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RESUMO

A técnica de ressonancia ferromagnética (FMR) foi utilizada para estudar propriedades
magnéticas de bicamadas NiO/Co, NiO/Py e Py/FeMn (Py = Nig Fej9) e tricamadas Co/NiO/Co,
com diferentes espessuras das camadas ferromagnética e antiferromagnética, depositadas pela
técnica de dc magnetron sputtering na presenga de campo magnético de 400 Oe. Os experimentos
de FMR foram todos realizados em temperatura ambiente usando um espectrometro Bruker ESP-
300 de alta sensibilidade, com varredura do campo estatico e técnicas padrdes de modulagédo e
deteccdo sensivel a fase, em Banda-X (~ 9.70 GHz) e Banda-Q (~ 34.0 GHz). A dependéncia

angular do campo de ressonancia H,,_ no plano do filme permitiu medir o campo de exchange

bias observado em algumas bicamadas NiO/Py. Para as demais bicamadas e as tricamadas
Co/NiO/Co foi possivel medir a anisotropia uniaxial no plano da camada de Co. Os valores dos
campos de exchange bias medidos para as bicamadas variaram de 29 Oe a 123 Oe, enquanto que
os campos de anisotropia uniaxial variaram de 5 a 45 Oe. Para as tricamadas Co/NiO/Co, os
campos de anisotropia uniaxial no plano apresentaram grande variagdo de 34 a 216 Oe. A
dependéncia angular do campo de ressonéncia fora-do-plano do filme permitiu obter os valores da
magnetizacdo efetiva e do fator-g, dependentes ndo somente de pardmetros especificos das
amostras, como a espessura da camada ferromagnética, mas também das condi¢des de deposi¢ao.
Os resultados obtidos foram comparados com valores conhecidos na literatura e mostram a alta
sensibilidade da técnica de ressonancia ferromagnética para o estudo da anisotropia magnética e

do fenomeno de exchange bias.



ABSTRACT

The Ferromagnetic Resonance (FMR) technique at the X-band (~ 9.70 GHz) and Q-band (~ 34.0
GHz) was used to study the magnetic properties of NiO/Co, NiO/Py and Py/FeMn bilayers, and
Co/NiO/Co trilayers with different thicknesses, deposited by dc magnetron sputtering technique in
the presence of a 400 Oe magnetic field. The FMR experiments were all done at room
temperature using a high sensitivity Bruker ESP-300 spectrometer, with static scanning field and
usual modulation and phase sensitive detection techniques. The angular dependence of the in-
plane resonance field allows the measurement of the exchange bias field for some NiO/Py
bilayers and the uniaxial anisotropy of the Co layer of NiO/Py bilayers and Co/NiO/Co trilayers.
The value of the exchange bias field of the NiO/Py bilayers varies from 29 Oe to 123 Oe while the
uniaxial anisotropy field of the Co layer, varies from 5 to 45 Oe. For Co/NiO/Co trilayers, the Co
in-plane uniaxial anisotropy field varies from 34 to 216 Oe. The out-of-plane angular dependence
of the resonance field allows the measurement of the effective magnetization and the g-factor,
which depend not only on the specific parameters of the samples, such as thickness of the
ferromagnetic layer, but also on the deposition conditions. The results obtained were compared
with known values in the literature and show the high sensitivity of the ferromagnetic resonance

technique in the study of the magnetic anisotropy and the exchange bias phenomena.
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CAPITULO 1

Introducao

Nesta introdug¢ao sdo apresentados aspectos fundamentais, aplicacdes e potenciais aplicacdes
dos filmes finos magnéticos, comentando inicialmente uma importante descoberta e alguns
avangos tecnologicos proporcionados pela utilizacdo deste tipo de material. Sdo abordadas,
resumidamente, as caracteristicas estruturais, e as técnicas de preparagdo e caracterizagdo de
filmes finos. Sdo apresentadas algumas tecnologias relacionadas a utilizacdo de filmes finos e

multicamadas.

1.1 Filmes Finos e Multicamadas

Em 1988, dois grupos de pesquisa descobriram independentemente, materiais que
apresentam uma enorme magnetorresisténcia, MR (Magneto Resistance), agora conhecida como
magnetorresisténcia gigante, GMR (Giant Magneto Resistance). O fendmeno denominado
magnetorresisténcia ¢ a mudanca na resisténcia elétrica na presenca de campo magnético [1]. Os
materiais descobertos que apresentam GMR sdo multicamadas magnéticas que consistem de
camadas de metais ferromagnéticos e ndo magnéticos, empilhadas uma sobre a outra (Figura 1.1).
As espessuras das camadas individuais sio da ordem de nandémetros (I nm = 10° m). Nos
experimentos originais que levaram a descoberta da GMR o grupo comandado por Peter
Griinberg, na Alemanha, em 1989 [2], usou tricamadas Fe/Cr/Fe, enquanto o outro grupo chefiado
por Albert Fert, o qual teve a participacdo do fisico brasileiro Mario Baibich, na Fran¢a em 1988
[3], usou multicamadas da forma (Fe/Cr),, com n podendo ser tdo alto quanto 60.

Albert Fert e Peter Griinberg ndo apenas mediram um forte aumento da magnetorresisténcia,

mas identificaram sua observacdo como um novo fendmeno. O titulo original do trabalho do



grupo de Albert Fert, ja se referia ao efeito observado como “Magnetorresisténcia Gigante”. Peter
Griinberg também percebeu novas possibilidades para aplicagdes técnicas e patenteou a
descoberta. Pela descoberta, Albert Fert e Peter Griinberg foram condecorados com o Prémio
Nobel em fisica no ano de 2007. A descoberta da magnetorresisténcia gigante estimulou as
pesquisas cientificas em filmes finos e multicamadas magnéticas, o que resultou na observagado de
inimeros outros fendmenos nos quais as propriedades de transportes sdo controladas pelo spin do
elétron. Em conseqiiéncia, varios dispositivos eletronicos inteiramente novos foram
desenvolvidos, dando origem a um novo ramo da tecnologia denominado spintronica, ou

magnetoeletronica.

N\

ey d

Figura 1.1 - Ilustragdo esquematica de multicamadas magnéticas. As espessuras d e d, sdo das camadas de
ferro (Fe) e de cromo (Cr). Esta ilustragdo descreve a tricamada usada pelo grupo de Griinberg [2].

Numa corrente elétrica convencional, os spins apontam aleatoriamente ¢ nao influenciam,
por exemplo, o valor da resisténcia de um fio ou na amplificacdo de um circuito de transistores.
Os dispositivos com base na spintronica, ao contrario, dependem do fato de os elétrons terem spin
“para cima” (spin-up) ou “para baixo” (spin-down). Quando uma corrente passa pelo material FM,
elétrons cujo spin aponta num certo sentido (“para cima ou para baixo”) tendem a ser obstruidos.

Como resultado, a corrente ¢ spin-polarizada, na qual todos os elétrons possuem spins que
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apontam num sentido tnico. O material FM pode afetar o fluxo de uma corrente que passa por um
metal ndo magnético nas proximidades. Por exemplo, cabecas de leitura empregadas atualmente
em discos rigidos de computador usam um dispositivo conhecido como valvula de spin (Figura
1.2), sendo uma das camadas FM acoplada a uma camada antiferromagnética (AF). A
magnetizacdo da primeira camada FM ¢ fixa devido a interagdo com a camada AF, mas a da
segunda, ndo. Quando a cabeca de leitura se movimenta ao longo da linha de dados no disco
rigido do computador, os pequenos campos magnéticos que representam os bits 1 e 0 gravados no
disco sdo suficientes para alterar, de um sentido para outro, a magnetiza¢do da segunda camada,

tornando-a paralela ou antiparalela 8 magnetizacdo da camada fixa [4].

Cabeca de gravacido magnética

Cabheca de
escrita

Cabega de - Valvula de
leitura P, \ spin

FM fixa

Figura 1.2 — Ilustragdo de uma cabega de gravagdo magnética (Magnetic recording head). Composta por
uma cabega de escrita (write head), contendo uma bobina e uma haste que orienta o fluxo magnético. Entre
isoladores e camadas de protecdo esta uma cabega de leitura magnética (read head), constituida de uma
valvula de spin que detecta pequenas intensidades de campo a partir de dominios magnéticos (bits), sobre o
disco de gravagdo (recording disk). O sensor de valvula de spin (spin valve sensor) € constituido por uma
camada FM fixa (FM reference), cuja magnetizacdo esta fixa pelo campo de exchange bias devido a
interagdo desta camada com a camada AFM e uma camada livre (FM sensor) com a magnetizacdo livre, na
qual campos relativamente pequenos alteram a orientagdo da magnetizagdo [5].

Se a magnetizagdo for paralela, isto €, se os spins dos elétrons das duas camadas apontarem

no mesmo sentido, os elétrons orientados no sentido favorecido fluem facilmente pelo condutor.
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Se for antiparalela, os elétrons sdo obstruidos. As alteragdes de corrente resultantes permitem que
cabegas de leitura GMR detectem campos bem mais fracos que suas antecessoras podiam
detectar. Assim, elas possibilitam que os dados sejam armazenados por meio de “pontos”
magnéticos mais proximos no disco aumentando as densidades de armazenamento por um fator de
trés.

O mecanismo que prende a magnetizacdo da camada fixa foi descoberto em 1956, por W.
H. Meiklejohn e C. P. Bean, sendo conhecido como anisotropia de exchange ou campo de
exchange bias Hex (exchange bias). Ele resulta da intera¢@o dos spins na interface de uma camada
FM com uma camada AF. A anisotropia de exchange sera descrita com mais detalhes no Capitulo
2.

Todos os desenvolvimentos descritos foram possibilitados por inimeros avangos cientificos
e descobertas fundamentais na area de filmes finos e multicamadas magnéticas. Os filmes finos
sdo estruturas preparadas artificialmente, com dimensdes da ordem de nandmetros. Estes
materiais podem ser classificados, em relagdo a microestrutura como monocristalinos, quando os
atomos ocupam posicdes regulares na rede, que se repetem indefinidamente; policristalinos,
quando existe um agregado de pequenos graos, cuja estrutura interna € cristalina, mas sendo que a
direcdo do arranjo cristalino de um grao nao apresenta relagdo com a direcdo dos seus vizinhos; e
amorfos quando ndo ha nenhuma regularidade quimica e/ou topologica entre os atomos [4, 6].
Entretanto, existem controvérsias em relagdo a denominacao de um filme fino. Por exemplo, em
laboratérios de difragdo de raio-X (XRD, na sigla em ingl€s) os termos utilizados sao: filme, para
uma espessura de 10 g m; filme fino, quando a espessura ¢ de 1 4 m; filme muito fino, para uma
espessura de 100 nm; filme ultrafino, quando a espessura ¢ da ordem de 10 nm; e uma superficie
quando a espessura atinge 1 nm [7]. As amostras estudadas neste trabalho possuem camadas

magnéticas com diferentes espessuras na faixa de 0,3 a 35 nm.
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Em relagdo a microestrutura dos filmes, podemos classifica-los como monocristalinos,
quando os atomos ocupam posi¢des regulares na rede, que se repetem indefinidamente;
policristalinos, quando existe um agregado de pequenos graos, cuja estrutura interna € cristalina,
mas sendo que a direcdo do arranjo cristalino de um grao nao apresenta relagdo com a direcdo dos
seus vizinhos; e amorfos quando ndo ha nenhuma regularidade entre os atomos [4, 6].

Filmes finos magnéticos sdo geralmente ferromagnéticos, isto ¢, apresentam uma
magnetizacdo espontinea, que decorre da interacdo de troca (interagdo de exchange), ou
antiferromagnéticos, que tem magnetizacdo total nula [1, 6]. Os filmes ferromagnéticos mais
estudados sdo os de metais como ferro (Fe), niquel (Ni), cobalto (Co), e de ligas ferromagnéticas
preparadas a partir destes materiais. Neste trabalho, sera realizado um estudo das propriedades
magnéticas de bicamadas e tricamadas de filmes finos, contendo camadas ferromagnéticas de Co,
ou de Nig;Feyg (Py), e antiferromagnéticas de, NiO (6xido de niquel) ou FeMn.

