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Resumo

Este trabalho relata o estudo da anisotropia magnética em bicamadas
Fe/Mn, e tricamadas Fe/Mn/Fe e Fe/Mn/Co, crescidas por epitaxia de feixe
molecular sobre substratos monocristalinos de MgO (001). As amostras foram
produzidas com a camada de Fe crescida a temperatura de 175°C, com
espessura de 5 ou 10 nm, a camada de Co crescida a temperatura de 50°C, com
espessura de 2 ou 5 nm, e a camada de Mn crescida a temperaturas de 50°C,
150°C ou 175°C, com espessuras na faixa de 0.80 a 2.20 nm. As variacfes
angulares do campo de ressonancia no plano dos filmes, em banda-Q (33.9 GHz)
de frequéncia de micro-ondas, revelam a presenca de anisotropia magnética
cubica de quarta ordem em todas as amostras estudadas. Para as tricamadas
Fe/Mn/Co com menores espessuras da camada de Mn, os modos uniformes de
ressonancia de Fe e de Co, sdo excitados pelo campo oscilante de micro-ondas.
As variacoes angulares de campo de ressonancia no plano dos filmes revelam a
presenca de anisotropia magnética de quarta ordem nas duas camadas. Filmes
com camada de Mn com espessura superior a 1.16 nm apresentam, entretanto,
apenas um modo uniforme de ressonancia, atribuido a sobreposicdo dos modos
uniformes de ressonancia das camadas de Fe-bcc e de Co-bcc, como resultado
de efeitos de interface que reduzem a diferenca entre as magnetizagdes efetivas
das duas camadas. Experimentos em banda-X (9.4 GHz) de frequéncia de micro-
ondas revelam a presenca de modos ndo alinhados e ndo ressonantes,
sugerindo, para amostras com camada de Mn crescida em baixa temperatura, um
acoplamento ndo colinear entre as camadas magnéticas na presenca de campo
magnético de baixa intensidade. Constantes de anisotropia clbica de 3.0 x 10° a
4.8 x 10° erg/cm? para a camada de Fe, e de 2.0 x 10° a 6.4 x 10° erg/cm?®, para a
camada de Co, sdo deduzidos dos experimentos. Os parametros magnéticos
deduzidos das variacbes angulares do campo de ressonéncia no plano das
amostras, em banda-Q de frequéncia de micro-ondas, sdo usados para simular
em banda-X as variagfes angulares do campo de ressonancia no plano e fora do

plano dos filmes.



Abstract

This work reports the study of magnetic anisotropy of Fe/Mn bilayers, and
Fe/Mn/Fe and Fe/Mn/Co trilayers, grown by molecular beam epitaxy onto
monocrystalline MgO(001) substrates. Samples were produced with the Fe layer
grown at a temperature of 175 ° C, with a thickness of 5 or 10 nm, the Co layer
grown at 50 ° C, with a thickness of 2 or 5 nm, and the Mn layer grown at
temperatures of 50 ° C, 150 ° C or 175 ° C, with thicknesses in the range from
0.80 to 2.20 nm. The angular variations of the in-plane absorption field, at Q-band
(33.9 Ghz) microwave frequency, reveal the presence of a large four-fold magnetic
anisotropy in all studied films. In samples with thicker Mn layers, two uniform
resonance modes of bce-Fe and bee-Co layers are excited by the microwave field.
The angular variations of the in-plane absorption field reveal for both layers the
presence of fourth order cubic magnetic anisotropy. Films with the Mn layer
thickness exceeding 1.16 nm exhibits, however, only a single absorption mode
due to the overlapping of Fe-bcc and Co-bcc uniform resonance modes.
Experiments at X-band (9.4 GHz) microwave frequency reveal the excitation of
non-aligned and non-resonant modes, suggesting, for samples with the Mn layer
grown at low temperature, a non-collinear coupling between the magnetic layers in
the presence of low-intensity magnetic fields. Four-fold magnetic anisotropy
constants in the range from 3.0 x 10° to 4.8 x 10° erg/cm? for the Fe layer, and
from 2.0 x 10° to 6.4 x 10° erg/cm?, for the Co layer, are given by the experiments.
The magnetic parameters deduced from the in-plane measurements at Q-band
microwave frequency are used to fit the in-plane and out-of-plane angular

variations of resonance fields at X-band frequency.
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Capitulo 1

INTRODUCAO

Como introdugéo a este trabalho, descrevemos a importancia do estudo
dos filmes finos magnéticos, destacando, em particular, os estudos da anisotropia
magnética de estruturas epitaxiais através da técnica de ressonancia

ferromagnética.

1.1 - Filmes Finos Magnéticos.

A fabricacdo e o estudo das propriedades de filmes finos magnéticos
tiveram inicio em meados da década de 1950 e ainda constituem um campo de
pesquisa muito ativo em fisica da matéria condensada. De fato, o estudo dos
diversos aspectos relacionados a producdo e caracterizacdo de filmes finos
magnéticos evoluiu de tal maneira, que “0 magnetismo de filmes finos tornou-se
um ramo separado da fisica da matéria condensada” [1]. As propriedades
magnéticas dos filmes finos diferem fortemente daquelas que caracterizam os
respectivos materiais massivos (em bulk), devido, em muitos casos, apenas a sua
geometria. A reducdo das dimensdes faz com que filmes finos ferromagnéticos
formem uma nova classe de materiais magnéticos, devido as alteracdes de
propriedades magnéticas fundamentais, tais como a magnetizacédo de saturacéo e
a temperatura Curie, entre outras. Os efeitos de tamanho tornam-se mais
acentuados com a reducdo da espessura do filme, podendo fazer com que a

magnetizagdo, geralmente paralela ao plano do filme, fique perpendicular ao



plano do mesmo. Além disto, o desenvolvimento de técnicas de alto vacuo e de
crescimento controlado de materiais tornou possivel projetar filmes na escala
nanomeétrica com um grande nivel de detalhe.

As principais técnicas usadas para deposicdo de filmes finos sdo a
deposicéo fisica de vapor (PVD) [2], a deposi¢do quimica de vapor [3], a epitaxia
por feixe molecular (MBE — Molecular Beam Epitaxy) [4], e a evaporacao catddica
ou sputtering [5]. Dentre as varias areas da fisica da matéria condensada, a area
de filmes magnéticos é uma das que mais concilia o interesse em pesquisa basica
com as aplicacdes tecnoldgicas. Evidéncia marcante deste aspecto da area é o
fato do Prémio Nobel de Fisica do ano de 2007 ter sido concedido ao fisico
francés Albert Fert e ao fisico alemé&o Peter Andreas Griinberg, pela descoberta
independente do fenbmeno da magnetorresisténcia gigante (do inglés Giant
Magnetoresistance, GMR) [6,7]. A GMR foi um tema de investigacdo fundamental
durante o final da década de 1980 e inicio da década de 1990, que chamou a
atencdo de muitos fisicos e tornou-se uma é&rea de intensa pesquisa aplicada.
Dentro de um periodo de tempo relativamente curto apés a descoberta da GMR
em 1989, aplicacbes comecaram a aparecer na forma de dispositivos de memaria
e de sensores magnéticos. Ao contrario de algumas descobertas importantes da
Fisica que estdo distantes da vida cotidiana, esta descoberta mudou o0 mundo em
gue vivemos, com grande impacto inclusive na vida das pessoas comuns,
especialmente no que diz respeito a tecnologia da informacao. Apos a descoberta
da GMR vislumbrou-se a possibilidade de se poder controlar também outra
propriedade do elétron, o spin, e ndo sO a carga. Com isso vem surgindo uma

nova seérie de ideias e prototipos de dispositivos [8-10] que utilizam as incriveis



propriedades de correntes elétricas de elétrons com apenas uma direcdo de spin
bem definida, e que atualmente podem ser controladas. Essa nova area de
tecnologia de ponta vem sendo conhecida como eletrbnica de spins, magneto
eletrbnica ou simplesmente spintrénica.

O uso de filmes finos magnéticos em sistemas de gravacdo magnética
talvez seja atualmente a mais importante das suas aplicacdes tecnoldgicas. Uma
parte essencial de um computador moderno € a sua unidade de disco rigido (HD),
no qual a informacgéo é armazenada. Em um HD baseado na gravacdo magnética,
a informacéo € armazenada dentro das regides magnetizadas do filme fino que o
compde, geralmente uma liga a base de Co-hcp incluindo alguma combinacéo de
Pt, Cr, B e Ta [11]. As transicfOes entre essas regides representam "bits", que séo
detectados por uma "cabeca de leitura". Varios obstaculos técnicos tém sido
superados na reducdo das dimensdes dos bits na busca de alta densidade de
gravacao. Estes problemas vao desde questbes de leitura, como a blindagem
magnética e sensibilidade do sensor, a problemas de escrita, tais como a
intensidade do campo magnético e rapidez de leitura e gravacao. A descoberta de
grandes variagdes na magnetorresisténcia e o comportamento oscilatério do
acoplamento de troca em multicamadas metalicas abriu o caminho para novas
classes de materiais de filmes finos, apropriados para sensores magnéticos, bem
como dispositivos baseados em memdria de acesso magnético aleatério MRAM
(do inglés, Magnetic Random Access Memory). Desde sua invencéo, ha mais de
um século, o que mais contribuiu para a eficiéncia da gravagcdo magnética, a um
nivel competitivo com outras opcdes de gravacdo, foi 0 uso de sensores

magnetorresistivos como “cabecotes de leitura”. Isto € bem ilustrado pela Figura
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Figura 1.1. Crescimentos da densidade de armazenamento magnético de
dados e do numero de bytes enviados por ano. Adaptado da referéncia [12].

1.1 que representa o crescimento da densidade de area de armazenamento
magnético e capacidade de transmissédo de informacéo ao longo do tempo. Desde
a década de 1950, a densidade de é&rea (bits armazenados por polegada
guadrada) de unidades de disco tem aumentado rapidamente. Alimentados pelo
desenvolvimento de sensores baseados na magnetorresisténcia anisotropica
AMR (do inglés Anisotropic Magnetoresistance, AMR) e na magnetorresisténcia
gigante, nos ultimos anos, a sua taxa de crescimento composto CGR (do inglés,
Compound Growth Rate) excedeu 100%. No inicio da década de 2000 o ritmo de

crescimento foi mantido gracas aos meios de gravagdo antiferromagnéticamente

acoplados.



1.2 - Ressonancia Ferromagnética.

A Ressonancia Ferromagnética (RFM) foi uma das primeiras técnicas
experimentais usadas no estudo das propriedades fundamentais de filmes finos
magnéticos. E uma técnica usada com sucesso ha décadas na determinacéo do
fator-g, magnetizacao efetiva (41mM), anisotropias magnéticas e acoplamento de
troca entre camadas magnéticas, em uma grande variedade de filmes finos e/ou
multicamadas [13]. Em particular, para filmes monocristalinos as medidas de RFM
podem ser usadas para correlacionar a anisotropia magnética a estrutura
cristalina da amostra. Neste aspecto, a técnica de RFM foi usada, por exemplo,
para investigar a anisotropia magnética de quarta ordem (do inglés, four-fold
magnetic anisotropy) de monocamadas cristalinas de Fe crescidas sobre
substratos de GaAs (110) [14], filmes de Fe crescidos sobre substratos de MgO
[15] e tricamadas Fe/MgO/Fe crescidas por MBE sobre substratos de MgO [16].
Nesta Tese, a técnica de RFM foi usada para estudar a anisotropia magnética de
camadas monocristalinas de Fe-bcc em bicamadas Fe/Mn e tricamadas
Fe/Mn/Fe, e de Fe-bcc e Co-bcc em tricamadas Fe/Mn/Co, crescidas por MBE
sobre substratos de monocristais cubicos de MgO (001). Estudos anteriores das
propriedades estruturais e magnéticas de um conjunto de tricamadas Fe/Mn/Fe,
crescidas epitaxialmente, revelaram a presenca de um acoplamento nao colinear
entre as camadas de Fe [17-20]. Para as tricamadas Fe/Mn/Co ainda ndo ha
relatos na literatura de estudos de acoplamento magnético entre as camadas de
Fe e de Co, bem como de estudos da anisotropia magnética desses sistemas.
Espectros de RFM para diferentes orientacbes do campo magnético aplicado, nas

frequéncias de micro-ondas de 9.5 GHz (Banda-X) e 33.9 GHz (Banda-Q), foram
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obtidos para um conjunto variado de amostras, permitindo explorar diversos
aspectos da técnica e comprovar seu potencial na determinacdo de parametros

fundamentais e na caracterizacao de filmes finos magnéticos.

1.3 — Estrutura da Tese.

Esta tese esta disposta da seguinte forma: no Capitulo 2, apresentamos as
técnicas experimentais usadas neste trabalho, relacionadas a producédo e
caracterizagdo estrutural das amostras monocristalinas epitaxiais investigadas,
destacando, em patrticular, a aplicacdo da ressonancia ferromagnética ao estudo
da anisotropia magnética. No Capitulo 3, consideramos as varias formas de
anisotropia presentes em filmes finos magnéticos, destacando a anisotropia
cubica em filmes monocristalinos. No Capitulo 4, apresentamos a teoria geral de
ressonancia ferromagnética que sera usada no estudo da anisotropia magnética
das amostras epitaxiais investigadas, de acordo com 0s experimentos de variacao
angular do campo de ressonancia no plano e fora do plano dos filmes. No
Capitulo 5, Apresentamos e analisamos os resultados referentes a tricamada
(simétrica) Fe/Mn/Fe com mesma espessura da camada de Fe, e as bicamadas
Fe/Mn. Os resultados obtidos para a amostra simétrica contribuem para uma
melhor compreensdo dos resultados obtidos para as demais amostras. Nos
capitulos 6 e 7, apresentamos e analisamos os resultados das tricamadas
assimétricas Fe/Mn/Fe e das tricamadas Fe/Mn/Co, respectivamente. No Capitulo
8, apresentamos as principais conclusdes deste trabalho e sugerimos algumas
recomendacdes para investigacdes adicionais sobre a anisotropia magnética em

estruturas epitaxiais Fe/Mn, Fe/Mn/Fe e Fe/Mn/Co.



Capitulo 2

TECNICAS EXPERIMENTAIS

Este capitulo apresenta as técnicas experimentais usadas neste trabalho,
relacionadas a producéo e caracterizacao estrutural das amostras monocristalinas
epitaxiais investigadas, destacando, em particular, a aplicacdo da ressonancia

ferromagnética ao estudo da anisotropia magnética.

