fase para os casos das Equacdes 3.13 e 3.15.
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FIGURA 3.10 — diagrama de fase para acoplamento a) antiferromagnético e b) ferromagnético para
tricamada. As setas indicam as posi¢des relativas das magnetizagdes nos dois filmes para cada fase do acoplamento.
Informacao retirada da referéncia [50].

A partir dos valores medidos dos campos criticos Hq, e H., pelas Equacdes 3.13 e 3.15,
podemos determinar os campos de acoplamento bilinear e biquadratico, na forma:
Hpy = — (Her + Hep) /2. (3.16)

HBq = (H¢p — Hep) /2. (3.17)

Quando a curva de magnetizacdo apresenta somente o campo critico H.,, dado pela
equacdo 3.15, ndo é possivel, obter os valores dos campos de acoplamento, diretamente das
curvas de magnetizacdo. Note que quando existe apenas 0 campo critico H., a curva de histerese
no eixo facil (ver figura 3.11), na faixa de campo proximo de zero, apresenta uma mudanca da

. ~ . M M . .
magnetizacdo medida de +75 para —75, sem assumir o valor nulo. A partir deste fato

poderiamos concluir que o acoplamento bilinear € do tipo ferromagnético. No entanto esta
conclusdo € falsa, pois existe uma ambiguidade em dois casos, que proporcionam curvas de
histerese magnética similares, sdo eles:

(i) Hgq > |Hp| e Hp > 0. Neste caso quando a energia Zeeman ndo contribui na
competicdo entre 0s termos energeéticos, ou seja, proximo de campo nulo (—Hg, < H < H¢,)
temos as seguintes conclusfes: o acoplamento bilinear faz com que as duas magnetizagdes

fiquem paralelas e no mesmo sentido. Entretanto, o biquadratico dominante forca a configuracao
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perpendicular, mantendo cada magnetizacdo em um eixo fécil diferente (ver Figura 3.12). Com
isso 0 valor da magnetizacdo medida (magnetizacdo paralela ao campo magnético aplicado)

assume os valores de +% quando 0 < H < H, e —% quando —Hq, < H < 0. O resultado

final é a curva de histerese ilustrada na figura 3.11.

(i) Hgq > |Hp| e Hp; < 0. Novamente, considerando a faixa de campo magnético em
que a energia Zeeman ndo € relevante, temos as seguintes conclusdes: o acoplamento bilinear
poderia forcar as magnetizacdes ficarem antiparalelas, mas como o acoplamento biquadréatico
apresenta intensidade maior, entdo a configuracao sera perpendicular. Cada magnetizacao ficara
em um eixo facil diferente para minimizar a energia da anisotropia cubica (ver Figura 3.12).

Como resultado final ter a curva de histerese da Figura 3.11.

H

it

FIGURA 3.11 — llustragdo de uma curva de magnetizacdo no eixo facil com o campo de acoplamento biquadratico
da mesma ordem do acoplamento bilinear. As setas representam as configuracbes das magnetizacdes para as
diferentes regides de valores dos campos magnéticos.
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FIGURA 3.12 — llustragdo da configuragdo das magnetizagbes para Hgq > |Hp,| proximo a faixa de campo zero.
Ondea) 0 <H<Hgeb)—He, <H<O

Portanto, levando em consideracdo as explicacdes dos itens (i) e (ii) acima ndo podemos
afirmar que, quando a curva de histerese apresenta apenas o campo critico H.,, ndo ha
possibilidade de determinar se o acoplamento bilinear é ferromagnético ou antiferromagnético.

A Figura 3.13(a) mostra o resultado experimental da amostra Fe(80A)/Cr(16A)/Fe(80A),
obtido da curva de magnetizacdo com o campo H aplicado paralelamente a um dos eixos faceis
da simetria cUbica, veja a figura 3.7. Para a interpretacdo qualitativa deste resultado experimental,
nos basearemos na competicao entre as energias magnéticas do sistema, descritas pela Equacédo
3.11.

Fe/Cr(16A)Fe Fe/Cr(16A)/Fe

Enos Fisaal d Ev Do
104 1.04
1 1#'“
N 054
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s
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Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe)
a) b)

FIGURA 3.13 — (a) curva de magnetizacdo no eixo facil para amostra e b) curva de magnetizacdo no eixo duro para
amostra Fe/Cr (16A) /Fe. As linhas laterais no grafico (a) servem para indicar que o degrau ocorre na metade do
valor da magnetizacdo de saturacdo da amostra. Estes resultados foram obtidos por VSM.
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Para 0 nosso resultado, quando H > 300 Oe, as magnetizagdes dos dois filmes ficam
paralelas (¢, — ¢,) = 0, ou seja, no estado saturado. Pois, a energia Zeeman somada a energia
de anisotropia cubica, € muito maior do que as energias dos acoplamentos entre as camadas
ferromagnéticas, assim como na Figura 3.11. A medida que o campo magnético é reduzido, as
magnetizacdes giram bruscamente para minimizar a energia magnética livre total, e nas regides
de campos da ordem 0 Oe <H <60 Oe as energias associadas aos acoplamentos se tornam mais
relevantes do que a energia Zeeman. De modo, que nessa regido de campo as magnetizacGes
ficam praticamente perpendiculares entre si, (¢, — ¢,) = 90°, e assim observa-se um “degrau”
na curva de magnetizacdo correspondente a metade da magnetizacédo de saturagéo.