Em materiais ferromagnéticos, os dominios estdo orientados aleatoriamente. Entretanto,
quando um campo magnético externo ¢ aplicado, os dominios que possuem a mesma orientacao
do campo comegam a crescer, enquanto os outros giram, até que uma magnetizagao de saturacio ¢
atingida e a estrutura de dominios ¢ quebrada, levando a amostra a se comporta como um grande
monodominio [8]. Nos materiais ferromagnéticos existe assim uma dire¢do no qual a
magnetizacdo de saturag@o se torna mais facil de ser orientada, o que implica na dire¢do facil e,
consequentemente, em anisotropia magnética. O niquel, por exemplo, com estrutura fcc, tem sua
orientagao facil em [111], a média em [110] e a dificil em [100] [6, 9]. A origem destas direcdes
preferenciais esta na interagdo do momento angular orbital e dos spins dos elétrons com o campo
elétrico periddico da rede cristalina. Estas propriedades acontecem também em filmes finos
monocristalinos ferromagnéticos, se os mesmos forem preparados na auséncia de um campo
magnético externo. Um campo magnético externo da origem a uma consideravel anisotropia

dependente da direcdo do campo. A ocorréncia de anisotropia magnética indica que a energia livre
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de uma substincia ferromagnética ¢ uma fungdo da direcdo da magnetizacdo da amostra. A
dire¢do de facil magnetizagdo corresponde ao estado de menor energia, ou estado estavel. Uma

abordagem um pouco mais ampla sobre anisotropia magnética sera feita no Capitulo 3.

1.2 Aplicagdes

A manipulagdo das propriedades intrinsecas (magnetorresisténcia, anisotropia
magnetocristalina e magnetizagdo espontdnea) e o controle das propriedades extrinsecas
(coercividade, magnetizagdo remanente e caracteristicas micromagnéticas) possibilitam uma
grande variedade de aplicagdes tecnologicas dos filmes finos magnéticos. Dentre estas aplicagdes,
estdo os discos rigidos e flexiveis para computadores, resistores, capacitores, contatos metalicos
em dispositivos semicondutores, camadas magnéticas em dispositivos de gravagdo, camadas
dielétricas em dispositivos optoeletronicos, sensores de campo, dispositivos semi ou
supercondutores [4, 10-11].

Nas areas de gravagdo e armazenamento magnéticos de dados os filmes finos sdo muito
importantes. A Tabela 1.1, ampliada a partir da proposta original de J. D. M. Coey [12] mostra

que a partir do progresso que ocorreu na utilizagdo destes materiais, nas areas citadas,



Tabela 1.1 - As épocas do magnetismo segundo J. M. D. Coey [12].
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Epocas Periodo Principais Controle  Realizagdes Materiais Aphcagpes/
nomes dispositivos
Antiguidade - 1000 - Shen Kua Estado Intensidade Ferro, Ponteiro do Sul,
1500 Petrus de campo, Im3 natural bussola
Peregrinus magnetismo
induzido,
termor-
rmanente
Imperial 1500 — Gilbert Marinha Campo da Ferro, Dip circle,
1820 Descartes Terra fma natural Ferradura
Bernoulli magnética
Eletromag- 1820 — Oesterd, Industria Indugéo Metais elétricos Motores,
nética 1900 Ampére, (Infra- eletromag- geradores,
Faraday, estrutura) nética, telégrafo,
Maxwell, equagdes de wireless,
Hertz Maxwell gravacao
magnética
Compreensdao 1900 — Weiss, Univer- Spin, Alnico
1935 Bohr, sidade interagdes de
Heisenberg exchange
Paul, Dirac,
Landau
Alta 1935 — Bloch, Militar Micro-ondas, Ferritas Radar, televiséo,
frequéncia 1960 Pound, EPR, FMR, MRI
Purcell NMR
Aplicagdes 1960 — Industria Novos micro- Nd-Fe-B, Sm-  Eletronicos para
1995 Rosensweig ~ (consumo)  materiaisde  Co consumo
circuitos Ferrofluidos
magnéticos
Aplicagdes 1995 - ... Meiklejohn  Industria Dispositivos ~ Multicamadas ~ Gravagao
Spintronica Bean (consumo)  de filmes Nanoparticulas  magnética de alta
Fert finos Ferrofluidos densidade,
Griinberg MRAM’
Parkin Medicina

Biologia
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houve enormes avangos tecnologicos [13]. Convém observar que as contribuicdes mais
significativas da comunidade brasileira de magnetismo s@o tdo recentes que se enquadram apenas
na ultima linha desta tabela.

Um dos importantes dispositivos na area de gravagdo e armazenamento magnético ¢ a
memoria magneto-Optica, empregada em discos removiveis de alta capacidade. Neste dispositivo,
os bits de informacdo sdo gravados no disco em movimento por um processo termomagnético.
Basicamente, no processo de gravagdo o feixe de um laser semicondutor modulado pelo sinal
elétrico contendo a informagdo a ser gravada (0 ou 1) ¢ focalizado por uma lente na camada
magnética. O filme ¢é previamente magnetizado na diregdo perpendicular, para cima
correspondendo ao bit 0. Além disso, na regido do foco da lente existe um campo magnético
criado por um ima permanente, dirigido para baixo. Este campo tem valor menor que o campo
coercitivo H_ do filme a temperatura ambiente, entretanto, apenas este campo ndo ¢ suficiente
para alterar a magnetizagdo do filme. Para gravar o bit 1 numa pequena regido do filme, o feixe do

laser aquece esta regido e produz uma rapida diminuig¢do de H ; isto possibilita ao campo do ima

inverter o sentido da magnetizagdo [4]. O processo de leitura é baseado em um efeito magneto-
optico. Quando um feixe de luz polarizada incide na superficie de um material magnético, a luz
refletida tem polarizagdo em direcdo ligeiramente diferente da incidente. O sentido da mudanga de
polarizagao depende do sentido da magnetizagao, isto ¢, depende do bit gravado ser 0 ou 1 [10].
As principais vantagens da gravagao magneto-optica em relagdo a gravagao convencional
nos discos rigidos e flexiveis sd3o: menor tempo de acesso ¢ a maior capacidade de
armazenamento (nao ha contato entre o cabegote de gravacgdo e leitura com o disco), além disso,
tem o fato de a area de focalizacdo da lente ser relativamente menor que a area minima necessaria
para gravar e reproduzir um sinal com cabecotes indutivos. Os discos magneto-Opticos sdo
produzidos a partir de filmes finos ou multicamadas magnéticas que apresentam intenso efeito

magneto-Optico e magnetizacao perpendicular ao plano do filme.
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Entretanto, apesar de todas estas aplicagdes e da anisotropia magnética ser amplamente
estudada, por varias técnicas experimentais, em filmes finos magnéticos, ainda ha questdes
controvérsias e ndo resolvidas sobre o exchange bias. Dentre os varios aspectos nao solucionados,
esta o efeito da espessura da camada FM sobre o exchange bias [14]. Para varios trabalhos
estudados, tem sido observado que o exchange bias é inversamente proporcional a espessura da
camada FM, indicando que este efeito ¢ devido a interface. Todavia, se a camada FM ¢ muito
fina, esta relagdo pode ndo ser mais valida, provavelmente, devido a camada FM se torna
descontinua. A espessura no qual isto ocorre (geralmente, alguns poucos nm) depende do sistema
estudado, da microestrutura e do material FM depositado [14].

Este trabalho tem como objetivo realizar um estudo das anisotropias unidirecional e uniaxial
e das propriedades magnéticas, utilizando a técnica de ressondncia ferromagnética (FMR, na sigla
em inglés), de quatro diferentes sistemas fisicos de filmes finos magnéticos: bicamadas
NiO/Co(tc,), NiO/Py(tpy) € Py/FeMn e tricamadas Co/NiO(tnio)/Co, depositadas por Magnetron
Sputtering.

Neste capitulo foram considerados alguns aspectos basicos e aplicados que justificam o
interesse no estudo de filmes finos magnéticos. Nos demais capitulos sdo abordados as formas de
anisotropia magnética relevantes, aspectos relativos ao campo de exchange bias, teoria bésica de
ressonancia ferromagnética, resultados experimentais, discussoes, andlises e conclusdes e

recomendagdes.
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CAPITULO 2

Anisotropia Magnética

Uma das propriedades mais importantes dos materiais ferromagnéticos ¢ anisotropia
magnética. A determinagdo experimental da anisotropia de filmes finos foi realizada
pioneiramente por Gradmann e colaboradores [9]. Neste capitulo, serdo apresentados os tipos de
anisotropia magnéticas mais comuns em filmes finos, suas formas fenomenoldgicas, assim como

a possivel coexisténcia de varios tipos de anisotropia em uma mesma amostra.

2.1 Introdugao

A experiéncia mostra que num material FM a magnetizacdo tende a se alinhar ao longo de
certos eixos cristalograficos, ou seja, existe uma energia que faz com que a magnetizagdo seja
dirigida para dire¢des preferenciais conhecidas como eixos de facil magnetizacdo ou eixos de
magnetizacdo espontdnea. Esta propriedade ¢ denominada de anisotropia magnética. Existem
varios tipos de anisotropia magnética, tais como:

a) Anisotropia Magnetocristalina
b) Anisotropia Magnetostatica
c¢) Anisotropia Magnetoelastica

d) Anisotropia Induzida
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2.2 Anisotropia Magnetocristalina

A principal causa da anisotropia magnetocristalina ¢ a interag@o entre o spin do elétron e o
seu movimento orbital, ou seja, o acoplamento spin-orbita. Entretanto, ha todo um conjunto de
interagdes. Assim, destaca-se a interagdo entre dois spins ou acoplamento spin-spin (exchange
interaction). Apesar de esta interagdo ser muito intensa ela ndo contribui para a anisotropia
magnetocristalina; ela depende apenas do dngulo entre dois spins e ndo de todas as diregdes de

spin com respeito a rede cristalina. Isto pode ser visto na equagao da energia de troca [1, 6, 15]:

E,=-2J,S-8,=-2J,5,-S,cos¢ (2.2)

onde J, ¢ a integral de troca, S; e §;sd0 os spins dos elétrons i e j, respectivamente, ¢ ¢ € o

angulo entre as direcdes dos spins.

Outra interagdo que ocorre ¢ a interagao oOrbita-rede, que ¢ muito intensa. Entretanto, as
orientacdes das Orbitas estdo fortemente fixas a rede € mesmo campos bem intensos ndo podem
altera-la. O acoplamento spin-orbita, entretanto, ¢ relativamente fraco e geralmente algumas
centenas de oersteds apenas sdo suficientes para girar o eixo de spin, confirmando assim que esta
interacdo possui maior influéncia sobre a anisotropia magnetocristalina.