2.1 Introducéo.

Todas as amostras utilizadas neste trabalho foram crescidas sobre
substratos monocristalinos orientados de MgO (001), utilizando a técnica de MBE.
Elas foram crescidas pelo Prof. Edson Passamani Caetano no Instituut Voor
Kern—en Stralingsfysica (IKS), da Universidade Catdlica de Leuven, na Bélgica.
Para as caracterizagOes estruturais dos filmes (verificacdo da qualidade individual
das camadas), foram utilizadas as seguintes técnicas experimentais: (i) a Difracao
por Reflexdo de Elétrons de Alta Energia (RHEED - Reflection high-energy
electron diffraction), para acompanhar in-situ o crescimento epitaxial no plano das
camadas (monocamada por monocamada) e (i) a Espectroscopia de Retro
espalhamento Rutherford (RBS) e Difracdo de Raios-X (DRX), para verificar, com
medicdes ex-situ, o crescimento epitaxial das camadas na direcao normal ao
plano do filme e (iii) a Refletividade por Raios-X, para analise da rugosidade

interfacial. Foram estudadas também as propriedades magnéticas, ex-situ,



através das técnicas de (i) Magnetometria de Amostra Vibrante (VSM) e (i)

Espectroscopia Méssbauer por Conversao de Elétrons (CEMS) [17,18 e 20].

2.2 — Epitaxia por Feixe Molecular.

Como mencionamos acima, a técnica de Epitaxia por Feixe Molecular
MBE, foi usada para o crescimento das amostras monocristalinas sobre
substratos (2cm?) de MgO(001). Nesta técnica, um feixe de &tomos ou moléculas,
em um ambiente de ultra alto vacuo (UHV), da ordem de ~ 10™° — 10™ Torr,
condensa (perde energia cinética) sobre um monocristal orientado de MgO,
utilizado como substrato. De um modo geral, os substratos sdo processados
(fabricados) para produzir uma superficie com baixa rugosidade superficial
(algumas monocamadas), de modo a favorecer um crescimento epitaxial sem
grandes tensdes internas geradas pelas rugosidades. Os atomos (ou moléculas)
ao colidirem com o substrato formardo uma camada que terd (se controlados
corretamente) parametro de rede e estrutura cristalina, semelhantes aos do
substrato monocristalino, implicando em um crescimento epitaxial (epi = mesma
forma e taxia = sobre algo). Ao contrario da técnica de deposicéo por Sputtering,
na qual os atomos sdo arrancados do alvo por transferéncia de momentum do
feixe de ions criado pelo gas de trabalho, na técnica de MBE os atomos dos
vapores a serem depositados sdo obtidos pelo aquecimento dos alvos até suas
respectivas temperaturas de evaporacdo. Tais temperaturas (pressdes de
vapores) podem ser atingidas por: (a) um sistema resistivo nas chamadas células

de Knudsen (um filamento de tantalo aquecido por uma corrente em uma camara



de evaporacao termicamente em equilibrio) ou por (b) feixes/canhédo de elétrons
(electron-gun). Assim, a incidéncia de um feixe de elétrons (emitidos por um
filamento de tungsténio aquecido, e guiados por campos magnéticos) sobre o alvo
da origem ao vapor a ser depositado. Em ambos os casos ((a) e (b)), as taxas de
evaporacdo (numero de atomos por segundo) sdo da ordem de décimos,
centésimos ou até milésimos de A/s, enquanto no método de Sputtering as taxas
s&o, em geral, da ordem da unidade de A/s.

O sistema utilizado para preparar as tricamadas de Fe/Mn/Fe foi um Riber
SDS32 MBE. Esse sistema € equipado com 2 canhdes de elétrons (cada um
contendo 4 cadinhos) e 6 células de Knudsen para evaporar uma vasta variedade
de materiais (principalmente metais 3d, Si e metais nobres). A pressédo de base
tipica no sistema é de 2 x 10 Torr, mas durante a deposicéo seu valor é de
aproximadamente 4x107'° Torr. A taxa de vaporizacdo é medida por um cristal de
quartzo calibrado e controlada pela estabilizagcdo da temperatura, no caso das
células de Knudsen, e por um espectrémetro de massa quadrupolar, no caso dos
canhdes de elétrons. As amostras sdo montadas sobre um suporte que
permanece girando durante todo o tempo de deposicdo para minimizar qualquer
anisotropia de espessura induzida artificialmente durante o processo de
deposicdo (homogeneizagcdo da espessura). Para crescimento das bicamadas e
tricamadas foi escolhido o substrato monocristalino de MgO(001), porque ele é
encontrado comercialmente com baixa rugosidade superficial, e porque apresenta
parametros de rede similares ao do Fe monocristalino. Por este motivo,
monocristais de MgO tém sido amplamente utilizados para crescer epitaxialmente

a fase alfa do Fe (a-Fe). Entretanto, cabe dizer que os atomos de Fe devem se



situar sobre os fons de O% para minimizar a diferenca entre os parametros de
rede do substrato e do filme a ser crescido [18]. Assim, a célula cristalina do Fe &
girada de 45° no plano, em relacdo a direcao [100] da rede do substrato. Portanto,
0 eixo [100] da camada de Fe coincide com o eixo [110] do substrato de MgO
(001). Exceto para a tricamada simétrica Fe/Mn/Fe, camadas buffer de Cr e de Ag
foram inicialmente depositadas sobre o substrato de MgO; a camada de Ag
produz uma rugosidade interfacial de uma monocamada atbmica e propicia 0
crescimento epitaxial da fase a-Fe [21]. Todas as amostras foram cobertas com
uma camada de 5 nm de Si amorfo (a-Si) para evitar a oxidacdo da estrutura.
Com excecdo da camada de Mn, depositada em diversas temperaturas, todas as
camadas foram depositadas a temperaturas inferiores ou iguais a 25°C, para
evitar a interdifusdo com a camada de Si. Nenhuma fase entre Co-Si e Fe-Si foi
observada por quaisquer técnicas de caracterizacdo [17,18 e 20], o que garante
gue a cobertura de Si ndo afetou os resultados experimentais. Analises in-situ de
RHEED foram realizadas para investigar a epitaxia no plano de cada camada
individual, utilizando elétrons com 10 keV de energia com um angulo de incidéncia
da ordem de 3° em relacdo ao plano do filme. Verificou-se, através dessas
analises, que todas as camadas possuem epitaxia no plano, inclusive a camada
de Co que parece seguir a fase Mn-bcc. A intensidade do sinal de RHEED se
reduz a medida que ty, aumenta, indicando uma maior rugosidade superficial da
camada de Mn. Medidas de DRX demonstraram textura (002) para as camadas
de Fe, Mn, Co e Ag (picos assimétricos de Bragg em 26 ~ 65° devido ao Fe e Co,

e picos agudos em 20 ~ 45° e 55° atribuidos, respectivamente, a Ag e ao Mn
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[17,18 e 20]). Considerando os dados de DRX e RHEED, o desajuste na

constante de rede no plano, entre o Fe, o Mn e o Co, ¢ inferior a 2%.

2.3 — Estrutura das amostras.

Os filmes monocristalinos epitaxiais de Fe/Mn, Fe/Mn/Fe e Fe/Mn/Co,
foram produzidos com varias espessuras da camada de Mn, depositada a
temperaturas de 50, 150 e 175 °C. Um dos objetivos deste trabalho é exatamente
o de investigar o efeito da variacdo desses parametros (espessura e temperatura
de deposicao da camada de Mn) sobre o possivel acoplamento entre as camadas

ferromagnéticas. As amostras investigadas apresentam as seguintes estruturas:

- Bicamadas: MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn(tun)/Si(5.0nm)
twn=1.16, 1.82 € 2.20 nm

Camada de Mn crescida a temperatura de 50 °C.

— Tricamada Fe/Mn/Fe simétrica:
MgO(001)/Fe(5nm)/Mn(0.95nm)/Fe(5nm)/Si(5nm),
Camada de Mn crescida a temperatura de 150°C.

- Tricamadas Fe/Mn/Fe assimétricas
MgO(001)/Cr(5nm)/Ag(100nm)/Fe(10nm)/Mn(t)/Fe(5nm)/Si(5nm),
twn = 0.80, 0.90, 1.35 nm. Camada ty, = 0.80 nm crescida a temperatura
de 50°C; tun = 0.90 nm, crescida a temperaturas de 50°C e 175°C; € tyn =

1,35 nm crescida a temperatura de 175°C.

- Tricamadas Fe/Mn/Co
MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn(tpmn)/Co(5.0nm)/Si(5.0nm),
twn=10.83,0.99 € 1.16 nm
Camada de Mn crescida a temperatura de 50°C.

MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn (tmn)/Co(2.0nm)/Si(5.0nm),
11



twn = 0.83, 0.99, 1.16, 1.33, 1.80 e 2.20 nm
Camada de Mn crescida a temperatura de 50°C.

2.4 - Ressonancia Ferromagnética.

Historicamente, o desenvolvimento de equipamentos baseados na utilizacao
de radiacdo eletromagnética na faixa de micro-ondas sofreu grandes avancos
durante a Segunda Guerra Mundial, motivado pelo interesse na transmissdo de
informacdes através de ondas eletromagnéticas e no desenvolvimento do radar, e
também de diversos sistemas componentes, como geradores de micro-ondas,
cristais detectores, amplificadores de banda estreita para detec¢do em fase, etc.
Apos o final da guerra, as tecnologias eletrénicas e de micro-ondas estavam tao
desenvolvidas que a Ressonancia Magnética Eletronica (RME) pbdde ser
observada, e espectrdbmetros puderam entdo ser construidos com a sensibilidade
e resolucdo requeridas. Assim, Bleaney e Penrose (1946) e Good (1946)
desenvolveram estudos detalhados sobre a absor¢do de micro-ondas pela
molécula de aménia, enquanto Zavoisky (1945) e Cummerow e Halliday (1946)
observaram a absor¢cdo por ions de Fe. Ao mesmo tempo Bloch, Hansen e
Packard (1946), e Purcell, Bloembergen e Pound (1946) iniciaram os estudos de
Ressonancia Magnética Nuclear (RMN) [22]. Desde entdo esses campos de
pesquisa cresceram continuamente, apresentando um avango extremamente
significativo com o desenvolvimento de técnicas de imagens para diagnosticos
biomédicos, baseadas na RMN e mais recentemente na RME. Um caso particular
da ressonancia magnética eletrénica € a Ressonéncia Ferromagnética (RFM). A
RFM, ou mais precisamente, a absorcao ressonante de radiacdo eletromagnética

em materiais ferromagnéticos, foi descoberta inicialmente por J. H. E. Griffiths em
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1946 [23], e posteriormente interpretada por C. Kittel em 1947 [24] e 1948 [25].
Em um experimento tipico de RFM, fixa-se a frequéncia da radiacdo de micro-
ondas na mesma frequéncia de ressonancia da cavidade. O campo magnético
estatico é entdo variado e quando a frequéncia de precessdo dos spins se iguala
a frequéncia da radiacao incidente, a absorcao ressonante de radiacao ocorre. A
ressonancia é caracterizada por uma linha de absorcao, representada na Figura
2.1, que fornece dois parametros importantes, a largura de linha pico a pico
(AHpp), relacionada com o0s mecanismos microscopicos de relaxacdo da
magnetizacdo, e o0 campo de absorcdo ou campo de ressonancia (Hg), que é o

valor do campo magnético estatico para o qual ocorre a ressonancia.
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Figura 2.1. Espectro tipico de RFM: campo de ressonancia e a largura de linha.
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Todos os experimentos de Ressonancia Ferromagnética foram realizados no
Laboratério de Ressonancia Magnética Eletronica do Instituto de Fisica da
Universidade Federal de Goias, em temperatura ambiente, usando um
espectrometro de ressonancia magnética eletrénica (Bruker ESP-300) de alta
sensibilidade, operando em bandas X e Q de frequéncia de micro-ondas, com
técnicas usuais de modulacao e deteccdo sensivel a fase. As medidas em banda-
X foram efetuadas com a amostra colocada no centro de uma cavidade
ressonante retangular universal, presa a um gonidmetro, entre os polos do
eletroiméa (Figura 2.2), permitindo assim a obtencdo dos espectros para varias
orientacbes do campo magnético estatico com relacdo a direcao [100] das

camadas de Fe da amostra (definidas com uma precisdo de 0,5°).

.. Goniémetro Cavidade Ressonante

_—=1100]

Figura 2.2. Esquema representativo para a obtengéo dos espectros em banda-X.

Para as medidas em banda-Q, a obtencdo dos espectros para varias

orientacdes do campo magnético estatico com relacdo a direcdo [100] € obtida
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pela rotacdo do eletroimd (com uma precisdo de 0,1°). Para as medidas em
ambas as frequéncias, 0 campo magnético estatico de varredura foi medido por
uma ponta Hall com uma precisao de 0,1 Oe. Como é usual em experimentos de
ressonancia magneética eletrénica, o campo oscilante de microondas € sempre
orientado perpendicularmente ao campo magnético estatico.

A partir da variacdo angular do campo de ressonancia, identificamos o tipo
de anisotropia magnetocristalina presente nos filmes. No nosso caso, as
dependéncias angulares do campo de ressonancia, para todas as amostras,
indicam a presenca de uma anisotropia cubica no plano do filme, conforme
ilustrado na Figura 2.3 que mostra as variagcbes angulares do campo de
ressonancia para a tricamada MgO(001)/Fe(5nm)/Mn(0.95nm)/Fe(5nm)/Si(5nm),
simétrica, denominada de S(0.95), as frequéncias de microondas de 9.4 GHz e
33.9 GHz. Essa anisotropia € caracterizada pela diferenca angular de 45° entre as

direcdes de facil [100] e de dificil [110] magnetizacao das camadas de Fe.
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Figura 2.3. Dependéncias angulares no plano para o campo de absor¢cdo da
tricamada S(0.95) as frequéncias de micro-ondas de (a) 9.4 GHz e (b) 33.9 GHz.
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A Figura 2.4 apresenta o diagrama de blocos do espectrometro utilizado
neste trabalho. Os principais componentes desse espectrdmetro sao: (a) O
Sistema de Micro-ondas que contém o0s componentes que geram, controlam
e/ou medem a frequéncia e a poténcia de micro-ondas que sdo geradas por uma
valvula Klystron, propagam-se em guia de ondas e sao refletidas pela cavidade
ressonante, que contém a amostra (fixada a um gonidémetro); (b) Os Sistemas
de Deteccdo e de Modulagcdo com funcdes de monitorar, detectar, ampliar e
gravar o sinal de ressonancia, sensivel a fase. (c) O Eletromagneto com fonte de
poténcia e sistema adequado de resfriamento, capaz de produzir um campo
magnético homogéneo, estavel e linearmente variavel. Uma breve descricdo das
funcdes de cada sistema € apresentada a seguir, destacando-se primeiramente a
cavidade ressonante devido a sua importancia central para a realizacdo dos

experimentos.
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Figura 2.4. Diagrama de blocos do espectrometro Bruker ESP-300.