A diferenca da curva de magnetizacdo obtida para a amostra Fe/Cr(16A)/Fe de outros
resultados para a mesma situacdo, como por exemplo, os resultados da referéncia [51], séo os
valores de campo onde ocorre a transicdo de fase entre o estado saturado e 90° das
magnetizacdes, que no nosso caso sdo da ordem de 55 Oe. Este pequeno valor de campo onde
ocorre 0 a transicdo de fase para a configuracdo das magnetizacdes, indica que o as condicGes de
rugosidade, pureza na interface e boa epitaxia, para o aparecimento dos acoplamentos bilinear e
biquadratico intenso ndo foram satisfeitas.

A seguir apresentamos os resultados experimentais das curvas de magnetizacdo obtidas
para as demais de amostras MgO(100)/Fe(80A)/Cr(t)/Fe(80A).

FeCr(9A)Fe FeCr(9A)Fe
.y Eixp Ficil .';:::o;::w 104 Eixo Duro Ll "'J
0.5 0.5 T
= z .,
= 00 3 o
0.5 l 25 1
03 JI)I. z JDI. 1 '] .I':' ] I '3‘.2 0,2 -0,2 -DI,E -DI, 1 0,0 [+] I -:1‘,2 03
Campo magnético (kOe) Campo magnético (kOe)
a) b)

FIGURA 3.14 — (a) curva de magnetizagdo para o eixo facil e (b) curva de magnetizagdo para o eixo duro da
amostra Fe/Cr (9A) /Fe.
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FIGURA 3.15 — (a) curva de magnetizacio para o eixo facil Fe/Cr(13A)/Fe e b) Curva de magnetizacio para o eixo
duro da amostra Fe/Cr(13A)/Fe.
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FIGURA 3.16 — (a) curva de magnetizagdo para o eixo facil e (b) Curva de magnetizacdo para o eixo duro da
amostra Fe/Cr(19A)/Fe. Estes resultados foram obtidos por VSM.
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FIGURA 3.17 — (a) curva de magnetizacdo para o eixo facil e (b) curva de magnetizagdo para o eixo duro da
amostra Fe/Cr(40A) /Fe.

As amostras com espessura de Cr = 9 A, 13 A, 19 A, 40 A, ndo apresentaram o padrio
tipico para o acoplamento biguadratico. Isto se deve a ndo epitaxia das amostras como é
apresentado pela anisotropia do campo de ressonancia, medida através da técnica de ressonancia
ferromagnética (FMR). As anélises dos resultados de FMR seréo feitos na se¢do seguinte.

3.2.2 Ressonancia ferromagnética

Os espectros de FMR foram obtidos a frequéncia de 11 GHz numa cavidade ressonante,
com o objetivo de investigar a epitaxia e a influéncia dos acoplamentos bilinear e biquadratico
nos pardmetros magnéticos do conjunto de amostras. Os resultados dos campos de ressonancia
ferromagnética e a largura de linha sdo medidos em funcdo do angulo azimutal do campo
aplicado na amostra. A largura de linha pode ser usada para caracterizar mecanismos de
relaxacdo intrinsecos da magnetizacdo e determinar a ndo homogeneidade magnética das

amostras.

Em geral, os campos de ressonancia e os valores de largura de linha s&o sensiveis a
propriedades como: as anisotropias de superficie, interagdes magneticas entre os diferentes

elementos na interface, e ndo homogeneidade magnética e estrutural das amostras.
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Primeiro, apresentamos o resultado para a amostra de Fe/Cr(16A)/Fe. O resultado obtido
revela um espectro comum para as amostras monocristalinas orientadas na diregdo [100]. Esta
amostra ndo apresentou 0 modo Otico, possivelmente em virtude das espessuras das camadas

ferromagnéticas serem idénticas, como exposto pela referéncia [22].
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FIGURA 3.18 — (a) Campo de ressonancia em fungdo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (16A) /Fe; (b)
largura de linha em funcdo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (16A) /Fe. A linha que contorna os pontos é
apenas um guia para os olhos.