A energia de anisotropia magnetocristalina ¢, em geral, representada por uma série de
poténcias dos cossenos diretores da magnetiza¢do com relacdo aos eixos do cristal. Para um cristal

com simetria cubica, a energia de anisotropia pode ser escrita da seguinte forma [1]:

E,=K,+K, (aZI(ZZZ +ata’s +ata’ )+ Kz(a21a22a23)+ ces (2.3)
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onde K,, K,, K,, ... sdo constantes de anisotropia para um determinado material, dadas em
ergs/em’, e a,, @, ¢ @, sdo os cossenos diretores do vetor magnetizagio com relagio aos eixos
cristalograficos. Os termos de ordem superiores ndo sdo necessarios e, geralmente, K, ¢ muito
pequeno e pode ser desprezado. O primeiro termo K € usualmente ignorado, pois é independente

do angulo. Para cristal hexagonal, por exemplo, a energia magnetocristalina pode ser escrita da

seguinte forma [15]:

E, = Ksen’6, (2.4)

sendo @ o angulo entre a magnetizagdo e o eixo de facil magnetizacdo (eixo hexagonal c)e K a
constante de anisotropia de primeira ordem. A anisotropia magnetocristalina pode ser também
representada como um torque atuando na magnetizagdo que ¢ dada pela taxa de variagdo da
energia em relacdo ao angulo #. Assim, para pequenos valores de 6 (senH ~ 6?), o torque ¢ dado

pela seguinte relagao:

T =2K0, (2.5)

sendo K a constante de anisotropia. Entretanto, assumindo que hd um campo de anisotropia

efetiva H, que produz o mesmo efeito da anisotropia magnetocristalina, isto ¢, que causa o

mesmo torque na magnetizagdo T = H © x M s =H M,0=2K60, no qual sdo considerados

pequenos valores de angulos, a partir desta equacao o campo de anisotropia ¢ dado por:

=K (2.6)

onde M ¢ a magnetizagdo de saturagdo do material ferromagnético.
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2.3 Anisotropia Magnetostatica ou Anisotropia de Forma

A anisotropia magnética reflete a dependéncia da energia interna da amostra ferromagnética
com relacdo a orientacdo da magnetizagdo espontidnea. Assim, a energia magnetostatica associada

ao campo desmagnetizante de uma amostra pode ser escrita da seguinte forma [1, 15]:

1 =
~H, -1, 2.7)

onde H, =N,M; ¢ o campo desmagnetizante, e N, ¢ o coeficiente de desmagnetizagdo na

dire¢do de M . A anisotropia relacionada a esta energia ¢ denominada anisotropia de forma. Para

uma amostra em forma de um elipsdide com semi-eixo maior a e semi-eixo menor b , onde b =c

(Figura 2.1), a Equacdo (2.7) pode ser reescrita como [1],

E, - %MSZNH +%(Nb _ N, M sen®d, 2.8)

onde N, e N, sdo os fatores desmagnetizantes, My ¢ a magnetizagdo de saturagdo e € € o

angulo entre a magnetizacdo e o eixo facil. Esta equacdo da energia magnetostatica pode ser
comparada com a equagdo para a energia magnetocristalina, levando em consideragdo que o eixo
curto tem o mesmo papel do eixo de dificil magnetizacdo do cristal, da mesma maneira que o eixo
longo faz o papel do eixo de facil magnetizacdo. E percebe-se que as duas apresentam-se como

anisotropia uniaxial.
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Figura 2.1 - Esferoide oblato.

No caso de um filme fino magnético, considerado como esferdide oblato achatado, verifica-

seque N, >1e N, >0 [I, 15]. Assim, pode-se reescrever a Equacdo (2.8) da seguinte forma:

E, = —27zMSsen20 , 2.9)

onde € ¢ o angulo entre a magnetizacdo e o eixo facil.

2.4 Anisotropia Magnetoelastica

A magnetizagdo de um material ferromagnético e, consequentemente, sua anisotropia
magnética, ¢ completamente modificada quando ele ¢ submetido a uma tensdo mecanica. Isto ¢
exatamente o contrario da magnetostriccdo que ¢ a mudanca nas dimensdes de um material
decorrente da agdo de campo magnético.

A energia magnetoelastica por unidade de volume para um meio elasticamente isotropico ¢

dada por [1]:
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m

E\ :—%/1 ocos’ 0, (2.10)

onde A ¢ a constante magnetostrictiva, o € a tensdo e € ¢ o angulo entre a magnetizagdo e a
dire¢do da tensdo o .

Deve-se esperar uma correlacdo entre a anisotropia magnetoelastica e a anisotropia
magnetocristalina, pois ambas sdo devidas ao acoplamento spin-6rbita. De fato, um grande valor
da constante de anisotropia K é quase sempre acompanhado por um grande valor de 4, (em
modulo) [1]. Tensdes aplicadas podem causar movimento de paredes de dominio ¢ também
podem criar um eixo facil de magnetizagdo. Esta anisotropia ¢ do tipo uniaxial. Assim, pode-se

reescrever a Equacgdo (2.10) como [1]:
E,.=-K_cos’0, (2.11)

onde K, =3/2A,0 ¢é a constante magnetoelastica, semelhante a constante de anisotropia
uniaxial.

Nas bicamadas NiO(350 A)/Co(tc,), Py(50 A)/FeMn(50 A) e NiO(350 A)/Py(50 A) ¢ em
todas as tricamadas Co(50 A)/NiO(tnio)/Co(30 A) estudadas neste trabalho foi detectada

anisotropia uniaxial no plano.
2.5 Anisotropia Induzida

Além das formas de anisotropia ja mencionadas existem ainda aquelas que sdo provocadas
por algum processo fisico atuando sobre a amostra. Anisotropia pode ser induzida por varios

processos como: tratamento térmico na presenca de campo magnético externo aplicado
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(annealing); deformagdo plastica; irradiagdo magnética, isto é, irradiagdo com particulas de alta
energia na presenca de campo magnético aplicado.

E possivel induzir anisotropia magnética em filmes finos, durante o processo de deposicio,
aplicando um campo magnético no plano do filme, desde que, este campo externo seja
suficientemente intenso para causar esta anisotropia. Um tipo de anisotropia induzida pela
aplicacdo de campo durante a deposicao € a anisotropia de exchange ou exchange bias.

Com o objetivo de produzir a anisotropia de exchange, os filmes utilizados neste trabalho
foram depositados com um campo magnético externo aplicado no plano do substrato.

Nos filmes finos magnéticos, qualquer que seja o processo de deposicdo, a anisotropia de
forma sempre estara presente. Dependendo do processo de deposicdo e da estrutura do filme
(monocristalinos, policristalinos, amorfos), pode ocorrer também a presenca de anisotropia

magnetocristalina, anisotropia induzida, e mesmo de anisotropia magnetoelastica.
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CAPITULO 3

Exchange Bias

Em 1956, no laboratorio de pesquisa da General Electric, W. H. Meiklejohn e C. P. Bean,
descobriram um novo tipo de anisotropia magnética, ¢ a descreveram como uma anisotropia de
exchange [16]. Esta anisotropia ¢ resultado da interagdo entre um material antiferromagnético
(AF) e um material ferromagnético (FM).

W. H. Meiklejohn e C. P. Bean descobriram o fenomeno quando estudavam particulas de
cobalto (Co) recobertas com uma camada de 6xido de cobalto (CoO) [17]. Desde entdo, esta
anisotropia foi observada em diferentes sistemas, principalmente aqueles que contém interfaces
AF-FM, tais como pequenas particulas, materiais ndo homogéneos, monocristais AF cobertos
com materiais FM, e filmes finos. Este efeito foi observado também em outros tipos de interfaces
como, por exemplo, aquelas que envolvem materiais anti—ferrimagnético e ferrimagnético-FM
[14]. Devido a presenca desta anisotropia em parte dos filmes estudados neste trabalho, ¢

apresentada neste capitulo uma breve descri¢do deste fenomeno.

3.1 Fenomenologia do Campo de Exchange Bias

A anisotropia de exchange ¢ uma interagao unidirecional entre um material AF ¢ um
material FM adjacente. Esta interacdo induz os spins ferromagnéticos a se alinharem em uma
dire¢do particular na interface AF-FM. Devido ao acoplamento na interface, a anisotropia de
exchange é observada, por exemplo, quando resfria-se o material AF-FM na presenga de campo
magnético estatico, a partir de uma temperatura T superior a temperatura de Néel (Tyn) porém
abaixo da temperatura de Curie (T¢), até uma temperatura inferior a Ty, O procedimento no qual a

amostra é resfriada na presenga de campo magnético estatico é conhecido como field cool. A
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curva de histerese do sistema AF-FM, abaixo da Ty e depois do procedimento de resfriamento na
presenca de um campo externo, ¢ deslocada ao longo do eixo do campo magnético aplicado, isto
¢, 0 modulo do campo coercivo para o campo aplicado no sentido positivo do eixo de orientacdo

ndo ¢ o mesmo no sentido negativo. O deslocamento da curva de histerese ¢ conhecido como

campo de exchange bias H ., (Fig. 3.1).

m (lt}'4 emu)
<

T=10K

—801 —400 0 400 800

Figura 3.1 - Curva de histerese de uma bicamada FeF,/Fe apos o procedimento de campo de resfriamento
de 10 K. O campo de exchange bias e o campo coercivo sdo representados na figura por Hr e Hg,
respectivamente [14].

A magnetometria de torque para este tipo de material, abaixo da Ty € apos o resfriamento na
presenca de campo, revela uma componente proporcional a sena na curva do torque da
magnetizacdo, sendo « o angulo entre as dire¢cdes do campo aplicado e do field cool. Isto resulta,
em um minimo absoluto na curva, que corresponde a uma direggo facil, o que ndo ocorre para um
material com anisotropia puramente uniaxial, cuja curva de torque apresenta dois minimos, como

mostra a Figura 3.2.
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(a) (b)
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Figura 3.2 - Representagdo esquemadtica da curva de torque para uma bicamada AF/FM antes (a) do
procedimento de campo de resfriamento e apos (b) [18].

Os efeitos descritos acima decrescem com o aumento da temperatura ou desaparecem acima
da Ty, indicando a importancia do material AF para o fendmeno. A temperatura na qual a

anisotropia de exchange desaparece ¢ conhecida como temperatura de bloqueio Tg.

3.1.1 Modelo Descritivo Simples

A Figura 3.3 apresenta o modelo descritivo da origem do campo de exchange bias, sendo
que, o lado esquerdo da Figura 3.3(a) mostra a configuracdo de spins dos materiais FM e AF em
contato, e o lado direito Figura 3.3(b), representa a curva de magnetizacdo associada a esta
configuragao.

O campo de exchange bias pode ser compreendido qualitativamente, assumindo que ocorre
uma interacdo na interface AF-FM [14]. Assim, em um sistema AF-FM com temperatura T na
faixa Ty < T < T¢, quando se aplica um campo magnético suficiente para saturar a camada FM, os
spins FM alinham-se ao campo, enquanto os spins AF permanecem orientados randomicamente

(Figura 3.3(i)). Quando o sistema ¢ resfriado até uma temperatura
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Figura 3.3 - Diagrama da configuracdo de spins e sua curva de magnetizag@o associada. A parte (a) € uma
simples descrigdo da configuracdo de spins em diferentes pontos (i)-(v) da curva de magnetizagdo (b) de
uma bicamada AF-FM com exchange bias. No esbo¢o, (i) mostra a configuracdo de spins acima da
temperatura Ty, mais abaixo da Tc¢ na presenca de campo. (ii) descreve a nova configuragdo dos spins AF
apos o resfriamento até uma temperatura T < Ty na presenca de campo. Em (iii) o campo externo ¢
invertido, girando os spins FM para uma dire¢do oposta. Os spins FM sdo totalmente invertidos em um
campo maior (iv) e em (v) os spins FM comecam a retornar a posi¢ao original. O deslocamento da curva
no eixo do campo € igual ao campo de exchange bias [14].

T < Ty, na presenca do campo aplicado, devido a interagdo na interface, os spins AF proximos a
camada FM alinham-se também ferromagneticamente. Os outros planos ou rede de spins no AF
alinham-se antiferromagneticamente, produzindo uma magnetizagdo liquida nula no material
antiferromagnético (Figura 3.3(ii)). Quando o campo ¢ entdo invertido, os spins FM iniciam uma
rotacdo. Entretanto, a camada AF ¢ suficientemente dura, ou seja, dificil de magnetizar e os spins
AF permanecem inalterados (Figura 3.3(iii)). Na interface, os spins FM tentam entdo, permanecer
alinhados ferromagneticamente aos spins AF. Mais precisamente, os spins AF exercem um torque

microscopico nos spins FM, tentando retorna-los a configuracio original (Figura 3.3(iii)). Assim,

os spins ferromagnéticos possuem uma Unica configuracao estavel e, portanto, uma anisotropia
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unidirecional. Deste modo, o campo para inverter completamente os spins FM sera maior, pois, o
torque ¢ exercido em sentido oposto (Figura 3.3(iv)). Entdo, o campo necessario para retornar os
spins FM a sua posi¢do original ¢ menor (Figura 3.3(v)) [14]. A partir do deslocamento da curva
de histerese ao longo do eixo do campo obtém-se o campo de exchange bias.