16



- Cavidade ressonante. Uma das partes mais importantes do espectrometro de
ressonancia magneética eletrébnica é a cavidade ressonante, no interior da qual
secoloca a amostra. Muitos tipos diferentes de cavidades ressonantes de micro-
ondas estdo disponiveis para aplicacao pratica, porém neste trabalho utilizamos
uma cavidade retangular universal nos experimentos em banda-X, e uma
cavidade cilindrica, em banda-Q. As caracteristicas essenciais para a cavidade
ressonante estéo relacionadas com as posicées de maximos e minimos do campo
elétrico E; e do campo magnético H; da micro-onda, dependendo do modo de

ressonancia em questao.

|-— o |

N —

Figura 2.5. (a) Cavidade de micro-ondas retangular com modo de operagao
TE102. (b) contorno do campo elétrico no plano xoz. (c) fluxo de campo
magneético no plano xoy. A dimensao A é aproximadamente meio comprimento de
onda, C é exatamente dois meios comprimentos de onda e B néo é critica.
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Geralmente em RFM, o modo ressonante da cavidade deve: (a) permitir uma alta
densidade de energia; (b) permitir que a amostra seja colocada na posicao sujeita
a um maximo de H; e minimo de E; (isto aumenta a absor¢cdo ressonante de
poténcia enquanto reduz as perdas dielétricas ndo ressonantes) e, (c) ter H;
perpendicular ao campo magnético estatico externo H(o que possibilita um torque
maximo devido ao campo oscilante sobre o sistema de spins). Um exemplo de
cavidade retangular utilizada em FMR estd esquematizado na Figura 2.5. A
energia de micro-ondas € acoplada dentro (e fora) da cavidade por uma pequena
abertura chamada iris (ver Figura 2.5(a)). O tamanho da iris controla a quantidade
de micro-onda que entra na cavidade e a que é refletida. A iris realiza esta funcao
através de um cuidadoso “casamento de impedancias” entre a cavidade e a guia
de ondas, por intermédio de um parafuso movel. Para uma maxima sensibilidade
do experimento, € necessario acoplar a cavidade a guia de ondas criticamente.
Acoplamento critico resulta numa maxima transferéncia de poténcia entre a guia
de ondas e a cavidade resonante. Para verificar esta condi¢cdo, variamos a
poténcia de micro-ondas incidente. Se a poténcia refletida da cavidade que
(retorna ao detector) permanece constante, estamos em acoplamento critico.

A “qualidade” de resposta de qualquer sistema ressonante € comumente
descrita por um fator de mérito, universalmente representado pelo simbolo Q. O
fator de qualidade da cavidade indica qudo eficientemente a cavidade armazena
energia de micro-ondas. Quando o fator de qualidade aumenta, a sensibilidade do

espectrometro também aumenta. O fator-Q € definido por [26]:

Q=— [2.1]
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onde v é a frequéncia de ressonancia e Av € a largura de linha a meia altura do
curva de (absorcédo) ressonancia.

A maioria das amostras apresentam absorcbes de micro-ondas néo
ressonantes via campo elétrico, fazendo com que o Q seja destruido pelo
aumento da energia dissipada. Colocando-se a amostra na regido de campo
elétrico minimo e, consequentemente, de campo magnético maximo, obtém-se o
melhor sinal e a mais alta sensibilidade, dado que é o campo magnético oscilante
gue provoca absorcao de energia pela amostra.

Agora, como todas estas propriedades da cavidade dao origem ao sinal de
RFM? Quando a amostra absorve a energia de micro-ondas, o fator Q € reduzido
devido ao aumento das perdas de energia dentro da cavidade ressonante. As
mudancgas no acoplamento por causa deste efeito alteram, por sua vez, a
impedancia desta. Com isso, a cavidade se afasta ligeiramente da condicdo de
acoplamento critico, uma parte do fluxo incidente de micro-ondas é refletida,

resultando no sinal de ressonancia.

- A ponte de micro-ondas. Um espectrometro convencional utiliza como fonte de
radiacdo de micro-ondas uma valvula Klystron na qual as oscilacdes de uma
nuvem de elétrons irradiam micro-ondas centradas num pequeno intervalo de
frequéncia. Geralmente, o modo de mais alta poténcia € mostrado num
osciloscopio. Com a amostra colocada na cavidade ressonante, € feita entdo a
sintonia. Logo em seguida, no modo de operagdo, a ponte passa a operar
somente na frequéncia de ressonancia da cavidade. E extremamente importante

para o funcionamento do espectrometro que a frequéncia da Klystron no modo de
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operacdo, seja muito estavel, uma vez que o processo de troca de energia ha
cavidade ressonante depende fortemente da frequéncia da radiacdo incidente.
Variacfes no valor da frequéncia da cavidade que ndo sdao acompanhados pelo
valor da frequéncia de micro-ondas do gerador causam a variacdo do fator Q, o
gue resulta em uma componente dispersiva no sinal detectado.

Outro componente da ponte de micro-ondas € o circulador. O circulador &
usado fundamentalmente para direcionar o feixe de micro-ondas para a cavidade
ressonante e o sinal refletido, para o diodo detector. Ele € um dispositivo néo
reciproco, isto €, um dispositivo que permite a passagem (com baixa perda) de
uma onda viajando num sentido qualquer, mas que atenua fortemente a onda que

viaja na direcao reversa.

- O eletromagneto. O eletromagneto permite a producdo do campo magnético
externo atuante sobre o sistema de spins da amostra. Ele deve ser estavel e
uniforme sobre todo o volume da amostra e é importante que seja variavel de
forma linear. Isto implica em uma fonte de poténcia regulavel. Utiliza-se entdo um
sistema eletrénico de controle automético de campo magnético através de um
sensor de Efeito-Hall que corrige qualquer variacdo na intensidade do campo,
controlando, consequentemente, a fonte de poténcia. Para producao e controle de
campo magnético estavel, o eletromagneto e sua fonte de poténcia sdo resfriados
por um sistema de troca de calor a base de agua circulante. Este sistema é usado
também para o resfriamento da valvula Klystron.

- Sistemas de modulacdo e deteccdo. Uma vez que o sinal de ressonancia

aparece como uma voltagem nos terminais de saida do detector, ele deve ser
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conduzido para um receptor convencional e por sua vez para o sistema de saida
de dados. Para diminuir o ruido eletrénico 1/f, utiliza-se a técnica de modulacao.
Esta € uma técnica de deteccdo sensivel a fase que utiliza uma modulacdo do
campo magnético externo. Utiliza-se comumente, uma frequéncia de 100 kHz
como frequéncia de modulacédo. Pequenas bobinas de Helmholtz fixas nos lados
da cavidade ressonante produzem um campo adicional oscilante sobre a amostra.
Nestas condi¢des, o sinal retificado no detector tera sua amplitude modulada em
100 kHz, sendo, portanto, proporcional a inclinacdo da curva de absorcéo, se a
amplitude do campo de modulagéo for menor que a largura de linha AH (Figura
2.6). O campo magnético externo € varrido linearmente através de toda a linha de
ressonancia.

A intensidade do pequeno campo de modulacdo superpbe-se ao campo
externo Ho. Como o campo resultante Ho+H; varia entre os limites H, e Hp, a
corrente do detector ir4 variar senoidalmente entre os limites i € ip.

Quando a inclinacdo da curva de absorcao € zero, a componente de 100
kHz no detector também sera zero. No ponto de inflexdo onde a inclinacao é
méaxima a amplitude do sinal de saida também sera um méximo. A polaridade de
saida do detector sensivel a fase (mais comumente conhecido como amplificador
lock-in) esta governada pelo sinal da inclinacéo; assim, para pequenas amplitudes
de modulagdo, o sinal de saida tem aproximadamente a forma da derivada

primeira da curva de absorgao.
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Figura 2.6. Efeito de uma pequena amplitude do campo de modulagéo (100 kHz)
sobre a corrente de saida do cristal detector. O campo magnético estatico H é
modulado entre os limites H, e Hy. A corrente do detector varia entre os limites i,
ip. A curva superior mostra o sinal detectado retificado [26].

O lock-in produz um sinal dc proporcional a amplitude do sinal de RFM
modulado. Ele compara o sinal modulado com o sinal de referéncia para modular
0 campo magnético e produzir um sinal proporcional a cos ¢, sendo ¢ a diferenca
de fase entre os dois sinais. Qualquer sinal que nédo satisfaz estes requerimentos

(isto é, ruido e interferéncia elétrica) é suprimido.

- Principios de operacéo do espectrometro. Um espectrometro de ressonancia

magnética eletrbnica detecta, fundamentalmente, a poténcia de micro-ondas
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absorvida pela amostra em funcéo da varredura do campo magnético Hp aplicado.
Portanto, a descricdo do seu funcionamento pode ser resumida a forma de
deteccdo da absorcdo de micro-ondas pela amostra colocada na cavidade
ressonante.

Como vimos, a radiacdo de micro-ondas é gerada com uma frequéncia
bem definida. Esta radiacdo € atenuada e levada até uma cavidade ressonante
metalica, dentro da qual se localiza a amostra. O feixe de micro-ondas refletido &
entdo conduzido até um cristal detector. A partir de entdo, temos um sinal que
pode fornecer uma funcdo P(H), com o campo magnético variando linearmente
dentro de uma varredura definida. As micro-ondas sdo geradas por uma valvula
Klystron, em faixa de frequéncia bem definida (banda-X: 9.6 GHz; banda-K: 24
GHz; banda-Q: 34 GHz) e com uma poténcia maxima de aproximadamente 200
mW. A radiacéo é, entdo, direcionada por um circulador (que permite que o sinal
passe num sé sentido), ajustada por um sistema de controle de poténcia, e
dividida em um feixe que é atenuado e direcionado a cavidade e outro que é
atenuado e utilizado num acoplador direcional para a comparagdo com o sinal
refletido pela cavidade. O sinal detectado € pré-amplificado e enviado a unidade
de modulacéo, através de um sistema seletor que processa o sinal, convertendo-o
numa diferenca de potencial (d.c) que é conectada ao eixo y do registrador.

O experimento consiste basicamente em colocar a amostra no centro da
cavidade de micro-ondas de alto-Q, onde se concentra o campo oscilante de
micro-ondas. A fonte de micro-ondas € ajustada a frequéncia de ressonancia da
cavidade e, com isso, conserva-se a frequéncia constante enquanto o campo

magneético € variado, até que a condicdo de ressonancia seja satisfeita. Quando a
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energia de micro-ondas é absorvida pelo sistema magnético, ou seja, quando a
absorcdo de energia do campo de micro-ondas ocorre, h4 um aumento nas
perdas totais na cavidade reduzindo entdo o fator - Q efetivo. A consequente
mudanca na onda estacionaria no sistema de guia de ondas acoplado a cavidade
deve entdo ser observada por um detector (diodo).

A maioria dos espectrémetros de RME registra a derivada primeira da linha
de absorcéo (espectro). Isto acontece pela utilizacdo do detector sensivel a fase.
Entre as vantagens obtidas (para medidas de RFM), tem-se a possibilidade de
maior precisdo na medida da largura de linha (que neste caso é a largura de linha
pico a pico). Os parametros fornecidos pelos experimentos, obtidos diretamente
dos espectros, sdo o campo de ressonancia (H;), a largura de linha pico a pico
(AHpp) € a intensidade do sinal (1).

As medidas de RFM foram todas realizadas em temperatura ambiente. Em
banda-X foi usada uma cavidade retangular universal e em banda-Q, uma
cavidade cilindrica. O fator de qualidade (Q) da cavidade retangular utilizada é da
ordem de 5000.

A ponta Hall fixa no eletromagneto mede a intensidade do campo
magnético com uma precisdo de décimos de Oersted. Entretanto, todos os
espectros de RFM foram obtidos com uma resolucéo de 1024 pontos, implicando
em uma precisdo da medida do campo de ressonancia e da largura de linha
dependentes da varredura de campo magnético usada para a aquisicdo do
espectro. Assim, nos experimentos em banda-X, com o campo externo aplicado
no plano da amostra e varredura de 1600 Oe, a precisdo da medida do campo de

ressonancia e da largura de linha € de + 3.0 Oe.
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Capitulo 3

ANISOTROPIA MAGNETICA

Neste capitulo consideramos as varias formas de anisotropia presentes em
filmes finos magnéticos, destacando a anisotropia cubica em filmes

monocristalinos.

3.1- Introducéao.

Quando um sistema apresenta diferentes propriedades magnéticas
dependentes da direcdo em que sdo estudadas, dizemos que ele possui
anisotropia magnética. Trata-se de uma caracteristica desejavel e importante para
muitas aplicacdes tecnoldgicas, e por isso as varias formas de anisotropia
magnéttica tém sido intensamente estudadas nos ultimos anos.

