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Resumo

Esta dissertacao tem como objetivo investigar as propriedades magnéticas estaticas e
dindmicas em filmes de CoZr com diferentes espessuras e concentracoes de Zr. Os
filmes, fabricados pelo método de magnetron sputtering, tém suas propriedades dinamicas
investigadas através da técnica de ressonancia ferromagnética por analisador de rede vetorial
(VNA-FMR) numa faixa de frequéncias entre 10 M Hz e 8 GH z e para campos estaticos
entre 300 Oe. Essa técnica foi realizada com a aplicacao de dois diferentes métodos
de detecgao de ressonancia: a andlise do espectro de poténcia eletromagnética absorvida
e a analise do espectro de permeabilidade magnética efetiva complexa. Os resultados
de ambos os métodos sao obtidos em funcao da frequéncia e campo aplicado através
da implementacao de algoritmos de tratamento de dados. Posteriormente, simulagoes
micromagnéticas de ressonancia sao realizadas para a verificagdo dos resultados obtidos
e sao comparadas aos resultados experimentais. Foram fabricadas uma série de filmes
com concentracao de 4% de Zr e outra com 8% de Zr. As espessuras dos filmes variaram
entre 13,2 nm e 112,7 nm. Esses valores de espessuras foram escolhidos devido a falta de
estudos sobre a dindmica de magnetizacao de filmes de C'oZr para espessuras inferiores
a 100 nm. Foram obtidos os campos de anisotropia, as magnetizacoes de saturacao e os
pardametros de amortecimento de precessao dos filmes investigados e esses resultados foram

comparados para as diferentes espessuras e concentragoes.

Palavras-chave: Ressonancia ferromagnética, dindmica de magnetizagao, caracterizagao
magnética, VNA-FMR, CoZr.






Abstract

This dissertation aims to investigate the static and dynamic magnetic properties of C'oZr
films with different thicknesses and concentrations of Zr. The films, deposited using
magnetron sputtering, were investigated using the vector network analyzer ferromagnetic
resonance technique (VNA-FMR) with frequencies ranging from 10 M Hz to 8 GHz and
applied fields in the range of 2300 Oe. This technique was used with two different methods
of resonance measurements: analysis of the absorbed electromagnetic power spectra and
analysis of the complex effective magnetic permeability spectra. Both methods are used to
obtain data as a function of frequency and applied field through the implementation of
data treatment algorithms. Later, micromagnetic simulations of resonance will be made to
verify and compare the experimentally obtained results. Two sets of films were fabricated,
one with a concentration of 4% of Zr and the other with 8% of Zr. The film thicknesses
ranged from 13.2 nm up to 112.7 nm. Those thicknesses were chosen because of the lack
of magnetization dynamics studies for CoZr films with thicknesses smaller than 100 nm.
Anisotropy fields, saturation magnetizations and the precession damping parameters were
obtained for the studied films and the results were compared for the different thicknesses

and concentrations.

Keywords: Ferromagnetic resonance, magnetization dynamics, magnetic characterization,

VNA-FMR, CoZr.
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Introducao

O estudo da dindmica de magnetizacao de materiais ferromagnéticos tem sido ha
bastante tempo uma area de grande interesse do ponto de vista aplicado e fundamental.
Em especial, o estudo das propriedades magnéticas de nanoestruturas vem tendo bastante
importancia desde a descoberta da magnetorresisténcia gigante (GMR) [1, 2] no final da
década de 1980. Desde entao, novas técnicas de fabricacao foram desenvolvidas, permitindo
a criacdo de filmes nanoestruturados com diferentes propriedades e aplicagoes, como
memorias de acesso aleatério magnéticas (MRAMs) [3, 4] e dispositivos de spintronica
[5, 6]. Diferentes orientagoes magnéticas atuam como mecanismo fundamental para a
observacgao do efeito de GMR. Atualmente na spintrénica os chaveamentos sao muito

rapidos e a resposta dinamica dos materiais utilizados precisa ser caracterizada.

A caracterizagao da dinamica de magnetizacao de nanoestruturas possibilita a
descoberta de novas aplicagoes tecnologicas e a investigagao de uma série de propriedades
intrinsecas dos sistemas, como as contribuigoes para a anisotropia efetiva [7, 8], efeitos
de interacao [9, 10, 11], mecanismos de amortecimento [12], processos de reversao de
magnetizacao [13, 14], transferéncia de torque por corrente polarizada em spin e efeito Hall
de spin [15] e efeito Hall de spin inverso (ISHE) [16, 17]. A dindmica de magnetizacao é
associada a diferentes processos com diferentes escalas de tempo. Alguns exemplos disso sao
[13]: relaxagao de sistemas de elétrons e spins na escala de femtossegundos [18]; precessao
da magnetizagio e reversao por precessao na escala de picossegundos [19, 20]; dindmica de
paredes e dominios magnéticos e fenomenos de relaxacao na escala de nanosegundos até
dias [21].