Este modelo fenomenologico possui trés suposigdes importantes. A primeira considera a
configuragdo de spins AF inalterados, mesmo quando o campo aplicado satura o FM; a segunda
assume-se que o eixo dos spins AF esta orientado paralelamente a dire¢do dos spins FM; ¢ a
terceira, considera interface FM/AF perfeitamente plana. Entretanto, existem diferentes

parametros que estdo relacionados ao H,,, tais como, rugosidade da interface, outras

anisotropias, dominios magnéticos, etc. Portanto, ndo existe uma compreensdo significativa do

campo de exchange bias ao nivel microscopico [14].

3.2 Preparagao e Aplicagdes de Sistemas com

Exchange Bias

Os métodos mais comuns para se criar o campo de exchange bias sdo os seguintes. Primeiro,
num sistema como, por exemplo, uma bicamada ferromagnética/antiferromagnética, resfria-se
esta bicamada a partir de uma temperatura superior a Ty na presenga de campo magnético até uma
temperatura inferior a Tn. Assim, € possivel orientar os spins ferromagneticamente na interface
produzindo o campo H . No segundo, os materiais ferromagnético e antiferromagnético podem
ser depositados, por exemplo, utilizando a técnica de Magnetron Sputtering, na presenca de
campo suficiente para orientar os spins ferromagnéticos.

O estudo de materiais que exibem exchange bias tem atraido grande interesse, devido as
suas possiveis aplicagdes tecnologicas. Por exemplo, o aumento da coercividade de nanoparticulas
magnéticas oxidadas, efeito relacionado diretamente a presenga do /., , fornece as primeiras

potenciais aplicacdes tecnologicas em imds permanentes. Entretanto, as mais promissoras
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aplicacdes baseadas em exchange bias sdo na forma de filmes finos. A primeira proposta de
aplica¢do do H, em bicamadas foi em grava¢do magnética. Outra proposta de aplicagdo ¢ como
estabilizador de dominios magnéticos em cabecas de gravacdo baseadas em magnetorresisténcia
anisotropica. Atualmente, as valvulas de spins tornaram-se parte de uma nova classe de
dispositivos nanoestruturados, baseadas em GMR. Desde a descoberta de GMR em valvulas de
spins com exchange bias, uma variedades de dispositivos tem sido propostos ¢ desenvolvidos, tais
como cabegas de leitura, sensores magnéticos ou memoérias magnetorresistivas. O
desenvolvimento desses dispositivos esta contribuindo de fato para a criagdo de uma ciéncia
denominada spintronica [19].

Em trés bicamadas NiO/Py estudadas, neste trabalho, foi detectado campo de exchange bias.
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CAPITULO 4

Teoria Basica de Ressonincia Ferromagnética

Neste capitulo, é apresentada uma breve descrigdo da teoria basica de Ressonancia
Ferromagnética (FMR) e sua aplicacdo ao estudo de filmes magnéticos em geral, inclusive ao

estudo do campo de exchange bias em bicamadas FM/AF.

4.1 Introducao

Ressonancia Ferromagnética ou FMR (ferromagnetic resonance), ou ainda mais
precisamente, absor¢do ressonante de radiacdo eletromagnética externa, na presenga de um campo
magnético, em substancias ferromagnéticas, ¢ uma das mais poderosas ¢ consolidadas técnicas no
estudo de propriedades magnéticas de filmes finos e varios outros materiais [9]. Basicamente, a
FMR consiste em expor uma amostra a um campo de micro-ondas na presenca de um campo
magnético estatico, ¢ observar as linhas de absor¢do ressonante de energia. O campo de micro-
ondas deve ser aplicado perpendicularmente ao campo estatico, de modo que cle tenda a perturbar
os spins e desvia-los da posi¢ao de equilibrio. Quando a frequéncia da radiacdo incidente for igual

a frequéncia de precessao dos spins, a amostra absorvera a energia da radiagao.

4.2 Breve Historico da Ressonancia Ferromagnética

Desde 1912, ha relatos de trabalhos relacionados a absor¢do ressonante em materiais
ferromagnéticos [8]. Porém, estes trabalhos ndo confirmaram a absor¢do ressonante de micro-

ondas. Em 1935, L. D. Landau e E. M. Lifshitz apresentaram um trabalho tedrico, descrevendo a
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precessao da magnetizacdo em torno de um campo magnético externo. Entretanto, o fendmeno da
absor¢do ressonante de micro-ondas em materiais ferromagnéticos, s6 foi observado
experimentalmente em 1946, por J. H. E. Griffiths [20]. Em 1947, C. Kittel [21] generalizou os
calculos de L. D. Landau e E. M. Lifshitz fornecendo a primeira explicacdo teorica satisfatoria, do
ponto de vista classico, do fenomeno. E em 1950, J. H. Van Vleck [23] generalizou os calculos C.
Kittel, do ponto de vista da mecanica quéntica. Desde entdo, sucessivos trabalhos consolidaram
teoricamente e experimentalmente a ressondncia ferromagnética no estudo de materiais

magnéticos [8].
4.3 Fenomenologia da Ressonancia Ferromagnética

Considere uma amostra colocada em uma cavidade ressonante, na presenga de um campo
magnético externo homogéneo e constante /7. Os momentos magnéticos z da amostra sofrerdo

um torque devido a presenga do campo e passardo a precessionar em torno deste (Fig. 4.1), de

acordo com equagao:

B ffax,], (4.1

onde y=gu,/hé a razdo giromagnética (no sistema gaussiano de unidades), g ¢ o fator de

separagao (splitting) espectroscopico (similar ao fator g Land¢), 1, ¢ o magnéton de Bohr e
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Figura 4.1 - Precessdo do momento magnético z em torno do campo magnético aplicado H 0-

fi € a constante de Planck. Em primeira aproximacao, esta equacao pode ser tratada classicamente

chegando-se a frequéncia de precessdo classica de Larmor [§]:

o, = g;‘B H,. 4.2)

Se, devido agdo do campo magnético externo, o material for magnetizado homogeneamente até
um estado de saturagdo magnética, a estrutura de dominios ¢ quebrada ¢ toda a amostra se

comporta como um monodominio. Assim, o problema pode ser tratado como a precessdao da

magnetizacdo total do material M - soma vetorial de todos os momentos magnéticos dos elétrons
por unidade volume.

Entretanto, as varias interagcdes que ocorrem em um material ferromagnético, quando se

aplica um campo magnético externo H,, podem ser consideradas fenomenologicamente. Assim,

os spins S, que estdo relacionados aos momentos magnéticos z através da equagdo

(4.3)

=!
I
|
S
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ou magnetizagdo total do material M precessiona com frequéncia @, ndo em torno de H,, mas

sim em torno de um campo magnético efetivo H o » conforme foi mostrado por L. D. Landau ¢ E.

M. Lifshitz [9]. Na Figura 4.2 ¢ apresentada o vetor magnetizagdo precessionando
amortecidamente em torno do campo efetivo na auséncia de um campo de alta freqii€éncia, em um

material ferromagnético.

Figura 4.2 - Precessdo amortecida da magnetizagao M em torno do campo magnético efetivo H s N

auséncia de um campo de alta frequéncia, em um material ferromagnético.

Se for incidido sobre o material um campo magnético fraco oscilante E(t), de alta
frequéncia @, tal que este seja muito menor que o campo externo e perpendicular a este, a
magnetizacdo tera entdo uma componente oscilante ¢ podera ser representada por
M=M o +m(t),com |r71(t)| muito menor que M. Assim, quando a frequéncia @ do campo

oscilante for igual a frequéncia @, da precessdo de Larmor, ocorrerdo transi¢des entre os
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subniveis Zeeman adjacentes, com separagao guzH ocorrendo a absor¢do ressonante de

energia da radiacdo.
4.4 Ressonancia Ferromagnética em Filmes Finos

A experiéncia de FMR de filmes finos, para a obtengdo de informagdes sobre suas
propriedades magnéticas, consiste basicamente, em medir os espectros de ressonancia
ferromagnética, em fungdo da orientagdo do campo magnético aplicado no plano do filme, ou em
funcdo da orientacdo do campo em relagdo a normal ao plano do filme. A analise das medidas de
FMR, para obteng¢do de informacdes das propriedades magnéticas de filmes finos, ¢ feita usando o
formalismo descrito a seguir.

O movimento da magnetizacdo proximo de sua posi¢ao de equilibrio, é descrita pela

equagao de movimento de Landau-Lifshitz-Gilbert [9]

d—Mz—}/[MxI:Ief]+i2 ]\;[xaﬂ . (4.4)
dt oM ot

Na equag¢do acima o primeiro termo no lado direito representa o torque sobre a magnetizagdo e o

segundo ¢ o termo de amortecimento fenomenoldgico. Assim, M ¢ a magnetizacdo, G ¢ o

pardmetro de amortecimento de Gilbert, H € o campo magnético efetivo que inclui os campos

magnéticos de micro-ondas fz(t) de frequéncia /27, o campo externo aplicado, o

desmagnetizante, ¢ o de anisotropia magnetocristalino e as outras contribui¢des, caso existam. No
lado direito da Equagdo (4.4), o primeiro termo corresponde ao torque na magnetizagdo devido ao
campo aplicado e o segundo ¢ inserido para descrever fenomenologicamente os varios

mecanismos de relaxagdo da magnetizacdo [9].
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Duas aproximacdes sdo usadas para determinar a frequéncia de ressonancia a partir da
Equacdo (4.4). A primeira soluciona a equagdo diferencial acoplada para as componentes da
magnetizacdo dependentes do tempo. A intensidade, a forma do sinal e a largura de linha sdo
calculadas utilizando esta equagdo [9]. A segunda, um método mais simples, foi obtido em 1955,
por J. Smit e H. G. Beljers [23] e a0 mesmo tempo por H. Suhl [24]. A frequéncia de ressonancia

o,,, € obtida em termos das segundas derivadas E,,, E,, da densidade de energia livre magnética
E por unidade de volume, com respeito aos angulos polar € e azimutal ¢ que definem a

orientagdo de equilibrio da magnetizagio M , como mostra a Figura 4.3, de acordo com a relagio

de dispersao

_ 7 2\
@, = M(E%EM —E19¢)A, (45)

onde y ¢ a razdo giromagnética (no sistema gaussiano de unidades) e M ¢ a magnetizacdo. A

orientacdo de equilibrio da magnetizaqﬁoM ¢ obtida a partir das seguintes equacdes:

_OE _. g _OE_
00 "o

0, (4.6)
cujas solucdes devem ser selecionadas aquelas que correspondem a energia livre minima. Desde
entdo, este tem sido considerado o procedimento padrio para se determinar a frequéncia de
ressonancia.

Assim, de acordo com a Equacdo (4.6) acima, para obtermos a frequéncia de ressonancia ¢
necessario termos uma expressao para a energia livre £ do sistema, com todos os seus termos e

suas dependéncias angulares em relagdo a orientacdo da magnetizagao.
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Figura 4.3 - Sistema de coordenadas usadas nas medidas de ressonancia ferromagnéticas. H varia no plano
x-y. Para as medidas com campo magnético aplicado no plano, a amostra é orientada no plano x-y (direita)
e para as medidas com magnético aplicado no plano até a normal ao plano do filme, a amostra € orientada
no plano x-z (esquerda) [25].