Verifica-se experimentalmente que monocristais ferromagnéticos exibem
direcBes de facil, média e dificil magnetizacdo, ou seja, a energia necessaria para
magnetizar um cristal depende da direcdo do campo aplicado em relacdo aos
eixos do cristal [27], conforme mostrado na Figura 3.1 para os cristais de Fe, Ni e
Co. Do ponto de vista tecnoldgico, a anisotropia magnética € uma das mais
importantes propriedades dos materiais magnéticos. Materiais com alta, média ou
baixa anisotropia podem ser utilizados para diversas aplicacdes, como por

exemplo: imas permanentes, meios de armazenamento de informacgdes, nucleos

magnéticos em transformadores e cabecotes de sistemas de gravagcdo magnética.
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Em filmes magnéticos ultrafinos, a base fisica que da suporte a uma
orientacdo preferencial do momento magnético difere fortemente do material
massivo (bulk). A anisotropia de superficie que surge devido a quebra de simetria
do campo cristalino nas interfaces [28], também chamada de anisotropia de

interface, no caso de multicamadas magnéticas, pode até mesmo determinar esta

orientacao.
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Figura 3.1. As direcbes de facil, média e dificil magnetizacdo para os cristais de

(a) Fe e (b) Ni, e (c) facil e dificil para o cristal de Co [29].
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De fato, em filmes finos e multicamadas, a manipulacdo de alguns
parametros estruturais, como por exemplo, a espessura da camada magnética e a
escolha de materiais adequados, pode fazer com que a direcdo preferencial da
magnetizacdo, que €é comumente observada no plano do filme, torne-se
perpendicular ao plano do filme. Esse fendmeno € conhecido como anisotropia
magnética perpendicular (AMP) e € de particular importancia para aplicacbes em
armazenamento e recuperacdo de informacdes em sistemas de gravacao
magnética. A AMP € o resultado de uma anisotropia magnética na interface que
difere consideravelmente da anisotropia magnética do material massivo. Este tipo
de anisotropia teve sua origem teorizada primeiramente por Néel em 1954, o qual
utilizou o modelo de interacdo dipolar de Van Vleck. Os primeiros experimentos
gue revelaram a existéncia de uma anisotropia de interface foram realizados em
1968 por Gradmann e Miller [30] com filmes ultrafinos de NiFe depositados sobre
Cu (111). Eles observaram um eixo de facil magnetizacdo perpendicular ao plano
do filme para 1.8 monocamadas de NiFe e também que a anisotropia magnética
estava relacionada com a espessura do filme. Para multicamadas, a AMP foi
observada primeiramente em 1985 por Carcia et al em multicamadas Co/Pd [31].

Para o estudo da anisotropia magnética, faz-se o uso de diversas técnicas,
tais como magnetometria de amostra vibrante (VSM), efeito Kerr magneto-6ptico,
péndulo de tor¢cao, espalhamento de luz Brillouin, RFM entre outras [27]. Na RFM
a anisotropia magnética € obtida indiretamente através de ajustes dos dados

experimentais com modelos fenomenoldgicos.

27



3.2 - Origens da Anisotropia Magnética em Filmes Finos.

As duas principais fontes de anisotropia magnética em filmes finos séo a
interacao dipolar e a interacdo spin-orbita [27]. Na auséncia dessas interagdes, a
energia total do sistema elétron-spin ndo depende da direcdo da magnetizacao.
Em conjunto com a superposicdo das funcdes de onda dos atomos vizinhos, a
interacdo spin-orbita também é responsavel pela anisotropia magnetoelastica ou
magnetostrictiva induzida em um sistema magnético tensionado. Nas secdes

seguintes cada um desses tipos de anisotropia sera discutido em detalhes.

3.2.1 — Anisotropia de Forma.

A energia de desmagnetizacdo de uma amostra magnética resulta da
existéncia de dipolos magnéticos ndo compensados localizados nas extremidades
da amostra. Esse tipo de energia pode também ser explicado em termos da
tendéncia que um corpo magnetizado possui de minimizar sua energia
magnetostatica. A energia de desmagnetizacdo favorece a magnetizacao de um
filme a se orientar paralelamente ao seu plano. Numa amostra real, a analise da
anisotropia de forma pode ser muito complicada devido a existéncia dos dominios
magneéticos. Supondo a existéncia de um unico dominio magnético, como visto na

Figura 3.2a, saturado devido a aplicagdo de um campo magnético externo,

Internamente os dipolos magnéticos se cancelam, mas nas extremidades do

7

corpo isso ndo ocorre (ver Fig. 3.2b). Assim um campo magnético H,é criado

devido aos dipolos magnéticos ndo compensados nas extremidades do corpo.
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Figura 3.2. llustracdo dos dipolos magnéticos ndo compensados em um material
magnético. Observe a existéncia de dipolos ndo compensados nas extremidades
da amostra.

Esse campo é contrario a magnetizacdo do corpo e é chamado de campo de
desmagnetizacdo (ver Fig. 3.2c). E importante notar que o nimero de dipolos
magnéticos ndo compensados depende da superficie disponivel. A energia

associada a este campo pode ser descrita como [32]:

E,=—=VM-H, (3.1)

onde V é o volume da amostra e fator 1/2 leva em consideracao o fato de que o
campo I:|d € um campo auto induzido, isto €, esse fator evita que a energia, entre
dois dipolos, seja contada duas vezes.

Da Figura 3.2 conclui-se que se a magnetizacdo M n&o existe, o0 campo de

desmagnetizagdo H, também ndo existe. E possivel escrever uma relagdo
tensorial e empirica entre H, e M:

H, =-DM (3.2)

onde D é chamado de fator de desmagnetizacdo e depende da forma da amostra
e da direcdo do campo F|0 aplicado [32]. Usando a Equagéo 3.2 para escrever a

Equacéo 3.1 em coordenadas esféricas (ver Figura 3.3), tem-se que:
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E,= %VM2 (Dxxsen dcosg¢+D, sendseng+D,, cos 0) (3.3)

Dxx, Dyy € D, s@o os elementos da diagonal do tensor de desmagnetizacao D.

Figura 3.3. Sistema de eixos cartesianos mostrando os angulos das coordenadas
esféricas usados para escrever a Equacéo 3.3.

No caso de um filme fino, por simetria, a Uinica componente de D que é diferente
de zero € aquela perpendicular ao plano do filme. No sistema C.G.S a soma dos
elementos da diagonal de D vale 41r; portanto, para um filme fino da Figura 3.3,
temos D, = 41. Nesse caso, de acordo com a Equacédo 3.3, a energia de
desmagnetizacao por unidade volume para um filme fino € dada por

E, = 27M° cos® 6 (3.4)

Em resumo, a energia de desmagnetizacdo (Equacdo 3.4), que é resultante de
interacdes dipolares, € a grande responsavel pela magnetizacdo ficar no plano

filme, pois sua minimizacéo implica em €= 7z/2 ou 37/2. Dessa forma, a energia
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de desmagnetizacdo € nula quando o campo aplicado é paralelo ao plano do

filme, e maxima, quando € perpendicular.

3.2.2 — Anisotropia Magnetocristalina.

O tipo mais importante de anisotropia € a anisotropia magnetocristalina que
€ devida principalmente ao acoplamento spin-6rbita. Quando um campo externo
reorienta o spin de um elétron, sua Orbita também é reorientada. Mas como o
plano da O6rbita estd fortemente acoplado a rede, h4 uma resisténcia a essa
reorientacdo. Devido a essas interacdes, 0s spins preferem se alinhar ao longo de
eixos cristalograficos bem definidos. Portanto, existem dire¢cdes preferenciais de
se magnetizar materiais magnéticos (eixos de facil e de dificil magnetizagédo). A
interacao spin-6rbita pode ser avaliada a partir de principios basicos, mas € mais
facil usar expressbes fenomenoldgicas (expansbes em série de poténcia que
levam em consideracao a simetria do cristal) e obter os coeficientes a partir dos
dados experimentais. A energia magnetocristalina é geralmente pequena em
comparacao com a energia de troca (exchange energy). Entretanto, a direcéo da

magnetizacdo € somente determinada pela anisotropia devido a interacdo de

troca, que tenta alinhar paralelamente os momentos magnéticos, ndo importa em

que direcdo. A diregdo da magnetizagdo m=M/|M| relativa aos eixos

coordenados é dada pelos cossenos diretores a;, como M= (a,,a,,a,) (ver Figura

3.4), com [33]
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Figura 3.4. Direcdo da magnetizacdo em coordenadas esféricas.

o, = Sendcos ¢ (3.5)
o, = Sendseng (3.6)
o, =C0s6 (3.7)

Essas relacdes satisfazem a seguinte condicao:
al+aol+al =1 (3.8)

A energia magnetocristalina por volume E. pode ser descrita como uma

expansao em série de poténcias das componentes da magnetizacdo [33]:

E.=E, +Zbiai +Z:bij0(i05j +Zk:bijkaiajak
i 1j 1]

Zbijklaiajaka, +0 (as)

ijkl

(3.9)

Os termo de quinta ordem em a [O(a°)] sdo0 muitos pequenos e podem geralmente

ser desprezados.
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E de se esperar que a energia seja invariante com a inversdo do sentido da

magnetizacao, entao

E(|\7|)= E(—|\7|) (3.10)
Ou segja,
E(e)=E(-a) (3.11)

Assim, os termos de ordem impar devem ser negligenciados na expanséo (3.9), e

portanto, podemos reescrevé-la como:

E.=E, +Zb‘1a‘a1 +Zbijk|aia'jaka| (3.12)
i

ijkl

Agora vamos discutir essa equacao geral para diferentes sistemas

cristalograficos.

(a) Sistema Cubico.

Devido a condi¢do (3.10) todos os termos cruzados a;q; desaparecem, ou
seja, bj = 0 para i # j. os indices i = 1,2,3 s&o indistinguiveis em sistemas com
simetria cubica, ou seja, bi; = by, = bsz. Usando essas consideracfes e a condigédo
(3.8), a densidade de energia magnetocristalina E. para sistemas com simetria

cubica é dada, como funcdo dos cossenos diretores, por:
E. =K, + Kl(afazz +alal +a22a§)+ K,alala +... (3.13)

Nesta relacdo, K; e K;, sdo os coeficientes de anisotropia cubica de primeira e
segunda ordem, respectivamente. Os coeficientes K; e K, sdo dados em funcéo
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dos coeficientes b’s. Usando as equacgdes 3.5, 3.6 e 3.7 para reescrever a

Equacédo 3.13, considerando K; >> Kj, tem-se que:

E, = %Kl(sen4esen22¢+sen220) (3.14)

Substituindo as Equacfes 3.5, 3.6 e 3.7 na Equacéo (3.13), obtemos as energias

relativas a anisotropia magnetocristalina para diferentes dire¢des cristalogréaficas:

Eio =Ko (3.15)
1
E,, =K, +Z K, (3.16)
1 1
E111: KO +§ Kl +E K2 (317)

Analisando as Equacdes (3.15), (3.16) e (3.17) vemos que, para valores positivos
de K, as direcdes de facil e dificil magnetizacdo para sistemas com simetria
cubica sé@o, respectivamente, as dire¢des [100] e [111]. Uma vez que E100 < E110<
E111, um cristal que apresenta esse comportamento é o Fe-bcc. A Figura 3.5
representa a superficie de energia para um sistema cubico com K; > 0. A

constante Ky € normalmente ignorada.
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Figura 3.5. Superficie de energia para a simetria cubica com K; > 0

(b) Sistema tetragonal.

Como no caso de simetria cubica, os coeficientes cruzados a;g;
desaparecem também no sistema tetragonal. Nesse caso devido a reduzida
simetria somente o0s indices 1 e 2 sdo indistinguiveis. A partir dessas
consideragcbes e wusando a Equacdo (3.12), a densidade de energia
magnetocristalina para sistemas tetragonais pode ser escrita, como funcdo dos

cossenos diretores, como:
E. =K, +Ka& +K,a; +... (3.18)
Os coeficientes K e K, séo dados em fungdo dos coeficientes b’s (bj € bij).

(c) Sistema Hexagonal.
Consideracbes e calculos analogos, levam a seguinte densidade de

energia magnetocristalina:
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E, =K, +K,(af +a2)+ K, (o +a2) +... (3.19)

Na Tabela 3.1, apresentamos valores de K; e K; para algumas substancias

com estruturas cubicas e hexagonais, obtidos da referéncia [29].

Tabela 3.1: Valores de K; e K; para alguns materiais magnéticos [29].

Estrutura Substancia K1 (10° erg/cm®) K, (10° erg/cm®)

MnO . Fe;03 -0.3

MgO . Fe203 -0.25

Hexagonal Co 45 15

YCo5 550
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3.2.3 — Anisotropia Magnetoelastica ou Magnetostrictiva.

Também como consequéncia do acoplamento spin-6rbita, a
magnetostriccdo, fendmeno da alteracdo das dimensdes de uma amostra em
funcdo da alteracdo da direcdo de sua magnetizacao (e vice-versa), pode produzir
anisotropias magnéticas.

Em cristais, a energia magnetostrictiva € normalmente tratada em termos
dos cossenos diretores da magnetizacdo em relagdo aos eixos cristalinos e dos
coeficientes magnetostrictivos de cada um destes eixos. Mas mesmo em
materiais elasticamente isotrépicos e com uma magnetostricao isotropica podem
surgir anisotropias magnéticas; basta que exista uma tensdo mecanica aplicada
numa determinada direc&o.

A observacdo desse Ultimo caso € muito comum em filmes finos, ja que
tanto o processo de preparacdo quanto as diferencas entre filmes e substratos
podem criar tensdes mecanicas sobre as estruturas das amostras. Essa

anisotropia magneto-elastica pode entdo ser representada por [27]:

Eye = K,z COS* 0 (3.20)
com
3 3
Ky =——Ac=——1E¢ 3.21
ve =5 > (3.21)

onde o € o stress que esta relacionado com a deformacéo, ¢ , por c =E¢ e E é
modulo de Young. O coeficiente de magnetostriccdo A depende da direcdo e

pode ser positivo ou negativo [29]. O angulo & mede a diregcdo da magnetizacao
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em relacdo a direcao do stress uniforme. Se a deformacéo no filme é diferente de
zero, 0 acoplamento magneto-elastico contribui em principio para a anisotropia
efetiva. Quando os parametros séo constantes (ndo dependendo da espessura da
camada magnética), essa contribuicdo pode ser identificada como uma
contribuicdo de volume K,. As deformacdes em filmes podem ser induzidas por
varias fontes. Entre elas estdo as deformacfes térmicas associadas com as
diferencas nos coeficientes de expansao térmica, deformacbes intrinsecas
provocadas pela natureza do processo de deposicdo, e deformacdes devido a
falta de correspondéncias dos parametros de rede de camadas adjacentes. O
valor do coeficiente de magnetostriccdo é geralmente da ordem de 10°. Na

Tabela 3.2 apresentamos valores de A para algumas substancias cubicas [29].

Tabela 3.2: Valores do coeficiente de magnetostriccdo para alguns materiais com
estrutura ctbica (Unidades de 107®) [29].

Material A100 A
Fe +21 -21
Ni - 46 -24
FeO . Fe;0O3 - 20 +78
COosFeo.20 . Fe;03 - 590 -120
NiggFeo 20 . Fe,03 - 36 -4

A RFM tem se estabelecido como uma técnica experimental poderosa no
estudo da anisotropia magnética de filmes magnéticos finos e ultrafinos, devido a
sua versatilidade. Ela fornece informacdes sobre a anisotropia de forma,

indicando se a magnetizacdo do filme se encontra no plano ou perpendicular ao
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plano da amostra, e também sobre as contribuicdes de volume e superficie para a
anisotropia magnética efetiva. Pode-se ainda determinar o coeficiente de
magnetostricdo A, pela aplicagdo de um stress sobre a amostra [34] e obter os

valores das contribui¢cdes de volume e superficie para a magnetostricao.