A boa epitaxia desta amostra ajuda a compreender porque somente para esta espessura da
camada de Cr, obtivemos o acoplamento biquadrético revelado pela curva de magnetizacdo na
Figura 3.13. E importante salientar que, assim como a anisotropia do campo de ressonancia, 0s
acoplamentos bilinear e biquadratico dependem fortemente da qualidade da interface entre as
camadas existentes. Portanto, como as medidas de FMR revelaram boa epitaxia, entdo podemos

concluir que a existéncia dos acoplamentos bilinear e biquadraticos é esperada.

A amostra de Fe/Cr (19A) /Fe apresentou dois modos ressonantes, e com variagio do
campo de ressonancia menor do que a amostra de Fe/Cr (16A) /Fe. Os modos ressonantes
correspondem a uma precessdo uniforme da magnetizagdo em cada camada ferromagnética, mas

no caso da tricamada, este movimento de precesséo esta acoplado.
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FIGURA 3.19 — (a) Campo de ressonancia em fungdo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (19A) /Fe, (b)
Largura de linha em func&o do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (19A) /Fe. A linha que contorna os pontos é
apenas um guia para os olhos.

As demais amostras Fe/Cr(9A)/Fe, Figura 3.20, Fe/Cr (13A) /Fe, Figura 3.21 e
Fe/Cr(40A)/Fe, na Figura 3.22, apresentaram uma amplitude de variacdo do campo de
ressonancia muito inferior ao da amostra de Fe (80A) /Cr (16A) /Fe, Figura 3.18, revelando a n&o
epitaxia dessas amostras.

Uma conclusdo importante diz respeito aos mecanismos de relaxacdo da magnetizacéo
dessas estruturas, que séo revelados pela anisotropia da largura de linha. Cada mecanismo de
relacdo, tais como interacdo magnon-fénon, magnon-elétron, magnon-magnon, apresentam
diferentes dependéncias angulares. Comparando os graficos das larguras de linha verificamos
mudanca na simetria, revelando a existéncia de diferentes mecanismos de relaxag¢do. O estudo das
principais contribuices para explicar a largura de linha nessas estruturas ainda estd sendo

realizado.
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FIGURA 3.20 — (a) Campo de ressonancia em funcdo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (9A) /Fe, (b)
largura de linha em funcéo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (9A) /Fe. A linha que contorna os pontos é

apenas um guia para os olhos.
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FIGURA 3.21 - (a) campo de ressonancia em funcfo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (13A) /Fe, (b)
largura de linha em funcéo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (13A) /Fe. A linha que contorna os pontos é

apenas um guia para os olhos.
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FIGURA 3.22 — (a) campo de ressonancia em funcdo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (40A) /Fe, (b)
largura de linha em funcéo do angulo azimutal para a amostra de Fe/Cr (40A) /Fe. A linha que contorna os pontos é
apenas um guia para os olhos.

Os resultados de FMR para estas as quatro Gltimas amostras, apontam para o fato das
curvas de magnetizacdo 3.14, 3.15, 3.16 e 3.17 ndo evidenciar o acoplamento biquadratico, em

virtude de ndo apresentarem boa epitaxial.
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Capitulo 4

Conclusoes e Perspectivas

Nesta dissertacdo investigamos o controle dos acoplamentos magnéticos bilinear e
biquadratico para uma série de tricamadas magnéticas Fe (80A)/Cr(t)/Fe(80A), variando as
espessuras da camada metéalica ndo magnética separadora entre 9 A < t < 40 A. As amostras
foram depositadas pela técnica Sputtring DC, sobre substrato de 6xido de Magnésio MgO(100), e
caracterizadas através das técnicas de magnetometria por efeito Kerr magneto-6tico (MOKE) e
ressonancia ferromagnética (FMR). Os resultados experimentais foram interpretados com base no

modelo fenomenoldgico que levam em consideracdo as energias livres magnéticas.

Também foi desenvolvida durante o periodo do mestrado, a técnica para medir
susceptibilidade magnética, montada em conjunto com o efeito Kerr magneto-6tico. O objetivo
do desenvolvimento desta técnica consiste na possibilidade de obtencdo de resultados inovadores
na investigacdo de filmes finos magnéticos. Além disso, todo o processo de aprendizado do
fendbmeno e montagem do equipamento contribuiu para minha formagéo pratica na area de

magnetismo.

Para um filme simples monocristalino de Ferro foi discutido analiticamente as
informacBes que se pode obter das curvas de magnetizacdo através de um modelo
fenomenoldgico que considera os principais termos da energia livre magnética. Nas medidas de
MOKE em conjunto com os resultados obtidos por simulacdo numérica do sistema, foi possivel
ajustar numericamente os resultados experimentais dos filmes monocristalinos com o objetivo de

obter os valores dos campos de anisotropias magnéticas.