4.5 Energia Livre do Sistema

A energia livre total por unidade de volume para um material ferromagnético submetido a

um campo magnético externo pode ser obtida considerando as seguintes contribuicdes:

E=E, +E,+E,+E,+E,, +E, +E, +E,. 4.7)

O primeiro termo E,_, ¢ a energia de troca que pode ser desconsiderado, como ja descrito no

Capitulo 2. O segundo termo E, ¢ a energia magnetocristalina que pode ser descrita pela
Equacao (2.4), sendo que para filmes policristalinos sua contribuicdo pode ser desprezada. O

terceiro termo E, ¢ a energia Zeeman, esta contribui¢do decorre da interagdo entre o campo

magnético externo aplicado e a magnetizagdo, que pode ser escrita da seguinte forma [8]:

E, =-M -H = -MH[sen®, senfcos(p— 4, )+ cos b, cos 6], (4.8)
onde M éa magnetizagao do material, Héo campo magnético aplicado, 8 ¢ ¢ sdo os angulos

diretores da magnetizagdo e, 6, e ¢, sdo os angulos diretores do campo aplicado em relagdo
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sistema de coordenadas. O quarto termo E,, ¢ a energia de forma representada pela Equagdo
(2.9). O quinto termo E,, ¢ a energia magnetoelastica que pode ser representada pela Equagao
(2.11). O sexto termo E,, ¢ a energia de interagdo do campo de exchange bias com o campo
magnético externo aplicado (este termo ¢ inserido para representar a energia das bicamadas com
exchange bias). O sétimo termo E, ¢ inserido para representar a energia uniaxial no plano, que

pode ser escrita pela seguinte equacao [26]:

E, =-K,sen’0cos’ ¢, (4.9)

onde K, ¢ a constante de anisotropia uniaxial. O ultimo termo E, ¢ qualquer contribui¢do

adicional para energia livre no caso de amostras ndo homogéneas. As principais contribui¢coes
para a energia livre total de filmes finos magnéticos sdo os termos de energia Zeeman;
magnetocristalina (para estruturas monocristalinas), magnetostatica, magnetoelastica, exchange
bias (para amostras como, por exemplo, bicamadas AF/FM), e anisotropia induzida no plano

(decorrente do processo de deposigio).

4.6 Condigdes de Ressonéancia para um Filme Fino

A partir da Equagao (4.5), escrevendo a energia livre total por unidade volume apropriada e
suas derivadas de primeira e segunda ordem considerando os angulos de equilibrio da
magnetizacdo, podem-se obter as condigdes de ressondncia nas geometrias perpendicular e

paralela ao plano do filme.
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4.6.1 Condicao de Ressonancia Paralela

Para as bicamadas NiO/Co, NiO/Py e Py/FeMn no plano x-y, como o eixo z ¢ normal ao

plano do filme, a anisotropia uniaxial e o campo de exchange bias estdo alinhados ao longo do
eixo x. As orientagdes da magnetizacao M wr € do campo magnético externo H sio definidas
pelos angulos 6, 6,,, ¢ e ¢, (em coordenadas esféricas), como mostra a Figura 4.3. Entdo, a

energia livre total por unidade volume pode ser escrita da seguinte forma [27]:

E= (27rM§M -K, )0052 0—K,sen’0cos’ p— M, H,, cosd

—MMFH[sené’Hsené’cos(¢—¢H)+ cosb, cos@], (4.10)

onde o primeiro termo representa a soma das energias de forma ¢ a anisotropia efetiva, na qual a
energia de anisotropia efetiva contém a energia magnetoelastica. O segundo é a energia de
anisotropia uniaxial no plano. O terceiro termo representa o campo exchange bias interagindo
com 0 campo magnético externo na interface AF/FM. O ultimo termo € a energia Zeeman. K e

K, sdo as constantes de anisotropias efetiva e uniaxial no plano, respectivamente. Assim,

derivando a Equa¢do (4.10) em relagdo aos angulos € e ¢ e igualando a zero, encontra-se a

condi¢do de equilibrio da magnetizagao:

T
9=". 4.11
5 4.11)

Hsen(¢— ¢, )= —(LKU cosg+H,, jsengb . (4.12)

FM



39

Efetuando-se as derivadas de segunda ordem da energia em relagdo aos angulos € ¢ ¢,

usando as Equagdes (4.11) e (4.12) e substituindo na Equacdo (4.5), obtém-se a relagdo de

dispersdao do campo de ressonancia na geometria paralela, descrita pela seguinte equacao:

(QJ = [4;;Mef +H, cos’ ¢+ Hcos(p— ¢, )]
) .

x[H, cos2¢+ H ,, cosp+ H cos(p— ¢, ). (4.13)

onde w ¢ a frequéncia de ressonancia, H,, ¢ o campo de anisotropia uniaxial no plano, H,, € o
campo exchange bias, 4aM, =4zM ., —H, ¢ a magnetizagdo efetiva, no qual
H, =2K, /M =y € 0 campo de anisotropia perpendicular. Entretanto, a Equacdo (4.10) deve ser
analisada nas seguintes condi¢des: no caso de bicamadas que ndo ha exchange bias H , ¢ nulo; e
para bicamadas em que ndo ha anisotropia uniaxial no plano H ¢ igual a zero.

A partir da Equacdo (4.13) pode-se obter a relagdo de dispersdo na geometria de campo
aplicado paralelo ao plano do filme para as tricamadas Co/NiO/Co, considerando as duas camadas
de Co como uma tnica camada com magnetiza¢do M ,,, e o campo de exchange bias igual a zero.

Assim, escreve-se a relagdo dispersao da seguinte forma:

(2] et s)o 1, o401
: _

x[Hcos(¢—¢H)+ H, cosZ¢], (4.14)

onde H ¢ o campo magnético externo aplicado.
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4.6.2 Condicao de Ressonancia Perpendicular

A fim de ndo ter a inconveniéncia fisica na Equagdo (4.5), que ocorre quando se considera o
angulo @ igual a zero [28], opta-se por reorientar o filme em relacdo ao campo magnético externo
aplicado, mudando o plano do filme para o plano x-z (ver Fig. 4.3) [25]. Portanto, para as
bicamadas NiO/Co, NiO/Py e Py/FeMn no plano x-z, com o eixo y normal ao plano do filme, a
anisotropia uniaxial e o campo e exchange bias estdo orientados ao longo do eixo z. As
orientacdes da magnetizagdo e do campo magnético externo sdo descritas de acordo com o
sistema de coordenadas representada na Figura 4.3. Logo, escreve-se a energia livre total por

unidade de volume da seguinte forma:
E=(2aM2, - K, Jsen*toen’¢ - M ,,, H]sen8, senf cos($, —¢)+cos 0, cosb). (4.15)

Como o campo de exchange bias e a magnetizagdo sdo escolhidos orientados ao longo do eixo z,
estes ndo contribuirdo para dependéncia angular do campo aplicado em relagdo a normal ao plano
do filme, pois, o campo externo aplicado permanece no plano x-y. E desta forma, podem ser
desconsiderados quando se escreve a expressao para a energia livre total.

A condicdo de equilibrio da magnetiza¢dao é entdo encontrada derivando a equagao (4.15)

com respeito aos angulos 8 ¢ ¢ e igualando a zero, com seguintes resultados:

p/a
0=—; 4.16
5 (4.16)
Hsen(¢H - ¢) =47zM ,senpcosg. 4.17)
Efetuando-se as derivadas de segunda ordem da Equacéo (4.15) em relacdo aos angulos 6 e

¢, usando as Equagdes (4.16) e (4.17) e substituindo na Equagdo (4.5), obtém-se a relacdo de

dispersdo do campo de ressonincia na geometria paralela, descrita pela seguinte equacio:
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[Q] = [H cos(g,, — §)—4nM  sen* g [ H cos(g,, — ¢)+ 47M , cos24], (4.18)
S _

onde @ ¢ a frequéncia de ressondncia e 47M . ¢ a magnetizagdo efetiva.

Para as tricamadas Co/NiO/Co a relagdo dispersdo do campo de ressondncia na geometria
paralela ¢ descrita também pela Equagdo (4.18), sendo que as duas camadas de Co sdo
consideradas como uma unica camada com magnetizagdo M ,,,. E a partir da Equagdo (4.18),
considerando que absor¢do de energia ocorre em um estado de completa saturagdo da amostra, ou

seja, a magnetizacdo tem a mesma orientagdo do campo aplicado ¢ = ¢,,, obtém-se as seguintes

relagdes de dispersdo, valida para as bicamadas e também para tricamadas estudadas:
C-H, -4M (4.19)
y A

2
(QJ —H,(H,+42M ), (4.20)

sendo que estas relagdes sdo as condigdes de ressondncia para angulos especificos ¢ = 7/2 e
¢ =0, das geometrias de campo aplicado perpendicular e paralela, respectivamente. Portanto, a
partir da dependéncia angular do campo de ressonancia e usando as Equacgdes (4.19) e (4.20),

obtém-se a magnetizacdo efetiva 47M ,, dada pela seguinte equacgao:

ef

el
H H
47M, =H, + (T”J - {H,,[HL + ST”H : 4.21)

A partir das Equagdes (4.19) e (4.20) ¢é possivel também obter a razdo giromagnética y ¢

consequentemente o fator-g, assim, ap6s um pouco de algebra obtemos a seguinte equagao:
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1
Q — [SH/z/ +4H//HJ_]A _H// (422)
V 2

onde w ¢ a frequéncia de ressonancia. E o fator-g ¢ entdo obtido pela equagdo descrita abaixo (no

sistema gaussiano de unidades):

y=g—— (4.23)

onde e ¢ a carga do elétron, m ¢ a massa do elétron e ¢ ¢ a velocidade da luz. Estas equagdes
demonstram claramente que a partir das medidas dos campos de ressonancia nas geometrias de

campo aplicado perpendicular /|, e paralelo H, obtém-se a magnetizagdo efetiva e o fator-g de

filmes finos magnéticos.

Neste trabalho foi utilizada a técnica de ressonancia ferromagnética para medir anisotropia
magnética uniaxial e unidirecional e com os valores medidos dos campos de ressonancia também
foi obtida a magnetizagdo efetiva e fator-g das bicamadas e tricamadas magnéticas de diferentes

estruturas e espessuras.
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CAPITULO 5

Resultados Experimentais

Neste capitulo sdo apresentadas as caracteristicas das amostras produzidas usando a técnica
de Magnetron Sputtering, aspectos e procedimentos experimentais, e os resultados do estudo por
FMR das amostras utilizadas neste trabalho. As medidas de FMR foram realizadas em Banda-X
(na faixa de 9-10 GHz), com orientagdo do campo magnético aplicado variando no plano do filme
e também variando do plano para perpendicular aos planos dos filmes. Também foram realizadas
algumas medidas em Banda-Q (na faixa de 33-34 GHz). Entretanto, as medidas em Banda-Q,
foram realizadas apenas na geometria paralela, j4 que o campo de ressonancia na geometria
perpendicular é superior ao valor maximo produzido pelo eletroima (~ 20000 Oe).

As medidas realizadas na geometria paralela de campo aplicado revelaram a presenca de
anisotropia uniaxial em algumas bicamadas e nas tricamadas e também a presenca de anisotropia
unidirecional em algumas bicamadas estudadas, sendo que, em uma destas bicamadas é possivel

coexistir as duas anisotropias.