Neste trabalho, os experimentos de RFM no plano e fora do plano dos filmes
comprovam a existéncia de anisotropia cubica em todas as amostras
investigadas. Nos experimentos fora do plano, o efeito da anisotropia de forma

implica em valores bem elevados de campos de ressonancia.
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Capitulo 4

RESSONANCIA FERROMAGNETICA EM FILMES FINOS

Neste capitulo apresentamos a teoria geral de ressonancia ferromagnética
que serd usada no estudo da anisotropia magnética das amostras epitaxiais
investigadas, de acordo com os experimentos de variagdo angular do campo de

ressonancia no plano e fora do plano dos filmes.

4.1- Dinamica da Magnetizacéo.

Em 1935, Landau e Lifshitz [35] consideraram o fato de que um sistema de
spins “sente”, ndo somente um campo magnético externo, mas também um

campo local devido aos sitios (spins) vizinhos. O que a magnetizacao de um filme

fino “sente”, entdo, &€ um campo efetivo (H,, ), que inclui o campo de anisotropia

efetiva. Assim, a magnetizacao prefere se alinhar ao longo da direcao facil para
minimizar a energia de anisotropia magnética. A magnitude e a direcdo do campo
efetivo podem ser calculadas, com uma boa aproximacéo, utilizando um modelo
introduzido por J. Smit e H. G. Beljers [36] que consiste em minimizar a energia
livre magnética em torno da posicéo de equilibrio da magnetizagdo na presenca
de um campo magnético externo. Portanto, a equagdo de movimento da

magnetizagao, desprezando o termo de amortecimento, apresenta a forma
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dM -
E = —}/M X Hef (41)

[{Pe ]

Nesta expressdo, y=ge/2m é a razdo giromagnética, “g” é o fator de
espalhamento espectroscopico (analogo ao fator-g de Landé) e “€” e “m” sdo a
carga e a massa do elétron, respectivamente. A solugdo da Equacédo (4.1) é

semelhante a condigdo de Larmor

(4.2)

ef

O campo efetivo total € dado por

Hy =-V.F(M) (4.3)

F(I\7I) € a densidade de energia livre total do sistema. A notagao V,, significa que

a densidade de energia livre deve ser derivada em relagdo as componentes da
magnetizacdo. Resolvendo a Equacdo 4.3 e substituindo na Equacdo 4.2,

obtemos [33]

o) 1 (FFIF OF 4.4)
y M?sen?0\ 60% 0¢*> 060¢ '

A Equacédo 4.4 é a condicao geral de ressonancia, obtida por Smit e Beljers [36]

oto

em 1955 e publicada independentemente por Suhl [37], sendo a ferramenta

padrdo usada na interpretacdo dos dados experimentais de RFM. 8 e ¢ séo os
angulos polar e azimutal da magnetizagdo, respectivamente, e 6, e ¢, indicam as
orientagdes de equilibrio. As orientagdes de equilibrio (6, e ¢,) sdo determinadas

a partir das derivadas da densidade de energia magnética (oF/060=0 e
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oF/0¢=0). A Equagdo 4.4 é numericamente correta, porém é fisicamente ndo

conveniente, pois quando =0 ha uma indeterminacdo na obtencdo do campo
magneético estatico nesta direcdo. Portanto, quando precisamos obter uma
expressao para a condicdo de ressonancia em =0 (campo magnético estético
perpendicular ao plano do filme) a equacéo que devemos usar para a condi¢ao
geral de ressonancia é a equacao obtida por Baselgia et al. [38], valida para todas

orientacdes do campo externo aplicado:

) "M% 06%| sinfe  sing o0 sin@ sind sind@

(wjz . {aZF {82F/8¢2 +COS6’%}_{82F/866¢—C080 5F/5¢T]|g¢ (4.5)
: 0%0 - ’

Portanto, conhecendo-se a parte da densidade de energia magnética que
depende da orientagcdo da magnetizacdo, pode-se obter a expressao para
frequéncia de ressonéancia do sistema. As contribuicdes geralmente consideradas

para essa parte da densidade de energia magnética sdo: interacdo Zeeman

(—HO -I\7I), interacdo de troca, energia associada as paredes de dominio, energia

magnetocristalina, energia  magnetoelastica e energia de forma
(desmagnetizagao).

O conjunto de todas essas energias pode criar anisotropias magnéticas
gue determinam eixos preferenciais para a magnetizacdo numa amostra. As
direcbes em que ocorrem 0s minimos e maximos da soma dessas energias sao
conhecidas como eixos faceis e dificeis de magnetizacdo, respectivamente.
Podemos estudar essas anisotropias a partir de espectros de RFM obtidos para

diferentes orientacbes da amostra em relacdo ao campo magnético estatico.
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Explorar tal procedimento em tricamadas e bicamadas epitaxiais com diferentes
parametros de deposicao é o principal objetivo deste trabalho.

De uma forma geral, podemos dizer que se todos os atomos de um
material ferromagnético “sentem” todos os termos da densidade de energia
magnética da mesma forma, apenas um modo uniforme de ressonancia é
excitado por uma radiacao eletromagnética incidente uniforme em todo o material.
A expressao obtida neste capitulo para a frequiéncia de ressonancia (Equacéo
4.5) corresponde a este modo. Se essas condi¢cdes ndo forem satisfeitas, outros
modos poderdo ser excitados (como, por exemplo, modos de ondas de spin e
modos oOticos) [39-41], o que € comum em amostras com estruturas
magneticamente descontinuas. Na Figura 4.1, ilustramos os dois modos de
precessao, acustico ou uniforme (em fase) e éptico (fora de fase) que podem ser
excitados pelo campo oscilante de micro-ondas em tricamadas magnéticas

acopladas.

Modo Acustico Modo Optico

Figura 4.1. llustragcdo dos modos de precessao da magnetizagao em fase (modo
acustico) e fora-de-fase (modo éptico) em tricamadas magnéticas acopladas.
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4.2 - Densidade de Energia Magnética e Condi¢cdo de Ressonancia.

Para a aplicacéo da teoria de RFM em filmes finos é necessario escrever a
densidade de energia magnética em coordenadas esféricas. Portanto, a
densidade de energia magnética F, para um filme que apresenta uma anisotropia

magneto-cristalina cubica, pode ser escrita da seguinte forma:

F=-M-H send send, [ cos(4—g,)-cos(0-6,)]+2zM’ cos® 0
(4.6)

+%Kl(sen40 sen’2¢+sen’20)
onde o primeiro termo da equacao representa a energia Zeeman, o segundo
termo representa a energia de desmagnetizacdo, e o terceiro termo representa a
energia de anisotropia cubica. M é a magnetizacdo efetiva, H € o campo
magnético aplicado e K; € constante de anisotropia cuUbica. Nesta analise, a
magnetizacdo efetiva inclui possiveis contribuicbes resultantes de efeitos de
superficie, interface e acoplamento entre camadas magnéticas. Todos o0s
experimentos de RFM foram realizados em temperatura ambiente, excluindo
assim a necessidade de se incluir na energia livre um termo dependente da
temperatura. Para escrever a Equacao 4.6 foi utilizado o sistema de coordenadas

indicado na Figura 4.2.
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X

Figura 4.2. Sistema de coordenadas usado para escrever a densidade de
energia magnética, onde sdo representados o campo magnético externo e a
magnetizacdo do filme com seus respectivos angulos em relacdo aos eixos

coordenados.

As condicdes de equilibrio da magnetizacdo sédo dadas por

oF

-5 =0 (4.7)
e

oF

5O (4.8)
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Calculando as derivadas angulares da densidade de energia livre F e substituindo
na Equacao 4.5, obtemos a condi¢do geral de ressonancia valida para todas as

direcbes do campo magnético aplicado

2
[%) =[H,(sing, sing, cos(¢, — ¢, ) + cos §, cos §,) - 4zMcos’ 6,

2K, , . 1. :
- Vl(sm2 g, cos4g, —cos’ g, +2cos’ 6, + Zsm2 20, sin’ 24,)] 4.9)

x[H, (sing, sing, cos(¢, — ¢, ) + cosdcosb,) - 47Mcos 26,

2
+ K (2005460+sin2 0, sin’ 24, (3 - 4sin’ 9”)]—(%} sin? g, sin’ 26, sin? 4¢,

1
M

Com o campo magnético aplicado no plano do filme, 6, =6, = z/2, as condi¢des

de equilibrio da magnetizacdo e de ressonancia sao dadas, respectivamente, por

H, sin(¢, — 4,) :—%sin%o (4.10)

[

[—j ={H0C03(¢0—¢H)+47rM+ﬁ(2—sin2 2¢0)}x[H0cos(¢o—¢H)+&cos4¢o}. (4.11)
y M M

As Equacgbes 4.10 e 4.11 juntas determinam o campo de ressonéncia Ho como

funcéo do angulo ¢,, da magnetizagéo efetiva 4zM e da constante de anisotropia

cubica K;. As analises dessas equac¢des mostram que elas possuem solugdes

simultaneas para a direcdo de facil magnetizacdo das camadas de Fe (eixo [100])
somente se 2K, /M S(w/7)2/47zM (assumindo 47M >>|2K,/M| )[15]. Nesse caso, 0

espectro de RFM possui um unico modo de absorcao para qualquer orientacdo do
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campo magnético externo aplicado paralelo ao plano do filme. No caso oposto, a
linha de ressonancia desaparece na direcdo facil e tem duas solucdes para
direcbes do campo aplicado proximas da direcdo de dificil magnetizacdo das
camadas de Fe.

Nos experimentos com o campo magnético aplicado fora do plano do filme
para investigar a variacdo angular do campo de ressonéancia, pode-se partir da
direcéo facil [100] ou da direcdo dificil [110] de magnetizacdo da camada de Fe,
no plano do filme, para alcancar a mesma direcao [001] perpendicular ao plano do

filme. Partindo da direcdo [110] da camada de Fe (4,=¢,=0 e 6=6,), as

condicdes de equilibrio da magnetizacdo e de ressonancia sdo dadas,

respectivamente, por

H, sin(6, - 6,) :SiHZQO(ZEM—%COSZQOJ (4.12)

e

2
(QJ - {HO cos(6, —6,)—4nMcos 26, + %cos 400}

y (4.13)

x [HO cos(6, - 6,)—4rMcos® g, — %(cos 26, —2cos* g, )} :

Partindo da diregdo [110] da camada de Fe (4, = ¢, = z/4 e 6 =46,), as condi¢des

de equilibrio da magnetizacéo e de ressonancia sdo dadas, respectivamente, por
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H, sin(8, - 6,) = sin 26, [an—ZK—I\l/l(zcoszg0 +sin? 4, )} (4.14)

2
[QJ = {HO cos(6, - §,) - 4zMcos 26, +%(2cos490 +3sin’ g, — 4sin’ 90)}

4 (4.15)

X {HO cos(6, -6,) - 4zMcos’ 6, —%(cos 26, —2cos* g, - %sin2 290)} :

A condicao de ressonancia perpendicular, deduzida das Equacdes 4.13 e 4.15, é
dada por

TRV (4.16)

14 M
As Equagbes 4.12 e 4.13, e 4.14 e 4.15 juntas determinam o campo de

ressonancia Ho como fungdo do angulo 6, (em relacdo a normal ao plano do

filme), da magnetizacao efetiva 4zM e da constante de anisotropia cubica Kj.

4.3 — Largura da Linha de Ressonancia.

A largura da linha de ressonancia de RFM (AH..) é uma das mais

importantes e dificeis questdes. Geralmente esta relacionada diretamente com a
qualidade estrutural e magnética das amostras [43,44] e é determinada
principalmente por dois mecanismos: amortecimento intrinseco e néo
homogeneidades magnéticas das amostras. O alargamento da linha de absorcgéo

de RFM geralmente depende dos detalhes de preparacdo das amostras, como
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espessura dos filmes e temperaturas de crescimentos. A contribuicdo intrinseca

para a largura de linha € dada por [37]

2 2
2 1 G(@F 1 aFj 4.17)

AH =~ = +

" (3 [0w/eH,|M*| 66°  sen’d o4

onde G é o parametro de amortecimento de Gilbert. Substituindo a densidade de
energia F (Equacgéao 4.6) na equacao 4.17, obtemos a expressao para a largura de

linha no plano do filme [15]

AH =2 G @ (4.18)

P J3 yMcos(d, — )

As condicdes de ressonancia e de equilibrio da magnetizacdo acima
apresentadas, para configuracbes do campo magnético aplicado no plano e fora
do plano dos filmes, bem como a Equacao (4.18) para a largura de linha pico a
pico, serdo usadas na analise dos resultados experimentais de RFM

apresentados nos capitulos seguintes.
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Capitulo 5

ANISOTROPIA MAGNETICA DE TRICAMADA SIMETRICA Fe/Mn/Fe

E BICAMADAS Fe/Mn

Neste capitulo iniciamos a apresentacdo e analise dos resultados
experimentais do estudo da anisotropia magnética das amostras epitaxiais de
bicamadas Fe/Mn e tricamadas Fe/Mn/Fe e Fe/Mn/Co. Os resultados obtidos
indicam a presenca de uma anisotropia cubica em todas as amostras
investigadas, e revelam também como os diversos aspectos estruturais das
amostras se refletem nos espectros de RFM. Apresentamos e analisamos em
primeiro lugar os resultados referentes a tricamada (simétrica) Fe/Mn/Fe com
mesma espessura da camada de Fe. Os resultados obtidos para esta amostra
contribuem para uma melhor compreensao dos resultados obtidos para as demais
amostras. Para esta amostra foi possivel realizar o estudo completo da variacao
angular do campo de ressonancia fora do plano do filme, em banda-X. Dentre as
amostras investigadas, € a que melhor representa, portanto, este estudo por RFM

da anisotropia magnética de filmes epitaxiais monocristalinos.