Para as tricamadas Fe(80A)/Cr(t)/Fe(80A), a técnica de magnetometria por efeito Kerr
magneto-Optico foi utilizada para ajudar na interpretacdo dos resultados experimentais e
evidenciar a presenca dos acoplamentos magnéticos bilinear e biquadratico. A amostra de
Fe(80A)/Cr(16A)/Fe(80A) foi a Unica que apresentou o comportamento tipico da presencga do
acoplamento biquadratico da ordem do acoplamento bilinear, mas para uma regido de campo

magnético muito pequena. Assim, somente com os resultados das curvas de magnetizacdo néo foi
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possivel obter os valores dos campos de acoplamento. As medidas de ressonancia ferromagnética
foram realizadas para obter informacGes sobre a epitaxia das tricamadas. Os resultados dos
espectros de FMR foram condizentes com os resultados das curvas de magnetizacdo, onde
somente a amostra de Fe/Cr(16A)/Fe apresentou uma variagio do campo de ressonancia tipico de
uma amostra monocristalina com anisotropia cubica. Estes resultados indicaram que o conjunto
de amostras Fe/Cr/Fe, ndo possuia a qualidade necessaria para se observar os efeitos dos

acoplamentos magnéticos entre as camadas ferromagnéticas.

As perspectivas de trabalhos futuros que esta dissertacdo proporciona podem ser dividas

da seguinte forma:

1) Para a técnica de susceptibilidade magnética transversal é necessario melhorar a
relacdo sinal/ruido, pois atualmente tal relacdo ndo permite obtermos resultados satisfatorios. As
medidas que estdo sendo tomadas nesta direcdo séo: (i) construgdo de um amplificador para o
foto detector; (ii) utilizacdo de um fotodetector com maior sensibilidade e (iii) aumento do campo
magnético AC, com a construcdo de um par de bobinas Helmholtz com didmetro reduzido. Com
isso esperamos medir o sinal da susceptibilidade AC e realizar medidas do inverso da

susceptibilidade para filmes simples e multicamadas;

2) Para os resultados de MOKE das tricamadas de Fe/Cr/Fe temos a simulagdo do ciclo de
histerese levando em conta a evolu¢do do minimo da energia livre magnética, ao contréario de

procurar apenas 0 minimo absoluto;

3) Para os resultados da anisotropia do campo de ressonancia das tricamadas Fe/Cr/Fe
temos que realizar uma simulacdo para identificar os valores dos acoplamentos bilinear e

biquadratico;

4) Para os resultados da anisotropia da largura de linha é necessario um estudo cuidadoso
com o objetivo de identificar as principais contribuigdes no processo de relaxacdo das tricamadas
Fe/Cr/Fe.
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APENDICE A

Algoritmo de Minimizacgdo da Energia

Clear[Hc, campo, passo, ¢, ¢H,fimin,listamag,listahr];

*variaveis.

Hc=300;

campo=400;

passo=10;

¢H=1*7/180;

Clear[Etotal];

Etotal[¢ ]=-Ho*Cos[ ¢H-¢]+(1/8)* Hc* ((Sin[2*¢])"2)
listamag={}; (armazenando os valores da magnetizacdo)

listahr={}; (armazenando os valores de campo magnético)
£fi0=0¢H;

*Calculo do minimo da energia.
Do [
Print[Plot[Etotal[o¢]l,{¢,-Pi/4,2.2*Pi}]1];
fimin=¢/.Last[FindMinimum[ {Etotal[¢], £1i0-
Pi<¢p<fiO+Pi}, {¢,£i0}11;
If[fimin<0, fimin=fimin+2*Pi, nada=nadal;
Print["H = ",Ho," ", FindMinimum[ {Etotal[¢], £i0-
Pi<¢p<fiO+Pi}, {¢, £10}]," ", "fi0 = ",fi0];

fiO=fimin;

AppendTo[listahr,Ho/1000];
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AppendTo[listamag,Cos[fimin-¢H]];

, {Ho, campo, —campo, -passo}];

Do [
Print[Plot [Etotal[¢], {¢,0,2*Pi}]];
fimin=¢/.Last[FindMinimum[ {Etotal[¢], £i0-
Pi<¢p<fiO+Pi}, {¢,£i0}11];
If[£fi0<0, fimin=fimin+2*Pi, nada=nadal;
Print["H = ",Ho,"
", FindMinimum[ {Etotal[¢], O0<¢p<2*Pi}, {¢,£i0}]1," ", "fi0= ", £10];

fi0=fimin;

AppendTo[listahr,Ho/1000];
AppendTo[listamag,Cos[fimin-¢H]];

, {Ho, —campo, campo, passo}];

(*Print ["H = ",Column[listahr]," ", "mag =
",Column[listamag]];*)
Print[ListPlot[Table[{listahr[[i]],listamag[[i]]},{i,Length[lista

hr]}],AxesOrigin—>{0,0},Joined->True]];
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