5.1 Caracteristicas das Amostras

As amostras investigadas foram produzidas usando a técnica de Magnetron Sputtering no
Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas (CBPF), Rio de Janeiro (RJ). Elas podem ser agrupadas em
dois conjuntos bem distintos NiO/Co; NiO/Py e Py/FeMn

Si(100)/NiO(350 A)/Co(tco)/Cu(50 A), Si(100)/NiO(350 A)/Py(tp,)/Cu(50 A),
Si(100)/Ta(50 A)/Py(50 A)/FeMn(50 A)/Ta(20 A), e Si(100)/NiO(350 A)/Py(tpy)/Ta(20 A)
com tpy = 60, 65,70 ¢80 A etco=20,25e30A,

e as tricamadas
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Si(111)/Ta(50 A)/Co(50 A)/NiO(txio)/Co(30 A)/Ta(10 A)
com as seguintes espessuras da camada antiferromagnética de 6xido de niquel tyio=3, 5, 10, 30 ¢

50 A

5.1.1 I Conjunto de Amostras: Bicamadas Magnéticas

As bicamadas NiO/Co simples (sem exchange bias) foram depositadas sobre substrato de
silicio Si e recobertas com uma camada de cobre (Cu) utilizada para reduzir a oxidacdo. As
bicamadas NiO/Py (com exchange bias) também foram depositadas sobre substrato de silicio Si e
recobertas com uma camada de Cu ou tantalo (Ta). Todas elas foram depositadas sobre substrato
de silicio Si com plano de orientacdo (100); a amostra com a camada ferromagnética de 60, 70 e
80 A apresentaram o campo de exchange bias. Durante os processos de deposi¢io a pressio de
trabalho de Argdnio (Ar) foi tipicamente de 2 x 107 Torr, e a pressio de base, antes da deposicio,
foi de 9 x 107 Torr. A distancia alvo-substrato era de 10,3 cm e taxas de deposi¢ao foram: 1,13
Ass (Py); 0,24 A/s (NiO); e 0,5 A/s (Ta). Em relagdo a amostra Py/FeMn, foi depositada primeiro
uma camada de Ta de 50 A entre o substrato e a camada ferromagnética (buffer). As condi¢des de
deposi¢do foram praticamente as mesmas das bicamadas NiO/Py(tpy), sendo taxa de deposi¢do da
camada de Ta (buffer) de 0.93 A/s. A Tabela 5.1 contém informagdes sobre as bicamadas

estudadas, indicando as espessuras de cada camada.
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Tabela 5.1 - Bicamadas, com as respectivas espessuras de cada camada. tpy, tco € tnio, tremn

sdo as espessuras das camadas FMs e AFs, respectivamente.

Codigo da amostra tuio (A) teo (A)
E450 350 30
E447 350 25
E448 350 20

tey (A)
E426 350 60
E449 350 65
E1683 350 50
E1699 350 70
tey (A) tremn (A)
E1606 50 300

5.1.2 II Conjunto de Amostras: Tricamadas Magnéticas

As tricamadas Co/NiO/Co simples (sem exchange bias) foram depositadas sobre substrato
de silicio com seu plano de orientag@o (111). Inicialmente foi depositada uma camada de Ta de 50
A (buffer) sobre substrato e apds a deposi¢io das camadas de Co e NiO, foi entdo, depositada uma
camada de cobertura de Ta de 10 A para proteger o filme contra oxidagdo. A pressdo base antes da
deposicdo foi tipicamente de 9 x 10 Torr e a pressio de trabalho de 3 x 10~ Torr (Argénio puro).
As espessuras de cada camada foram determinadas pela calibracdo das respectivas taxas de

deposicdo. A Tabela 5.2 contém caracteristicas basicas das tricamadas investigadas.
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Tabela 5.2 - Tricamadas Co/NiO/Co, com as respectivas espessuras de cada camada.

Codigo da amostra tco (A) tNio (A) tco (A)
E1827 50 10 30
E1828 50 30 30
E1829 50 50 30
E1830 50 5 30
E1831 50 3 30

5.2 Medidas de Ressonancia Ferromagnética

Os experimentos de ressonédncia ferromagnética foram realizados a temperatura ambiente
utilizando um espectrometro Bruker ESP-300 (Fig.5.1) de alta sensibilidade, operando com
frequéncia de micro-ondas em Banda-X (9,77 GHz) ou Banda-Q (34,5 GHz), com varredura do
campo magnético estatico e técnicas usuais de modulacdo sensivel a fase [29]. O espectrdmetro
utilizado opera até em campo magnético maximo H de 20 kOe (2 T). Foi utilizada a cavidade
ressonante de micro-ondas retangular de modo TE;¢, para Banda-X, e uma cavidade cilindrica
para Banda-Q. A frequéncia de micro-ondas foi medida em um frequencimetro HP modelo 5350
B. Os valores tipicos de campo e frequéncia de modulagio foram 5,0 G e 100 kHz,
respectivamente, ¢ de poté€ncia de micro-ondas de 2,0 mW.

As amostras foram colocadas no centro da cavidade ressonante de micro-ondas. A variagao
angular para o sistema operando em Banda-X ¢ realizada utilizando-se um goniometro, com
possibilidades para girar as amostras, em relagdo ao plano das amostras, paralelamente ao campo
magnético estatico ou da orientacdo paralela a perpendicular em relagcdo ao campo estatico. Para o
sistema operando em Banda-Q ¢ possivel girar o proprio eletroimd, com precisao de até um

décimo de grau.
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Figura 5.1 - Diagrama de blocos do espectrometro Bruker ESP-300.

5.3 Precisao das Medidas

Os valores de campo de ressonancia foram medidos com ponta Hall, com precisdo de 0,10
G. O espectrometro Bruker ESP-300 emprega uma ponta Hall para medida e controle de campo
magnético.

A orientacdo do campo estatico no plano ou fora do plano do filme, medida com o
gonidmetro, permite uma precisdo de 1°. A frequéncia de micro-ondas, medida com o
frequencimetro em GHz, com até seis casas decimais, apresentou variagdes da ordem de + 1 kHz,

durante uma medida tipica.
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5.4 Dependéncia Angular do Campo de Ressonancia

Nesta se¢@o sdo apresentados os resultados de FMR obtidos a partir da variagcdo angular do
campo magnético externo aplicado em relacdo a normal ao plano do filme (geometria fora do

plano) e no plano do filme (geometria paralela).

5.4.1 Bicamadas Magnéticas: Geometria Fora do Plano

A Figura 5.2, contém espectros tipicos da dependéncia angular do campo de ressondncia em
relacdo a normal ao plano do filme para a bicamada NiO/Py com espessura da camada de Py igual
a 50 A, em Banda-X de frequéncia de micro-ondas. Como regra geral, para as bicamadas
estudadas neste trabalho, apenas as medidas feitas com campo magnético aplicado fazendo
angulos inferiores a 15° com a normal ao plano do filme, nota-se mudanga consideravel do valor
do campo de ressonancia. Esta dependéncia ¢ devida, principalmente, a anisotropia de forma da
amostra. Nas Figuras 5.3 e 5.4, sdo apresentadas as dependéncias angulares do campo de
ressonancia na geometria fora do plano de duas bicamadas de NiO/Co(20 A) e NiO/Co(30 A). Os
espectros destas amostras, também apresentaram modos de absorcdo de energia secundarios que,
podem ocorrer devido a uma absor¢do ndo-ressonante (Fig. 5.5) ou modos de ressonancia de
ondas de spin (Fig. 5.6) [30].

Os valores de campo de ressonancia e largura de linha na configuracdo perpendicular sdo
listados na Tabela 5.3. Estes valores sdo bastante distintos e ndo apresentaram nenhuma
correlagdao com as espessuras ou com o tipo de material das camadas. Estas caracteristicas podem
ser evidéncias de efeitos de grande rugosidade na interface ¢ camadas magnéticas nao

homogéneas [27].
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Figura 5.2 — Espectros tipicos de FMR da bicamada NiO/Py com a camada de Py de 50 A, para diferentes

orientagdes de campo magnético aplicado em relagdo a normal ao plano do filme.
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Figura 5.3 — Dependéncia angular do campo de ressonancia da bicamada NiO/Co(20 A) na geometria fora

do plano. @,, ¢ o angulo entre o eixo perpendicular ao plano do filme e o campo externo H .
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Tabela 5.3 - Valores medidos de campo de ressonéncia e largura de linha na configuragido perpendicular

para as bicamadas. Para duas bicamadas NiO/Co e NiO/Py o campo de ressonancia perpendicular ocorre

acima de 20 kOe, assim, ndo foi possivel medi-lo. Para a amostra Py(50 A)/FeMn(50 A) nio foi realizado

medidas de FMR na condi¢éo fora do plano.

Estrutura da amostra H, (Oe) AH, (Oe)
NiO(350 A)/Co(30 A) 19592 137
NiO(350 A)/Co(25 A) - -
NiO(350 A)/Co(20 A) 14109 1664
NiO(350 A)/Py(60 A) 12432 120
NiO(350 A)/Py(65 A) 12377 103
NiO(350 A)/Py(70 A) 11748 101
NiO(350 A)/Py(50 A) 11147 115
Py(50 A)/FeMn( 50 A) - -

H =19592 Oe
204 o *
]
i |
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° | u
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X
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n ot 1 -
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Figura 5.4 — Dependéncia angular do campo de ressonancia da bicamada NiO/Co(30 A), na geometria fora

do plano. @,, ¢ o angulo entre o eixo perpendicular ao plano do filme ¢ 0 campo externo / .



51

2

i

)

.
i

2

Derivada da Curva de Absorgao

Campo Magnético K& Campo Magnético (kG

Derivada da Curva de Absorgao

T T T T T T T T T T T T
9 2 5 8 2 s 2 6 ® 2
Campo Magnético (ke Campo Magnético (k)

Figura 5.5 — Espectros de FMR da bicamada NiO/Co(20 A), indicando o nimero de modos de absorgdo ¢ o
angulo entre o campo magnético aplicado e a normal ao filme. Os modos de absor¢do sdo representados

pelos simbolos ny, n, e n3, sendo que, n; € o modo uniforme e, n, € n; sdo os modos secundarios.
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5.4.2 Tricamadas Magnéticas: Geometria Fora do Plano

A Figura 5.7, contém espectros tipicos da dependéncia angular em relagdo a normal ao plano
do filme, do campo de ressonincia para a tricamada Co/NiO/Co com tyjo = 3 A, em Banda-X.
Como regra geral, para as tricamadas estudadas, apenas nas medidas feitas com campo magnético
aplicado fazendo angulos inferiores a 15° com a normal ao plano do filme, nota-se mudanga
consideravel do valor do campo de ressondncia. Esta dependéncia ¢ devida, principalmente a
anisotropia de forma da amostra. As Figuras 5.8 e 5.9 apresentam a dependéncia angular do
campo de ressonancia em relagdo a normal ao plano do filme para as tricamadas Co/NiO/Co com
tnio=3¢€e 5 A, respectivamente.

O estudo da dependéncia angular do campo de ressonidncia em relagdo a normal ao plano do
filme revelou comportamento distinto com respeito a origem e ao nimero de modos de absorgao.
Na tricamada Co/NiO/Co com tyjo = 10 A, para orientacdes do campo magnético proximas da
normal ao plano do filme, os espectros apresentam superposicdo dos modos de absor¢ao, como
mostra a Figura 5.10. Para a tricamada Co/NiO/Co com tyjo = 30 A os espectros mostram dois
modos de absor¢do bem separados (Fig.5.11). Para a tricamada Co/NiO/Co com tnjo = 50 A, a
dependéncia angular mostra dois modos de absor¢ao que se separam bem proximo da normal ao
plano do filme, como mostra a Figura 5.12. E para as tricamadas Co/NiO/Co com tyjo=3 ¢ 5 A,
0s espectros apresentam um unico modo de absor¢ao, o modo uniforme. Em relacdo aos campos
de ressondncia e¢ as larguras de linha perpendicular, os valores medidos flutuaram e nao
apresentaram nenhuma correlagdo coma a espessura da camada AF, como mostra a Tabela 5.4,
sendo que, para tricamada Co/NiO/Co com tyjo = 50 Ao campo ressonancia estd ocorrendo acima

dos 20 kOe, devido a isto, ndo € possivel medi-lo.
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Figura 5.7 - Espectros tipicos de FMR da tricamada Co/NiO/Co com tyio = 3 A, para diferentes orientacdes

do campo aplicado em relagdo a normal ao plano do filme.
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Figura 5.8 - Dependéncia angular do campo de ressonancia da tricamada Co/NiO/Co (tyio = 5 A), na

geometria fora do plano. ¢, ¢ o entre o eixo perpendicular ao plano do filme e o campo externo H .
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Tabela 5.4 - Valores medidos de campo de ressonéncia e largura de linha na configuragdo perpendicular

para as tricamadas Co/NiO/Co. Para a tricamada Co/NiO/Co com tyijo = 50 A o campo de ressonincia

perpendicular ocorre acima de 20 kOe.