5.1 Consideragdes Gerais

Os experimentos de RFM foram realizados a temperatura ambiente, em
banda-X (9.4-9.8 GHz) e banda-Q (33.8-34.0 GHz) de frequéncias de micro-
ondas. Os espectros obtidos forneceram a variagdo angular do campo de

ressonancia no plano do filme, em banda-X e banda-Q, e fora do plano do filme,
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em banda-X. Para obter a variacdo angular tedrica do campo de ressonancia,

devemos isolar H em fungéo do angulo ¢, na Equacao 4.11 e H em fungéo do

angulo 64 na equacao 4.13, ou na equacéo 4.15. A grande dificuldade, todavia, se
deve ao fato de que as Equacgdes 4.10, 4.11, 4.12, 4.13, 4.14 e 4.15 contém H, ou

seja, para encontrarmos 6 ou ¢, para um valor especifico de 64 ou ¢, precisamos

saber H previamente. Os pares de Equacdes 4.10 e 4.11, 4.12 e 4.13 e 4.14 €

4.15 estdo, portanto, acoplados; assim, devemos encontrar H e 69 ou ¢,
simultaneamente para cada valor de 8y ou ¢, , e isto sO € possivel através de

calculos numéricos. Através das simulacdes tedricas obtemos para todas as
amostras estudadas, a magnetizacao efetiva 41mM, a constante de anisotropia
magnetocristalina cubica de primeira ordem K; e o fator-g. Para algumas
amostras, como as tricamadas assimétricas Fe/Mn/Fe, os parametros fornecidos
pelos experimentos em banda-Q foram usados para simular os resultados

esperados para 0s experimentos em banda-X.

5.2 Tricamada simétrica MgO(001)/Fe(5nm)/Mn(0.95nm)/Fe(5nm)/Si(5nm)
Nesta amostra, a temperatura de crescimento da camada de Mn foi de
150°C. Para simplificar a notacdo ela € designada como S(0.95). Para esta
tricamada, os espectros de RFM as frequéncias de micro-ondas de 9.4 e 33.9
GHz apresentam apenas um modo de ressonancia (Fig.5.1), para todas as
orientacdes do campo magnético estatico. Este modo uniforme de ressonéancia
resulta das duas camadas de Fe. O modo uniforme de ressonancia € excitado
somente quando o campo magnético estatico aplicado satisfaz as condigbes de

ressonancia e de equilibrio da magnetizacédo (amostra saturada). Os espectros na
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Fig. 5.1 foram obtidos com o campo magnético estatico aplicado ao longo da
direcdo de dificil magnetizacdo das camadas de Fe, eixo [110]. As variacfes
angulares do campo de ressonancia no plano, mostradas na Fig. 5.2 indicam a

presenca de uma grande anisotropia magnética cubica no plano do filme.

(a)
| L L i L L L i 1 i | L l ]
02 0.4 06 0.8 1.0 1.2 1.4
(b)
| L 1 1 L | 1 N 1 ]
4.0 4.5 5.0 55 6.0 6.5 7.0 75 8.0

Campo Aplicado (kOe)

Figura 5.1. Espectros de RFM no plano para a tricamada S(0.95) as frequéncias
de micro-ondas de (a) 9.4 GHz e (b) 33.9 GHz, com 0 campo magnético estatico
aplicado ao longo da direcdo de dificil magnetizacado das camadas de Fe.

As Figuras 5.3 (a) e 5.3 (b) mostram, respectivamente, a dependéncia angular a
largura de linha pico a pico no plano e a defasagem entre as direcOes das
magnetizacdes das camadas de Fe e do campo magnético aplicado, a frequéncia
de micro-ondas de 9.4 GHz. Essas figuras mostram que, de acordo com Equacao
4.19, os minimos da largura de linha ocorrem nas direcdes cristalograficas
principais e os maximos ocorrem quando a defasagem entre as magnetizacdes

das camadas de Fe e o campo magnético aplicado é maxima. A frequéncia de
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micro-ondas de 33.9 GHz, a largura de linha pico a pico no plano apresenta valor
constante e proximo de 70 Oe para toda a dependéncia angular (Figura 5.4 (a)),
ja que nessa frequéncia praticamente ndo ha defasagem entre as magnetizacdes
das camadas de Fe e o campo magnético aplicado, conforme comprova a Figura
5.4 (b). A relativamente pequena largura da linha de RFM para essa amostra
indica que ela € magneticamente homogénea.
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Figura 5.2. Dependéncias angulares do campo de absor¢cdo no plano da
tricamada S(0.95) as frequéncias de micro-ondas de (a) 9.4 GHz e (b) 33.9 GHz.
Evidéncia de uma anisotropia magnética de quarta ordem no plano do filme. As
linhas solidas sao ajustes usando as equacgdes 4.10 e 4.11.
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do filme para a tricamada S(0.95) a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz. A
linha sélida é um guia para os olhos. (b) Dependéncia angular do angulo da
magnetizacdo no plano do filme em funcdo do angulo do campo, em relacao
ao eixo [1001. dada pela Eauacéo 4.10.
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Os parametros magnéticos obtidos a partir dos ajustes teoricos das variacdes
angulares do campo de ressonancia no plano foram utilizados para ajustar a
variacdo angular do campo de ressonancia fora do plano (Figura 5.5). Essa
variacao foi realizada com o campo magnético estatico girando nos planos (100) e
(110). As dependéncias angulares para estes dois planos convergem para o
mesmo valor do campo de ressonancia na direcdo [001] perpendicular ao plano

do filme.
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Figura 5.5. Dependéncias angulares dos campos de absorcdo da tricamada
S(0.95) fora do plano do filme, para os planos (100) e (110), a frequéncia de
micro-ondas de 9.4 GHz. As linhas sélidas sao ajustes usando as condi¢des de
ressonancia e de equilibrio da magnetizagdo apropriadas a cada plano; elas
convergem para o mesmo valor de 20.27 kOe na direcéo [001] perpendicular ao
plano do filme.
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A partir dos espectros de RFM foram obtidas as dependéncias angulares da

largura de linha fora do plano, para os planos (100) e (110) (Figura 5.6(b)). Os

valores minimos da largura de linha pico a pico ocorrem nas direcdes paralela e

perpendicular ao plano do filme, enquanto que os valores maximos ocorrem para

0 campo magnético estatico orientado em torno de 8° em relacdo a normal ao

plano do filme. Assim como no plano, os valores minimos da largura de linha pico

a pico fora do plano ocorrem quando ndo ha defasagem entre as magnetizacées

das camadas de Fe e o campo magnético aplicado; os valores maximos ocorrem

guando essa defasagem é maxima, conforme pode ser visto na Figura 5.6 (a). Por

limitacBes técnicas ndo obtemos o espectro para a direcdo perpendicular ao plano

do filme, pois o eletromagneto produz campo magnético maximo de 20000 Oe.
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Figura 5.6. (a) Dependéncia do angulo da magnetizacdo em funcdo do
angulo do campo para a tricamada S(0.95) nos planos (100) e (110); as
linhas solidas sao ajustes usando, respectivamente, as equacoes 4.12 e
4.14 (b) Dependéncias angulares da largura de linha pico a pico fora do
plano do filme para a tricamada S(0.95) nos planos (100) e (110), a
frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz. As linhas solidas séo guias para 0s

olhos.
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Através dos ajustes das dependéncias angulares do campo de
ressonancia, obtivemos o0s seguintes parametros magnéticos para a tricamada
S(0.95): 41TM = (17.34+0.05) kOe, K; = (3.0£0.1) x 10° erg/cm?, g=2.06 e campo
de anisotropia Hyx = 2K1/M = 435 Oe. Os parametros magnéticos obtidos para essa
tricamada possuem valores bem menores que os valores conhecidos na literatura
para filmes finos monocristalinos de Fe sobre MgO [15, 44-46], isso pode ser
devido a grande fracdo de atomos de Fe afetados pelos atomos de Mn nas
interfaces Fe/Mn. Estudos anteriores de espectroscopia Mossbauer [18], para
essa tricamada indicam que as espessuras das camadas de Fe afetadas por
efeitos de interfaces correspondem a 1,66 nm, apresentando, portanto, uma
grande rugosidade interfacial. De fato, Wu e Freeman [47] reportaram que atomos
de Fe na interface Fe/Mn exibem uma reducdo em seus momentos magnéticos
devido a influéncia dos atomos de Mn na vizinhanca do Fe, provocando uma

reducdo na magnetizacao efetiva.

5.3 Bicamadas Fe/Mn.

Trés bicamadas MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn(tun)/Si(5.0nm),
com a camada de Mn crescida a temperatura de 50°C, foram investigadas. As
trés bicamadas possuem ty, = 1.16, 1.80 e 2.20 nm; para simplificar a notagéo,
elas sdo designadas como BI(1.16), BI(1.80) e BI(2.20), respectivamente. Os
espectros das trés bicamadas, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz,
apresentam apenas o modo uniforme de ressonancia (Figura 5.7). As variagdes

angulares do campo de ressonancia no plano dos filmes (Figura 5.8) comprovam
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a presenca de anisotropia cubica nas trés amostras. Os parametros magnéticos
das trés bicamadas s&o apresentados na Tabela 5.1, e foram obtidos a partir dos

ajustes das variagcdes angulares do campo de ressonancia.

BI116

BI182

Bl220

40 45 5.0 55 60 65 70 75 80
Campo Aplicado (kG)

Figura 5.7. Espectros de RFM no plano para as bicamadas BI(1.16),
BI(1.80), e BI(2.20) a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, com o
campo magnético estatico aplicado ao longo da direcdo de dificil
magnetizagdo das camadas de Fe, eixo [110].
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Tabela 5.1. Parametros das bicamadas Fe/Mn. Temperatura de deposi¢do T da
camada de Mn, magnetizacdo efetiva (41mM), fator-g, constante de anisotropia
cubica (K;) e campo de anisotropia (Hx=2K;/M). Valores massivos do Fe [14]:
41Ms = 21.35 kG, g = 2.09, e K; = 4.86 x 10° erg/cm?.

Amostra BI(1.16) BI(1.80) BI(2.20)
T (°C) 50 50 50
41rM(kOe) 17.22+0.05 17.030.05 16.90+0.05
Fator-g 2.09 2.09 2.09
K1(10%erg/cm?) 3.940.1 4.00.1 4.1+0.1
Hy(Oe) 569 590 609

Os parametros magnéticos obtidos para as trés bicamadas possuem
valores bem menores que os valores conhecidos na literatura para filmes finos
monocristalinos de Fe sobre MgO [15, 44-46]. Isto pode ser devido a grande
fracdo de atomos de Fe afetados pelos atomos de Mn nas interfaces Fe/Mn, como
no caso da tricamada simétrica Fe/Mn/Fe. Neste aspecto, a reducdo da
magnetizagdo efetiva com o aumento da espessura da camada de Mn, sugere

gue a rugosidade interfacial cresce com a espessura da camada de Mn.
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Capitulo 6

ANISOTROPIA MAGNETICA EM TRICAMADAS ASSIMETRICAS Fe/Mn/Fe

Diferentemente da tricamada simétrica Fe/Mn/Fe, que apresenta apenas
o modo uniforme de ressonancia (em bandas X e Q), os espectros das tricamadas
assimétricas em banda-X revelam que modos de absorcdo ndo ressonantes e ndo
alinhados [44-46, 48, 49] sdo também excitados pelo campo oscilante de micro-
ondas. Em banda-Q, entretanto, 0os espectros mostram que nesta frequéncia
apenas o modo uniforme de ressonancia é excitado, revelando novamente a
presenca de anisotropia cubica em todas as amostras. O comportamento das
amostras em banda-X resulta de efeitos desta anisotropia, mas sugere também a
presenca de acoplamento ndo colinear entre as camadas de Fe na presenca de

campos magnéticos nao elevados.

6.1 — Tricamadas Fe/Mn/Fe Assimétricas.

Quatro tricamadas monocristalinas assimétricas com estrutura da forma
MgO(001)/Cr(5nm)/Ag(100nm)/Fe(10nm)/Mn(t)/Fe(5nm)/Si(5nm), e tu, = 0.80,
0.90, 1.35 nm, foram investigadas. Elas foram produzidas com diferentes
temperaturas de crescimento da camada de Mn, a saber, 50°C para tyn = 0.80 nm,
50°C e 175°C para tyn = 0.90 nm, e 175°C para ty, = 1.35 nm. Para simplificar a
notagcédo, elas sdo designadas, respectivamente, como AS(0.80), AS(0.90)a,

AS(0.90)b e AS(1.35). As tricamadas AS(0.90)a e AS(0.90)b diferem, portanto,
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apenas pela temperatura de crescimento da camada de Mn, 50°C para AS(0.90)a,
e 175°C para AS(0.90)b.

A frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, os espectros das tricamadas
AS(0.90)b e AS(1.35) revelam dois modos de absorcdo: um modo nao alinhado
(baixo campo de absorcdo) e o modo uniforme de ressonancia (Figura 6.1). Os
espectros das tricamadas AS(0.80) e AS(0.90)a revelam trés modos de absorcao:
um modo nao ressonante (menor campo de absorcédo), um modo nédo alinhado
(campo de absorcéo intermediario) e o modo uniforme de ressonancia (Figura
6.1). Entretanto, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz os espectros de todas
as tricamadas apresentam apenas o modo de uniforme de ressonancia (Figura
6.2). Os espectros apresentados nas Figuras 6.1 e 6.2 foram obtidos com o
campo magnético estatico aplicado ao longo da direcdo de dificil magnetizacéo

das camadas de Fe, eixo [110].

AS(1.35)

AS(0.90)a -

| M 1 L L n 1

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Campo Aplicado (kOe)

Figura 6.1. Espectros de RFM no plano para as tricamadas AS(0.80), AS(0.90)a,
AS(0.90)b e AS(1.35) a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, com o campo magnético
estatico aplicado ao longo da direcao de dificil magnetizacdo das camadas de Fe, eixo
[110].
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Figura 6.2. Espectros de RFM no plano para as tricamadas AS(0.80), AS(0.90)a,
AS(0.90)b e AS(1.35) a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, com 0 campo magnético
estatico aplicado ao longo da direcao de dificil magnetizacdo da camada de Fe, eixo
[110].

As variacbes angulares do campo de ressonancia no plano para as
tricamadas AS(0.90)b, AS(1.35), AS(0.90)a, e AS(0.80), as frequéncias de micro-
ondas de 9.4 e 33.9 GHz, sdo mostradas nas Figuras 6.3, 6.4, 6.5 e 6.6,

respectivamente.
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Figura 6.5. Dependéncias angulares do campo de absor¢cdo no plano da tricamada
AS(0.90)a as frequéncias de micro-ondas de (a) 9.4 GHz e (b) 33.9 GHz. Evidéncia de
uma anisotropia magnética de quarta ordem no plano do filme. As linhas sélidas sao
ajustes usando as Equacdes 4.10 e 4.11.
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Figura 6.6. Dependéncias angulares do campo de absor¢cdo no plano da tricamada
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ajustes usando as Equacbes 4.10 e 4.11.
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As Figuras 6.3 a 6.6 revelam os chamados lagos das variagbes angulares
do campo de ressonancia no plano das tricamadas, a frequéncia de micro-ondas
de 9.8 GHz [15, 44-46, 48, 49]. Eles sdo o resultado de uma grande anisotropia
magnetocristalina comparada com uma baixa frequéncia de excitacdo de micro-
ondas (2K,/M > (w/7)2/47z|\/| ). Neste caso, a condigdo de ressonancia é satisfeita
somente quando o campo magnético estatico € aplicado em uma estreita faixa de
angulos (= +5°) em torno do eixo de dificil magnetizagcdo da camada de Fe. O
modo nao alinhado ocorre, portanto, antes da saturagcdo da amostra, como
resultado de uma precessdo da magnetizacdo M do filme em torno de um campo
efetivo inferior ao campo de anisotropia (Her < Hy). O modo n&o ressonante, por
outro lado, deve resultar de mudancas abruptas na orientagdo relativa da
magnetizacdo durante a varredura do campo magnético estatico, ou até mesmo
de uma absorcao via campo elétrico, fazendo com que o fator de qualidade Q da
cavidade ressonante seja destruido pelo aumento da energia dissipada [26].
Neste trabalho, o estudo de RFM das amostras é voltado principalmente para o
modo uniforme de ressonancia. A frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz,
2K1/M<(a)/)/)2/47zM, e assim, nessa frequéncia, somente o modo uniforme de
ressonancia é excitado, para todas as orientacdes do campo magnético estatico
em relacdo a direcdo [100] da camada de Fe. As variacdes angulares do campo
de ressonancia no plano evidenciam, para todas as tricamadas assimétricas, uma
anisotropia magnética cubica, como mostram as Figuras 6.3 a 6.6. Os parametros
magnéticos obtidos dos ajustes das dependéncias angulares do campo de
ressonancia no plano foram utilizados para ajustar as dependéncias angulares do
campo de ressonancia fora do plano, mostradas nas Figuras 6.7 e 6.8 para as

tricamadas AS(0.90)b e AS(0.80), respectivamente.
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Figura 6.7. Dependéncias angulares dos campos de absorc¢éo fora do plano da tricamada
AS(0.90)b, para o plano (110), a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz. A linha sélida é
um ajuste usando as condicdes de ressonancia e de equilibrio da magnetizagéo
apropriadas.
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Figura 6.8. Dependéncias angulares dos campos de absorcéo fora do plano da tricamada
AS(0.80), para o plano (110), a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz. A linha soélida é
um ajuste usando as condi¢cdes de ressonancia e de equilibrio da magnetizagdo
apropriadas.
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Os parametros magnéticos obtidos através dos ajustes das dependéncias
angulares do campo de ressonancia, para todas as tricamadas assimétricas, sédo
apresentados na Tabela 6.1. Esses resultados estdo de acordo com os valores

conhecidos na literatura para filmes monocristalinos de Fe sobre MgO [15, 44-46].

Tabela 6.1. Parametros magnéticos da tricamadas assimétricas Fe/Mn/Fe.
Temperatura T de deposi¢gdo da camada de Mn, magnetizagao efetiva 41M, fator-
g, constante de anisotropia cubica K; e campo de anisotropia Hy = 2K1/M. Valores
do Fe massivo [14]: 4TMs = 21.35 kG, g = 2.09, e K; = 4.86 x 10° erg/cm?.

Amostra AS(0.80) AS(0.90)a AS(0.90)b  AS(1.35)
T(°C) 50 50 175 175

4TM(kOe)  19.92+0.05 19.98+0.05 19.42+0.05 19.48+0.05
Fator-g 2.09 2.09 2.09 2.09
K.(10%rg/cm®)  4.7+0.1 4.8+0.1 4.610.1 4.5+0.1

Hk(Oe) 595 604 597 581

Os valores dos parametros magnéticos deduzidos para as tricamadas
assimétricas, principalmente para as tricamadas AS(0.90)a e AS(0.90)b, sugerem
gque o crescimento da camada de Mn a temperaturas elevadas favorece o
aumento da rugosidade interfacial, aumentando, consequentemente, a fracdo de
atomos de Fe afetados pela camada de Mn na interface Fe/Mn, reduzindo a

magnetizagao efetiva do filme.
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Capitulo 7

ANISOTROPIA MAGNETICA DE TRICAMADAS Fe/Mn/Co

Neste capitulo apresentamos e analisamos os resultados experimentais
referentes ao estudo da anisotropia magnética de tricamadas epitaxiais
monocristalinas Fe/Mn/Co. Para algumas amostras, com camadas de Mn de
pequena espessura, 0S espectros revelam que dois modos uniformes de
ressonancia, atribuidos as camadas de Fe e de Co, sdo excitados pelo campo
oscilante de micro-ondas. Verifica-se, neste caso, a presencga de anisotropia
magnética cubica nas duas camadas ferromagnéticas, de Fe e de Co. Para outras
amostras, com camadas de Mn de larga espessura, 0S espectros revelam um
anico modo uniforme de ressonancia, nao sendo possivel a excitagdo dos modos
independentes de ressonancia do Fe e do Co. Isto decorre de uma reducéo da

magnetizacdo da camada de Fe devida a presenca da camada de Mn.

7.1Tricamadas MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn(ty,)/Co(2.0nm)/Si(5.0nm).

Neste primeiro conjunto de amostras investigadas, com menor espessura
da camada de Co, a camada de Mn tem espessuras ty, = 0.83, 0.99, 1.16, 1.33,
1.80 e 2.20 nm. Para simplificar a notacdo, essas amostras sdo designadas pelas
letras A, B, C, D, E, e F, respectivamente. Nas seis amostras, a camada de Fe foi
crescida com o substrato a uma temperatura de 175°C, e as camadas de Mn e de

Co, com o substrato a uma temperatura de 50°C.
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Os espectros da amostra-A, a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, e da
amostra-B, a frequéncia de 33.9 GHz, revelam que os modos uniformes de
ressonancia das camadas de Fe e de Co séo excitados independentemente pelo
campo oscilante de micro-ondas, como mostram as Figuras 7.1(a) e 7.2,
respectivamente. Os espectros da amostra A e das outras amostras (C, D, E e F,
com maior espessura da camada de Mn) exibem apenas um modo de
ressonancia a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, como mostram as Figuras
7.1(b) para a amostra A, e 7.3, para a amostra F. Devido a grande largura da linha
de ressonancia, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, os modos Unicos nas
Figuras 7.1(b) e 7.2 resultam da sobreposicdo dos modos de ressonancia
uniformes das camadas de Fe e de Co. Os espectros representados nas Figuras
7.1, 7.2 e 7.3 foram obtidos com 0 campo magnético estatico aplicado ao logo da

direcéo de dificil magnetizacdo da camada de Fe, eixo [110].

|
(a)
1 1 1 1 '] ] 1
0.z 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
T T T T T T T
(b)
/ Fee Co
1 1 1 [ 1 [ 1
4.0 4.5 5.0 55 6.0 6.5 7.0 7.5 8.0

Campo Aplicado (kOe)

Figura 7.1. Espectros de RFM no plano para a amostra A a frequéncias de micro-ondas
de (a) 9.4 Ghz e (b) 33.9 GHz, com o campo magnético estatico aplicado ao longo da
direcao de dificil magnetizacédo das camadas de Fe, eixo [110].
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Figura 7.2. Espectro de RFM no plano para a amostra B a frequéncia de micro-ondas de

33.9 GHz, com o campo magnético estatico aplicado ao longo da direcdo de dificil
magnetizacao das camadas de Fe, eixo [110].

4.0 4.5 5.0 55 8.0 6.5 7.0 7.5 8.0
Campo Aplicado (koe)

Figura 7.3. Espectro de RFM no plano para a amostra F a frequéncia de micro-ondas de
33.9 GHz, com o campo magnético estatico aplicado ao longo da direcdo de dificil
magnetizacdo das camadas de Fe, eixo [110].
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A variacdo angular do campo de ressonancia no plano para a amostra A
(Figura 7.4(a)), a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, revela um acoplamento
nao colinear entre as magnetizacdes das camadas de Fe e de Co, com um angulo
de acoplamento de aproximadamente 25°. Em particular, uma evidéncia adicional
de acoplamento néo colinear entre as magnetizacées das camadas de Fe e de Co
€ mostrada pelos dados de magnetizacdo da amostra A [20]. Para a amostra B, a
variacdo angular do campo de ressonancia no plano € mostrada na Figura 7.5. As
variacfes angulares de campo de ressonancia mostradas nas Figuras 7.4(a) e 7.5
revelam uma anisotropia magnética cubica no plano para as camadas de Fe e de
Co, confirmando o crescimento epitaxial das camadas de Fe e de Co com

estruturas cubicas.

12 ' I I I I ' I I I ' I I

Campo de Absorgao (kCe)

0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180
Angulo do Campo (graus)

Figura 7.4. (a) Dependéncias angulares do campo de ressonancia no plano das
camadas de Fe e de Co para a amostra A, a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz.
(b) Dependéncia angular do campo de ressonancia no plano para a superposi¢cao dos
modos uniformes das camadas de Fe e de Co para a mostra A, a frequéncia de micro-
ondas de 33.9 GHz. As linhas sélidas séo ajustes usando as Equagdes 4.10 e 4.11.
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Figura 7.5. Dependéncias angulares do campo de ressonancia no plano das camadas de
Fe e de Co para a amostra B, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz. As linhas
solidas séo ajustes usando as Equagfes 4.10 e 4.11.

A frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, os campos de ressonancias sdo de
aproximadamente 1 kOe; assim, na presenca de baixos campos as camadas de
Fe e de Co apresentam um acoplamento ndo colinear. Entretanto, a frequéncia de
micro-ondas de 33.9 GHz, os campos de ressonancia sao superiores a 5 kOe,
favorecendo assim um acoplamento colinear entre as camadas de Fe e de Co. As
dependéncias angulares do campo de ressonancia no plano para as amostras A,
C, D, E e F, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, revelam a presenca de
uma anisotropia magnética cubica no plano, como mostrado na Figura 7.4(b) para

a amostra A e na Figura 7.6 para as demais amostras.
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Figura 7.6. Dependéncias angulares dos campos de ressondncia no plano para a
superposi¢do dos modos uniformes das camadas de Fe e de Co, a frequéncia de micro-
ondas de 33.9 GHz, para as amostras (a) C, (b) D, (c) E e (d) F. As linhas sdélidas
representam um ajuste utilizando as Equacgdes 4.10 e 4.11.

Os experimentos a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz revelam a presenca
de um Unico modo de ressonancia uniforme para as amostras A, C, D, E e F. Para
uma primeira aproximacédo, isso pode ser atribuido a: (i) grandes fracbes de
atomos de Fe e Co afetadas pelos &tomos de Mn nas interfaces Fe/Mn e Mn/Co,
respectivamente, e (ii) a existéncia de um acoplamento colinear adicional entre as
magnetizacdes das camadas de Fe e de Co na presenca de campos magnéticos
estaticos bem elevados. Deve-se mencionar também que, como sugerido pelos
resultados de RHEED discutidos anteriormente, a rugosidade da camada de Mn

cresce com sua espessura. Esse efeito da rugosidade pode favorecer uma

interdifusdo atbmica do Co na interface Mn/Co. Além disso, todas as amostras
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foram preparadas com uma camada de *’Fe de 1nm depositada na interface
Fe/Mn e estudos de espectroscopia Mossbauer - *’Fe sugerem que uma grande
fracdo relativa de atomos de Fe (40% da area total do espectro) exibem
propriedades magnéticas diferentes daquelas de filmes finos de Fe. Isto é
provavelmente causado pela mistura com o Mn na interface de Fe/Mn [17, 18].
Assim, pode-se supor que para as amostras A, C, D, E e F os efeitos de interface
reduzem a diferenca entre as magnetizacdes efetivas das camadas de Fe e de
Co. Em vista disso, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, os experimentos
de RFM no plano ndo revelam os modos uniformes de ressonancia
independentes das camadas de Fe e de Co. As grandes larguras das linhas de
ressonancia devem resultar da sobreposicdo das linhas de ressonancia das
camadas de Fe e de Co. Evidéncia adicional desta hipotese pode ser dada pela
dependéncia angular do campo de ressonancia no plano para a amostra A, a
frequéncia de micro-ondas de 33.9 GH. Na Figura 7.4(b) as linhas soélidas sdo os
ajustes a partir dos parametros obtidos da variagdo angular do campo de
ressonancia no plano para a amostra A, a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz,
para as camadas de Fe e de Co. A diferenca entre os campos de ressonancia das
camadas de Fe e de Co (linhas soélidas) na Figura 7.4(b) é da ordem de 200 Oe,
enquanto que a largura de linha do espectro da amostra A, a frequéncia de micro-
ondas de 33.9 GHz, é superior a 400 Oe. Podemos considerar, portanto, que esse
espectro € o resultado da superposicdo dos modos uniformes de ressonancia das

camadas de Fe e de Co.
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A Tabela 7.1 relaciona os parametros magnéticos para as amostras A, B,
C, D, E e F, obtidos a partir dos ajustes das variacbes angulares do campo de

ressonancia no plano dos filmes.

Tabela 7.1. Parametros magnéticos das tricamadas Fe/Mn(ty,)/Co(2nm):

Constante de anisotropia K;, magnetizacao efetiva 41TM e fator—g.
Amostra A — Fe/Mn/Co

Ki(10 *erg/cm®)  4nuM(kG)  g-factor  H,(Oe)

Fe 2.0+0.1 14.33+0.05 2.06 351

Co 2.2+0.1 12.63+0.05 2.20 439
Amostra B — Fe/Mn/Co
Ki(10 ®erg/cm®  4mM(kG) g-factor H,(Oe)

Fe 45 +0.1 18.98+0.05 2.09 596
Co 6.4 +0.1 12.32+0.05 2.20 1306
Fe-Co

Amostra Ky(10 *erg/lcm®)  4mM(kG)  g-factor H,(Oe)

C 49+0.1 18.60+0.2 2.10 662
D 4.0+0.1 17.59+0.2 2.10 571
E 4.4 +0.1 17.49+0.2 2.10 635
F 3.8+0.1 17.10+0.2 2.10 553

Deve-se ressaltar, primeiramente, que os resultados dos parametros magnéticos
estdo em boa concordancia com os valores conhecidos para filmes finos
monocristalinos de Fe sobre MgO [15, 44-46] e Co/MgO [13] relatados na
literatura. Os desvios nos valores conhecidos resultam dos efeitos de interface,
discutidos acima, presentes nesses sistemas. Para as amostras B, C, D, E e F, as
dependéncias angulares dos campos de ressonancia no plano foram investigadas

somente na frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz. A grande anisotropia
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magnetocristalina comparada com a baixa frequéncia de excitacdo de micro-
ondas a 9.4 GHz (2K1/M>(a)/}/)2/47rM) propicia o surgimento de modos nao

alinhados nas camadas de Fe e de Co, impedindo o estudo da dependéncia
angular do campo de ressonancia no plano em baixas frequéncias de micro-

ondas.