Espessura-tyio (A) H, (Oe) AH, (Oe)
3 16132 232
5 18344 299
10 13744 789
30 19729 505
50 - -
H =16132 Oe
16 - 3 1
| °
12 -
©
O 8-
~
\"m [
< 1 o
T °
°
4 - ,
| H,=779 Oe
® o ° o o
0-
T T T E— T T T
0 15 30 75 920

Angulo do campo, ¢, (°)

Figura 5.9 — Dependéncia angular do campo de ressonancia da tricamada Co/NiO/Co (tyio - 3 A) em

relagdo & normal ao plano do filme, geometria fora do plano. ¢, ¢ o angulo entre o eixo perpendicular ao

plano do filme e o campo externo H .



56

6
3 z
o
lg 3_
o
n
o)
<
[0}
©
g 0
5
O
®©
©
S
3 3
=2
o
o
77— T T T T T T T
3 6 9 12 15 18 6 9 L’ 5 18
Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)
r 0]
6 J
o
L]
g 34 " n
2 4} / 1 ! s
® / /
©
®©
2 0 4
]
(@]
3
© 3+ 4
e
©
2
3 l
T T T T T T T T T T T T T T
6 9 12 5 18 6 9 " 15 18
Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)

Figura 5.10 - Espectros de FMR da tricamada Co/NiO/Co com tyo = 10 A, indicando o nimero de modos
e o angulo entre o campo magnético aplicado e a normal ao plano do filme. Os modos sdo representados

pelos simbolos n; e n,, sendo n; 0 modo uniforme, e n, 0 modo secundario.



57

N

o
]
=4
o 0'
(2]
Qo
<
(O]
©
®©
2
3
©
©
©
o
©
2
S 4
T T T T T T T T L T T T T T T T T
9 12 % L] 2 9 2 B B 2
Campo Magnético (kOe) Carmpo Magnético (kOe)
bt P ] i
7. _
n,

°
T
T

.
i

Derivada da Curva de Absorgao
2

2

T T T T T T T T T T T T
s © ® B 2 s © ® 8 2
Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)

Figura 5.11 - Espectros de FMR para a tricamada Co/NiO/Co com ty;o = 30 A, indicando o numero de
modos e o angulo entre o campo magnético aplicado e a normal ao plano do filme. Os modos sio

representados pelos simbolos n; € n,, sendo n; 0 modo uniforme, e n, 0 modo secundario.



58

299 e« 14" ~20000 Oe
| [ ]
154 &z—— H” =15072 Oe
o
1 @]
)
g 10 K
@ °
T ) o
[ ]
5
- %ee . H' =670 Oe
®
0 ® d ° o ° ° °
T T T T T T T T T T T T T
0 15 30 45 60 75 90

Angulo do campo, ¢, (°)

Figura 5.12 — Dependéncia do angular do campo de ressonéncia em relagdo a normal ao plano do filme
para tricamada Co/NiO/Co com tyjo = 50 A. O grafico apresenta a dependéncia angular dos dois modos
absor¢do, o modo uniforme (simbolo cheio) e 0 modo secundario (simbolo vazio). H', e H*, sdo os campos
de ressondncia perpendicular do modo uniforme e do secundario, respectivamente. H', é o campo de

ressondncia paralelo.

5.4.3 Bicamadas Magnéticas: Geometria Paralela

A Figura 5.13, contém espectros tipicos da dependéncia angular do campo de ressonancia
para bicamada NiO/Py(60 A), em relagdo ao plano do filme, em Banda-X. Observa-se que o
campo de ressonancia muda com o angulo azimutal ¢, que determina a orientagdo do campo
magnético externo aplicado no plano do filme. Na presenca apenas de anisotropia uniaxial, o
campo de ressonadncia tem o mesmo valor para as orientagdes ¢, =0, 180 e 360 graus; quando a
anisotropia ¢ unidirecional, ou seja, na presenca do campo de exchange bias, o campo de

ressonancia tem o mesmo valor nas orientagdes ¢, = 0 e 360 graus. O estudo da dependéncia
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angular do campo de ressonancia no plano do filme, revelou a presenga do campo de exchange
bias em trés bicamadas, como mostram as Figuras 5.14 e 5.15. Para a bicamada NiO/Py com tpy =
70 A, a dependéncia angular do campo de ressonincia mostra que ha também uma anisotropia
uniaxial no plano competindo com o campo de exchange bias (Fig. 5.14); porém o campo de
exchange bias € superior ao campo de anisotropia uniaxial. Para as demais bicamadas estudadas,
ha apenas anisotropia uniaxial, como mostram as Figuras 5.16 e 5.17. Em relacdo ao campo de
ressonancia e largura de linha, na geometria paralela, os valores medidos ndo apresentam

correlagdo com a espessura da camada FM, como mostra a Tabela 5.5; indicando amostras nao

homogénea.
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Figura 5.13 - Espectros tipicos de FMR da bicamada NiO/Py(60 A) com campo magnético externo

aplicado paralelo ao plano do filme, para diferentes orientagdes do campo aplicado.
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Figura 5.16 — Dependéncia angular do campo de ressonancia, com o magnético externo aplicado no plano

do filme para a bicamada NiO/Co(30 A).
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Figura 5.17 — Dependéncia angular do campo de ressonancia, com o magnético externo aplicado no plano

do filme para a bicamada NiO/Co(20 A).
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Tabela 5.5 — Valores medidos do campo ressonéncia (H,) e largura de linha (AH,) na geometria paralela

para as bicamadas NiO/Co, NiO/Py e Py/FeMn estudadas.

Estrutura da amostra H, (Oe) AH;, (Oe)
NiO(350 A)/Co(25 A) 601 180
NiO(350 A)/Co(20 A) 595 211
NiO(350 A)/Co(30 A) 594 155
NiO(350 A)/Py(60 A) 954 89
NiO(350 A)/Py(65 A) 933 60
NiO(350 A)/Py(70 A) 917 313
NiO(350 A)/Py(50 A) 611 416
Py(50 A)/FeMn(50 A) 1089 51

5.4.4 Tricamadas Magnéticas: Geometria Paralela

Na Figura 5.18, sdo apresentados espectros tipicos (em Banda-X) da dependéncia angular do
campo de ressondncia para a tricamada Co/NiO/Co com txio = 3 A, com campo magnético
aplicado no plano do filme. Como regra geral para as tricamadas estudadas, a dependéncia
angular do campo de ressonancia no plano do filme revelou apenas a presenca de anisotropia
uniaxial no plano, com os valores do campo de ressonincia sempre iguais nas orientagdes @, =0,
180 e 360 graus, como mostram as Figuras 5.19 e 5.20. Todos os espectros apresentaram apenas
um modo de absor¢ao, como mostra a Figura 5.21. Em relacdo aos campos de ressonancia, com
excecdo da amostra com tyio = 50 A, os valores medidos apresentam uma dependéncia linear com

o inverso da espessura tyjo €, 0s valores da largura linha flutuaram, ndo apresentando correlacdo

com a espessura da amostra, como mostra a Tabela 5.6.
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Figura 5.18 — Espectros tipicos de FMR com campo magnético externo aplicado paralelo ao plano do filme

para a tricamada Co/NiO/Co com tyio = 3 A, para diferentes orientacdes do campo aplicado.
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do campo de ressondncia no plano do filme para a tricamada



Tabela 5.6 — Valores medidos do campo de ressonancia e largura de linha na geometria paralela para as

tricamadas Co/NiO/Co.
tnio (A) Hy (Oe) AHy, (Oe)
3 779 109
5 663 392
10 553 261
30 449 635
50 670 390
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Figura 5.20 - Dependéncia angular do campo de ressonancia com o campo magnético externo aplicado no

plano do filme para a tricamada Co/NiO/Co com ty;o = 3 A
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5.5 Dependéncia Angular da Largura de Linha

A Figura 5.22 contém os resultados experimentais da dependéncia angular da largura de
linha (AH) do espectro de FMR (geometria fora do plano) para a bicamada NiO/Co(20 A) e para a

tricamada Co/NiO/Co com tyio = 10 A, respectivamente.
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Figura 522 — Dependéncia angular da largura de linha (AH,,) do espectro de FMR. Os graficos
representam a largura de linha em funcdo do angulo entre o campo magnético aplicado e a normal ao plano

do filme para a bicamada NiO/Co(20 A) (a) e a tricamada Co/NiO/Co com ty;o = 10 A (b).

Os valores medidos da AH para diversos filmes apresentam uma grande variagao, atingindo
um valor maximo quando o campo magnético aplicado estad em torno de 10° em relagdo a normal
ao plano do filme. Esta variacdo ndo apresenta nenhuma dependéncia com as espessuras das
camadas ¢ também nao ha correlagdo com a presenca da anisotropia unidirecional. Na geometria
paralela, ndo ocorreu dependéncia angular da AH para nenhuma amostra.

A questdo da natureza fisica da AH do espectro de ressonancia FMR de filmes finos ¢ muito
complexa e envolve varios mecanismos de relaxagdo e de homogeneidade estrutural. O

alargamento da linha esta intimamente associado a anisotropia magnética, particularmente a
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anisotropia de superficie. A largura de linha ¢ determinada principalmente por dois mecanismos
[27]:

- amortecimento intrinseco;

- ndo homogeneidade da estrutura magnética.

A primeira contribuicdo, por sua natureza intrinseca, passa por um minimo nas principais
diregdes magnéticas e tém valores maximos nos pontos de variagdes da magnetizacdo. Enquanto
que, a contribuicdo ndo homogénea para a largura de linha decorre de imperfei¢des, rugosidades

ou defeitos da rede cristalina, e também forma da amostra [27].
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CAPITULO 6

Analise e Discussoes dos Resultados

Neste capitulo s@o apresentadas as analises e as discussdes das medidas de FMR descritas no
capitulo anterior. Os valores obtidos para a anisotropia magnética efetiva sdo analisados em
termos das contribuigdes de volume de superficie. Os valores obtidos para campo de exchange

bias sdo analisados e comparados com valores conhecidos na literatura.

6.1 Magnetizacdo Efetiva

A magnetizagdo efetiva 47M , e o fator-g podem ser obtidos pela dependéncia angular do

campo de ressonancia como foi descrito no Capitulo 4. A magnetizacdo efetiva e o fator-g sdo

dados pelas seguintes equagdes (no sistema gaussiano de unidades):

P
H H
47;M€f,=HL+(T”j—{HU(HL+ST”ﬂ ; (6.1)
1
o |SH] +4H,H i e
_=[ " " L] L= y=g— (6.2)
14 2 2mc

Os valores calculados da magnetizagdo efetiva e fato-g das bicamadas NiO/Co e NiO/Py e das
tricamadas Co/NiO/Co estdo listados nas Tabelas 6.1 e 6.2, respectivamente. Os valores do fator-g

e de 4zM ,, para bicamada Py/FeMn néo foram calculados, pois, a dependéncia angular do campo

de ressonancia foi realizada apenas na geometria paralela de campo aplicado.
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Tabela 6.1 - Valores da magnetizagdo efetiva e fator-g das bicamadas. Os valores para bicamada Py/FeMn
ndo foram calculados. Os valores do fator-g superior 2,4 foram rejeitados, pois, sdo bem superiores aos
valores encontrados na literatura [9].

Estrutura da amostra 4nM.¢ (Oe) Fator-g
NiO(350 A)/Co(30 A) 16029 -
NiO(350 A)/Co(25 A) - -
NiO(350 A)/Co(20 A) 11099 2,06
NiO(350 A)/Py(60 A) 8942 2,10
NiO(350 A)/Py(65 A) 8931 2,09
NiO(350 AyPy(70 A) 8766 -
NiO(350 AyPy(50 A) 8755 -
Py(50 A)/FeMn(50 A) - -

Tabela 6.2 — Valores da magnetizacao efetiva e fator-g das tricamadas Co/NiO/Co. Os valores do fator-g
superior a 2,4 também foram rejeitados, devido as mesmas razdes, para as quais, foi rejeitado para as
bicamadas.