7.2Tricamadas MgO(001)/Cr(2nm)/Ag(4nm)/Fe(5.0nm)/Mn(ty,)/Co(5.0nm)/Si(5.0nm)

Neste segundo conjunto de amostras investigadas, com maior espessura
da camada de Co, a camada de Mn tem espessuras ty, = 0.83, 0.99, e 1.16 nm.
Para simplificar a notacdo, as amostras sdo designadas por A*, B* e C*,
respectivamente. A camada de Fe foi crescida com o substrato a temperatura de
175°C, e as camadas de Mn e Co, com o substrato a temperatura de 50°C.

A frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, os espectros da amostra A* revelam
apenas um modo uniforme de ressonéancia (Figura 7.7), para todas as orientacées
do campo magnético aplicado em relacdo a direcdo de dificil magnetizacdo da
camada de Fe, enquanto que as amostras B* e C* apresentam dois modos
uniformes de ressonancia independentes, atribuidos as camadas de Fe e de Co,
como também mostra a Figura 7.7. Os espectros mostrados na Figura 7.7 foram
obtidos com o campo magnético estatico aplicado ao longo da direcdo de dificil
magnetizacdo da camada de Fe. A linha de ressonancia para a amostra A*, na
Figura 7.7 é o resultado da sobreposicdo dos modos de ressonancia uniformes

das camadas de Fe e de Co. Essa sobreposi¢do é devida aos mesmos motivos
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discutidos acima, para as amostras A, C, D, E e F. Para as amostras A*, B* e C*,

nao foram realizados experimentos em banda-X de frequéncia de micro-ondas.

(b) Co

Fe

Co

3 Bl I é EIS I '.:" 8 I 9
Campo Aplicado (kOe)

Figura 7.7. Espectros de RFM no plano, a frequéncia de micro-ondas de 33.9
GHz, para as amostras (a) A* (b) B* e (c) C*, com 0 campo magnético estatico
aplicado ao longo da direcdo de dificil magnetizacdo das camadas de Fe, eixo
[110].

A dependéncia angular do campo de ressonancia no plano para a amostra A*
(Figura 7.8(a)), a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, revela novamente a
presenca de anisotropia magnética cubica. Para as amostras B* e C* as
variacbes angulares do campo de ressonancia revelam a presenca de anisotropia
magnética cubica (de quarta ordem) tanto pra a camada de Fe, quanto para a
camada de Co, como mostram as Figuras 7.8(b) e 7.8(c), respectivamente.
Portanto, para esse conjunto de tricamadas, os resultados de RFM confirmam o

crescimento epitaxial das camadas de Fe e de Co com estruturas cubicas, o que

esta de acordo com as andlises de RHEED.
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Figura 7.8. Dependéncias angulares do campo de ressonancia no
plano, a frequéncia de micro-ondas de 33.9 GHz, para as amostras
(@ A*) (b) B* (c) C*. As linhas sélidas representam um ajuste
utilizando as Equacgdes 4.10 e 4.11.
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A Tabela 7.2 relaciona os parametros magnéticos para as amostras A*, B*
e C* obtidos a partir dos ajustes das variacbes angulares do campo de

ressonancia no plano dos filmes.

Tabela 7.2. Parametros magnéticos das tricamadas Fe/Mn(ty,)/Co(5nm):: Constante de

anisotropia K;, magnetizacao efetiva 41mM e fator—g.

Fe-Co
Amostra Ki(10 *ergicm®) 4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

A* 2.8+0.1 16.59+0.05 2.10 425

Amostra B* — Fe/Mn/Co
K1(10 erglcm®) 4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

Fe 3.4+0.1 16.96+0.05 2.09 504

Co 5.1+0.1 9.42+0.05 2.20 1360

Amostra C* — Fe/Mn/Co
K1(10 >erg/lcm®)  4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

Fe 2.9+0.1 17.09+0.05 2.09 426

Co 4.2+0.1 9.30+0.05 2.20 1135

Para as camadas de Fe, os valores dos parametros magnéticos obtidos
apresentam boa concordancia com valores para filmes monocristalinos de Fe
relatados na literatura [15, 44-46]. As diferencas em relacdo aos valores
conhecidos na literatura resultam dos efeitos de interface, discutidos acima,
presentes nesses sistemas, 0 mesmo ocorrendo para a camada de Co. Para
amostra A*, os parametros magnéticos obtidos dos ajustes das dependéncias
angulares de campo de ressonancia possuem valores proximos para as camadas

de Fe e de Co, favorecendo a superposicdo dos modos uniformes de RFM das
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camadas de Fe e de Co. Para as amostras B* e C*, os parametros magnéticos
das camadas de Fe e de Co, obtidos das dependéncias angulares de campos de
ressonancia, possuem valores bem diferentes; os sinais de RFM mostrados na
Figura 7.7 revelam os modos uniformes das camadas de Fe e de Co, excitados
independentemente pelo campo oscilante de micro-ondas.

Por fim, convém ressaltar que para as tricamadas Fe/Mn/Co ainda ndo ha
relatos na literatura de estudos da anisotropia magnética, bem como do

acoplamento magnético entre as camadas epitaxiais de Fe-bcc e Co-bcc.
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Capitulo 8

CONCLUSOES

Neste Ultimo capitulo, apresentamos as principais conclusées deste
trabalho e sugerimos algumas recomendacdes para investigacbes adicionais
sobre a anisotropia magnética em estruturas epitaxiais Fe/Mn, Fe/Mn/Fe e

Fe/Mn/Co.

8.1 Bicamadas Fe/Mn e Tricamadas Fe/Mn/Fe.

As bicamadas Fe/Mn e as tricamadas Fe/Mn/Fe apresentam uma
anisotropia cubica no plano, caracteristica de filmes finos monocristalinos de Fe.
Valores de constantes de anisotropia na faixa de 3,0 x 10° erg/cm® a 4,8 x 10°
erg/cm® foram deduzidos a partir do estudo da variacdo angular do campo de
ressonancia no plano dos filmes (Tabela 5.1). Nas bicamadas o aumento da
espessura de Mn reduz a magnetizacéo efetiva da camada de Fe, possivelmente
devido ao aumento da rugosidade na interface Fe/Mn, favorecendo a interdifusao
atbmica. Para a tricamada simétrica, variacbes angulares do campo de
ressonancia no plano e fora do plano do filme revelam sua estrutura cristalina
cubica e a existéncia de direcdes preferenciais para a magnetizacao; elas revelam
também a tendéncia da anisotropia magnética de manter a magnetizacdo ao
longo da direcéo facil no plano do filme. As tricamadas assimétricas com a
camada de Mn crescida a temperatura de 50°C revelam um modo de absorcéo
nao ressonante a frequéncia de micro-ondas de 9.4 GHz, sugerindo um

acoplamento néao colinear entre as camadas de Fe na presenca de campos
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magneéticos de baixa intensidade. Entretanto, todas as tricamadas assimétricas
apresentam também um modo nao alinhado de absorcéo, resultante do contraste
entre a grande anisotropia magnetocristalina de quarta ordem e a baixa
frequéncia de excitacdo de micro-ondas de 9.4 GHz. Os parametros magnéticos
obtidos para tricamadas assimétricas que diferem entre si apenas pela
temperatura de deposicdo da camada de Mn revelam que o crescimento da
camada de Mn em temperaturas elevadas favorece a rugosidade interfacial,
aumentando a fracdo de atomos de Fe afetados pela camada de Mn na interface
Fe/Mn, reduzindo a magnetizacdo efetiva da camada de Fe. Para todas as
tricamadas Fe/Mn/Fe (Tabela 6.1), os parametros magnéticos obtidos dos ajustes
das variacdes angulares de campo de ressonancia no plano dos filmes, em
banda-Q de frequéncia de micro-ondas, foram usados para simular as variacfes

angulares fora do plano dos filmes, em banda-X de frequéncia de micro-ondas.

Tabela 5.1. Parametros das bicamadas Fe/Mn. Temperatura de deposi¢cdo T da camada
de Mn, magnetizagdo efetiva (41mM), fator-g, constante de anisotropia cubica (K;) e
campo de anisotropia (H=2K./M). Valores do Fe massivo: 4TMs = 21.35 kG, g = 2.09, e
Ky = 4.86 x 10° erg/cm?® [14].

Amostra BI(1.16) BI(1.80) BI(2.20)
T(°C) 50 50 50
41rM(kOe) 17.22+0.05 17.03+0.05 16.90+0.05
Fator-g 2.09 2.09 2.09
K1(10%erg/cm?) 3.940.1 4.0+0.1 4.1+0.1

Hy(Oe) 569 590 609
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Tabela 6.1. Parametros magnéticos da tricamadas assimétricas Fe/Mn/Fe. Temperatura
T de deposicdo da camada de Mn, magnetizagdo efetiva 41TM, fator-g, constante de
anisotropia cubica K; e campo de anisotropia Hy = 2K;/M. Valores do Fe massivo: 41TMsg =
21.35kG, g = 2.09, e K, = 4.86 x 10° erg/cm? [14].

Amostra AS(0.80) AS(0.90)a AS(0.90)b  AS(1.35)
T(°C) 50 50 175 175

4M(kOe)  19.92+0.05 19.98+0.05 19.42+0.05 19.48%0.05
Fator-g 2.09 2.09 2.09 2.09
Ki(10%erg/cm®  4.7+0.1 4.8+0.1 4.6+0.1 4.5+0.1

Hk(Oe) 595 604 597 581

8.2 Tricamadas Fe/Mn/Co.

Para as tricamadas Fe/Mn/Co com espessura da camada de Mn de 0.83,
0.99 e 1.16 nm, modos uniformes de ressonancia das camadas de Fe-bcc e Co-
bcc sdo excitados independentemente pelo campo oscilante de micro-ondas. O
estudo das variacfes angulares de campo de ressonancia no plano dos filmes,
em banda-Q de frequéncia de micro-ondas, revela a presenca de anisotropia
magnética cubica nas camadas de Fe e de Co, fornecendo constantes de
anisotropia cubica de 4.5 x 10° erg/cm® para o Fe-bcc e de 6.4 x 10° erg/cm?® para
0 Co-bcc (Tabelas 7.1 e 7.2). Tricamadas Fe/Mn/Co com espessura da camada
de Mn superiores a 1.16 nm ndo exibem modos uniformes de ressonéncia
independentes para as camadas de Fe e de Co. Esse comportamento pode ser

explicado considerando uma maior interdifusdo atdmica nas interfaces Fe/Mn e
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Mn/Co, reduzindo a diferenca entre as magnetizacdes efetivas das camadas de
Fe e de Co, o que implica em uma linha de ressonéncia mais alargada, impedindo
assim a observacdo de modos de ressonancia independentes de Fe e Co. Os
experimentos em banda-X de frequéncia de micro-ondas, finalmente, revelam que
acoplamento nédo colinear entre as camadas de Fe e de Co, ocorre nas amostras
com pequena espessura da camada de Mn, na presenca de campos magnéticos
estaticos de baixa intensidade. Todavia, o acoplamento ndo colinear parece
desaparecer nas amostras com larga espessura da camada de Mn, como revelam

0s experimentos em banda-Q de frequéncia de micro-ondas.

Tabela 7.1. Parametros magnéticos das tricamadas Fe/Mn(ty,)/Co(2nm):
Constante de anisotropia K;, magnetizacao efetiva 411M e fator—g.

Amostra A — Fe/Mn/Co
K.(10 ®erg/cm®  4mM(kG) g-factor H,(Oe)

Fe 2.0+0.1 14.33+0.05 2.06 351

Co 2.20.1 12.63+0.05 2.20 439
Amostra B — Fe/Mn/Co
Ki(10 ®erg/cm®  4mM(kG) g-factor H,(Oe)

Fe 45+0.1 18.98+0.05 2.09 596
Co 6.4 +0.1 12.32+0.05 2.20 1306
Fe-Co

Amostra Ky(10 °erg/cm®)  4mM(kG)  g-factor H,(Oe)

C 49+0.1 18.60+0.2 2.10 662
D 4.0+0.1 17.59+0.2 2.10 571
E 4.4 +0.1 17.49+0.2 2.10 635
F 3.8+0.1 17.10+0.2 2.10 553
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Tabela 7.2. Parametros magnéticos das tricamadas Fe/Mn(ty,)/Co(5nm):: Constante de

anisotropia K;, magnetizacao efetiva 41mM e fator—g.

Fe-Co
Amostra Ki(10 *ergicm®) 4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

A* 2.8+£0.1 16.59+0.05 2.10 425

Amostra B* — Fe/Mn/Co
K1(10 ®erg/lcm®) 4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

Fe 3.4+0.1 16.96+0.05 2.09 504

Co 5.1+0.1 9.42+0.05 2.20 1360

Amostra C* — Fe/Mn/Co
K1(10 >erg/lcm®) 4mM(kG) g-factor Hy(Oe)

Fe 2.9+0.1 17.09+0.05 2.09 426

Co 4.2+0.1 9.30+0.05 2.20 1135

8.3 Recomendacdes.

Em vista dos resultados obtidos neste trabalho, e das questdes suscitadas
pelos dados experimentais, seria recomendavel empregar a técnica de
ressonancia ferromagnética para investigar as propriedades de bicamadas Fe/Mn
e Co/Mn, e tricamadas Fe/Mn/Fe, Fe/Mn/Co e Co/Mn/Co, produzidas com
diversas espessuras e temperaturas de crescimento da camada de Mn. Seria
interessante também realizar essas investigacbes empregando micro-ondas a
uma frequéncia entre banda-X e banda-Q, como 24 GHz (banda-K), por exemplo.
Esses estudos permitiiam a determinacdo do parametro de amortecimento de

Gilbert G.
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