Espessura-tyio (A) 4nM,s (Oe) Fator-g
3 12871 2,14
5 15244 2,26
10 11076 -
30 16682 -
50 11428 -

As Tabelas 6.1 ¢ 6.2 demonstram grande variagdo dos valores da magnetizagao efetiva e do
fator-g de uma amostra para outra, tanto para as bicamadas como para as tricamadas. S. J. Yuan ¢
colaboradores mostram que para filmes finos a magnetizagcdo da camada ferromagnética decresce
com a redugao da espessura da camada ferromagnética [25], devido a efeitos de superficies; para
pequenas espessuras da camada ferromagnética, a temperatura de Curie pode ser menor,
resultando na redugdo da magnetizagdo M ,,, a temperatura ambiente. A magnetizagdo efetiva é
diretamente proporcional ao campo de anisotropia perpendicular, como pode ser visto pela relagdo

4zM , =4aM ,, — H  , sendo H, =2K /M, com a anisotropia magnética efetiva podendo
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ser descrita em termos de contribui¢des de volume e superficie. Entretanto, ndo ¢ possivel afirmar
qual destas contribuigdes ¢ predominante. Em relacdo ao fator-g, alguns trabalhos mostram que
ele pode ser influenciado tanto pela presenca da camada antiferromagnética, quanto pela

espessura do material ferromagnético [27]. Comparando os valores de 47zM, e fator-g

apresentados na Tabela 6.1 para as bicamadas, com valores encontrados na literatura como, por

exemplo, 47M = 12650 Oe e g = 2,1 [31], nota-se uma grande diferenga entre os valores da

literatura e os calculados neste trabalho, indicando que as condigdes de preparagdo das amostras
tém forte influéncia sobre suas propriedades magnéticas. Para as tricamadas Co/NiO(tynio)/Co os

valores da 47zM . e do fator-g sdo bastantes distintos, indicando que a presenca da camada AF,

sua espessura, interagdes de interface e condi¢cdes de deposicdo contribui diretamente para o

comportamento destas propriedades magnéticas.

6.2 Anisotropia Uniaxial e Unidirecional

Para as bicamadas NiO/Co(tc,) 0o campo de anisotropia uniaxial no plano variou pouco e
para as bicamadas NiO/Py(tpy), apenas uma apresentou esta anisotropia com intensidade menor
que as bicamadas NiO/Co(tc,), indicando que mesmo para amostras policristalinas a estrutura do
Co (cubica ou hexagonal) tem forte contribuicdo para a intensidade desta anisotropia. A
dependéncia angular do campo de ressonancia na geometria paralela em Banda-X e Banda-Q
para bicamada Py/FeMn revelou um campo de anisotropia uniaxial no plano da ordem de 5 Oe, o
que pode ser resultado da influéncia direta da camada FeMn. Para as tricamadas Co/NiO/Co, os
valores dos campos de anisotropia uniaxial variaram muito, ndo apresentando dependéncia com
tnio, sugerindo pouca influéncia da espessura da camada AF neste tipo de anisotropia em

tricamadas Co(50 A)/NiO(txio)/Co(30 A).
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A presenca da anisotropia uniaxial no plano geralmente ¢ relacionada as condi¢des de
preparacdo da amostra, ¢ a efeitos de forma e superficie [32]. Entretanto, conforme evidéncias
experimentais, filmes policristalinos de cobalto podem apresentar uma direcdo facil de
magnetizacdo no plano do filme devido a estrutura cristalografica hexagonal do cobalto [32]. Na
Tabela 6.3 sdo apresentados os valores dos campos de anisotropia uniaxial no plano e do campo
de exchange bias obtidos das medidas de FMR para as bicamadas, e na Tabela 6.4 sdo
apresentados os valores do /,, e das respectivas espessuras da camada antiferromagnética das
tricamadas Co/NiO/Co.

A comparagdo dos H, das bicamadas estudadas (Tabela 6.3) com valores reportados na
literatura como, por exemplo, para uma bicamada NiO(875 A)/Py(120 A) com campo de
anisotropia uniaxial no plano de 8,9 Oe [33], demonstra a influéncia de varios pardmetros em
relacdo a esta propriedade, por exemplo, a espessura da camada AF.

O campo de exchange bias s6 foi detectado nas bicamadas NiO/Py; as outras bicamadas
apresentam apenas H,. Em nenhuma das tricamadas Co/NiO/Co foi detectado campo de
exchange bias. As medidas de dependéncia angular do campo de ressonancia em geometria de
campo aplicado paralelo (Figuras 5.14 e 5.15), na auséncia de uma anisotropia uniaxial no plano

do filme, fornecem o campo exchange bias por meio da relagdo [34]

2Hpy = [H(”)_H(O)]’ (6.3)

pois quando o campo magnético externo H ¢é aplicado ao longo da dire¢io do campo de

exchange bias H ., , o campo efetivo ¢ dado pela seguinte relagao

H0)+H,,, (6.4)

e quando Hé aplicado em diregdo oposta a0 H v » 0 campo efetivo € dado por
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H(z)-H,,. (6.5)

Tabela 6.3 — Valores do campo de anisotropia uniaxial no plano /1, e campo do exchange bias H ,, das

bicamadas.

Estrutura da amostra Hy (Oe) Hgx (Oe)
NiO(350 A)/Co(20 A) 35 -
NiO(350 A)/Co(25 A) 45 -
NiO(350 A)/Co(30 A) 34 -
NiO(350 A)/Py(60 A) - 29
NiO(350 A)/Py(65 A) - 38
NiO(350 A)/Py(70 A) - 123
NiO(350 A)/Py(50 A) 22 -
Py(50 A)/FeMn(50 A) 5 -

Tabela 6.4 - Espessuras das camadas antiferromagnéticas tyio € campos de anisotropia uniaxial no plano
das tricamadas Co/NiO/Co.

tnio (A) Hy (Oe)
3 48
5 216
10 80
30 35
50 34

Para varios sistemas estudados como, por exemplo, NiO/Py, o campo de exchange bias H .,
¢ inversamente proporcional a espessura da camada ferromagnética, indicando que o campo de
exchange bias é um efeito de interface [35]. Entretanto, alguns trabalhos mostram que, se a
camada FM ¢ muito fina (alguns poucos nm), esta dependéncia desaparece [36]. Em trabalhos

como, por exemplo, Referéncia [37], mostra que oH,, para uma espessura da camada
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ferromagnética tpy de aproximadamente 250 A torna-se desprezivel e para valores menores que
esta espessura, o campo de exchange cresce rapidamente.

Em duas bicamadas NiO/Py estudadas, a primeira com a camada de Py de 50 A apresentou
apenas anisotropia uniaxial e a segunda de 70 A apresentou grande valor de campo exchange bias,
como mostra a Tabela 6.3, indicando que outros efeitos podem superar a dependéncia do H .,
com a espessura da camada ferromagnética. A Tabela 6.5 mostra alguns resultados encontrados na
literatura sobre medidas do H,, feitas por FMR. A comparagdo do campo de exchange das
bicamadas estudadas com as das bicamadas relacionadas na Tabela 6.5, confirma que a presenga e
a intensidade do H ., depende de propriedades das camadas ferromagnética e antiferromagnética
e das condic¢des de deposigdo destas camadas.

Em relagio as tricamadas de Co(50 A)/NiO(tnio)/Co(30 A), as intensidades dos H,

variaram muito, indicando que a camada AF pode contribuir para o acoplamento das camadas
FM, podendo-se considerar a tricamada Co/NiO/Co como uma monocamada de Co [38]; a
estrutura do cobalto tem forte influéncia tanto na presenga quanto na intensidade do campo de
anisotropia uniaxial no plano em filmes finos de Co. Os valores obtidos concordam com
resultados encontrados na literatura [39]. Entretanto, ndo ¢é possivel realizar uma analise
comparativa mais ampla dos resultados obtidos; ndo existem muitos trabalhos na literatura

relacionados as tricamadas Co/NiO/Co.

Tabela 6.5 - Valores dos campos de exchange bias H ., conforme as referéncias indicadas. Todas as
amostras sdo bicamadas NiO/Py. As amostras A e B foram produzidas pela técnica de magnetron
sputtering. Amostra C foi produzida usando a técnica de rf diode sputtering ¢ a D é a amostra E1683
estudada neste trabalho.

Amostra Hgx (Oe) tem (A) Ref.
A 13,0 120 [33]
B 16,4 165 [31]
C 80,0 50 [39]
D 0,0 50 -
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CAPITULO 7

Conclusoes e Recomendacoes

Neste capitulo sdo apresentadas as conclusdes sobre os estudos de bicamadas (sem exchange
bias) e com exchange bias e tricamadas (sem exchange bias), utilizando a técnica de ressonancia

ferromagnética. Sao também feitas algumas recomendagdes para possiveis trabalhos futuros.

7.1 Conclusoes

De acordo com os resultados obtidos neste trabalho, pode-se afirma que a técnica de
ressonancia ferromagnética ¢ excelente ndo s6 para detectar anisotropias magnéticas, mas para
detectar também o campo de exchange bias nas bicamadas AF/FM, assim como, evidenciar outras
contribui¢des de varias propriedades magnéticas presentes em filmes finos.

Os resultados obtidos para 47zM . e fator-g para as bicamadas e tricamadas estudadas sio

bem diferentes daqueles encontrados na literatura, confirmando a forte influéncia das condigdes
de deposicdo das amostras sobre suas propriedades magnéticas.

Os resultados obtidos através da variacdo angular do campo de ressonancia no plano do
filme revelaram a presenga diferentes estruturas e anisotropias. Assim, as bicamadas de NiO/Co
apresentaram anisotropia uniaxial no plano, o que demonstra contribui¢des da estrutura
cristalografica do cobalto; dentre as bicamadas NiO/Py que apresentaram anisotropia
unidirecional, uma tem a curva de dependéncia angular do campo de ressonincia na geometria
paralela bastante distinta das demais, indicando a presenca de anisotropia unidirecional e de uma

possivel anisotropia uniaxial no plano (induzida pelo processo de deposicao); todas as tricamadas
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Co/NiO/Co apresentaram apenas anisotropia uniaxial, indicando a influéncia da estrutura
hexagonal ou cubica do cobalto para estabelecer esta anisotropia.

Os valores medidos do campo de exchange bias para as bicamadas evidenciam que esta
propriedade ndo depende apenas de pardmetros especificos das amostras, tais como, espessuras
das camadas ferro e antiferromagnéticas, mas também das condi¢des de deposigdo, incluindo o
campo magnético externo aplicado na plano do filme para induzir a anisotropia unidirecional.
Esta andlise concorda com os varios resultados conhecidos na literatura; o campo de exchange
bias ¢ funcdo de muitos pardmetros diferentes e uma compreensdo clara deste fendmeno ainda
ndo foi esbogada [20].

Assim, as anisotropias uniaxial e unidirecional nas bicamadas NiO/Co, NiO/Py e Py/FeMn e
tricamadas Co/NiO/Co estdo relacionadas as varias outras propriedades magnéticas e das

condi¢des de preparagdo destas amostras.

7.2 Recomendacoes

Com base nos resultados obtidos neste trabalho sdo apresentadas algumas recomendagdes
para estudos adicionais de bicamadas NiO/Co, Py/FeMn e NiO/Py, e tricamadas Co/NiO/Co, por
ressonancia ferromagnética:

- Conhecer a magnetizagao da camada ou das camadas ferromagnéticas para calcular o campo de
anisotropia efetiva perpendicular e, portanto, as contribui¢des de volume e de superficie.

- Realizar medidas de ressondncia ferromagnética em baixas temperaturas, a fim de obter o
comportamento do campo de exchange bias e anisotropia uniaxial no plano em baixas
temperaturas.

- Utilizar outras técnicas experimentais para subsidiar e corroborar os resultados obtidos por

ressonancia ferromagnética.
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