Neste trabalho iremos focar na caracterizacao da dinamica de magnetizacao na
escala de tempo de 100 picossegundos, com foco nas propriedades relevantes para a
dindmica de precessao da magnetizacdo. A dindmica precessional de magnetizacao é
descrita matematicamente pela equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) [22, 23], que
descreve o movimento precessional da magnetizacao e seu amortecimento ao redor de um
campo efetivo aplicado em uma certa direcao em relagao a amostra. Dentre os possiveis
métodos para se investigar a dinamica precessional, um método bastante utilizado e bem

documentado, ¢ a técnica de ressonancia ferromagnética (FMR) [24].

A ressonancia ferromagnética é uma técnica de andlise que permite caracterizar a
dindmica de magnetizacao em nanoestruturas, pois é um fendmeno que esté diretamente
relacionado as propriedades dindmicas do material, como anisotropias e relaxacao do
sistema. A técnica de FMR, quando realizada em conjunto com um analisador de rede

vetorial (VNA-FMR) [25, 26], nos permite analisar o espectro de absor¢ao de radiagao
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eletromagnética em resposta a um campo alternado numa faixa de frequéncias que pode
se estender até a radiofrequéncia (RF). Para um dado conjunto de valores de frequéncia
RF e de campo externo estatico aplicados, obtemos uma condigao ressonante que pode
ser relacionada as diversas propriedades fisicas citadas anteriormente. A ressonancia
ferromagnética usualmente ocorre para frequéncias entre 500 M Hz e 10 GH z, podendo
ser detectada por diferentes técnicas, como em medidas de magnetoimpedancia [27, 28],

permeabilidade magnética [24, 29] e efeito Kerr magneto ptico (MOKE) [30].

Filmes finos magneticamente macios e que apresentem alta frequéncia de ressonancia
ferromagnética sdo importantes para certas aplicagdes em dispositivos de spintronica e
micro indutores [31, 32]. Essas caracteristicas podem ser obtidas em filmes com alta
magnetizacado de saturagdo [33]. Em especial, filmes baseados em ligas amorfas de Co
apresentam alta magnetizacao de saturagao e alta permeabilidade magnética em altas
frequéncias [34]. Gragas a essas caracteristicas, filmes compostos por cobalto e zirconio
(CoZr) sao excelentes materiais a serem investigados, ja que também podem formar fases
amorfas com facilidade. Além disso, devido a estrutura amorfa e a espessura (em filmes
finos), podem apresentar alta resistividade, diminuindo a perda de energia devido as

correntes parasitas em aplica¢oes em altas frequéncias [35, 36].

Nesta dissertagao sera feito um estudo das propriedades magnéticas de duas séries
de filmes de C'oZr com diferentes concentragoes de Zr e trés diferentes espessuras para
cada série de filmes depositados por magnetron sputtering. Serao feitas caracterizacoes das
propriedades dinamicas dos filmes utilizando ressonancia ferromagnética, buscando analisar
como as propriedades magnéticas mudam com a variagao de espessura e concentragao de
Zr dos filmes. Além disso, também serao feitas simulacoes micromagnéticas para verificar

os resultados obtidos.

No capitulo 1 sera feito uma breve revisao tedrica dos conceitos necessarios para a
compreensao deste trabalho, como ferromagnetismo, anisotropias magnéticas, dinamica
de magnetizacao, ressonancia ferromagnética e susceptibilidade magnética. O capitulo 2
sera utilizado para apresentar e explicar os procedimentos experimentais e de simulagao
utilizados para a analise dos filmes estudados. No capitulo 3 sera discutido o método de
fabricacdo das amostras e os processos para suas caracterizacoes estruturais. Os resultados
experimentais e de simulagoes, procedimentos de tratamento dos dados, comparacoes e
discussoes serao apresentados no capitulo 4. Por fim, as conclusoes obtidas desse trabalho

sao expostas no capitulo 5, seguidas pelas referéncias utilizadas.
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1 Embasamento tedrico

Neste capitulo iremos abordar os conceitos tedricos necessarios para que seja possivel
entender os fendomenos estudados nesta dissertacao, bem como dar embasamento para os

procedimentos experimentais adotados e que serao explicados posteriormente.

1.1 Ferromagnetismo

Um dado material magnético pode ser descrito como um conjunto de momentos
magnéticos com direcao propria e que interagem entre si e com campos magnéticos nas
proximidades do material. Macroscopicamente, podemos definir um vetor magnetizagao
M como sendo a soma de todos os momentos magnéticos p; de uma amostra por unidade
de volume V' [29]:

M — éZM (1.1)

Materiais chamados ferromagnéticos apresentam uma forte interagao entre momen-
tos vizinhos e, abaixo de uma certa temperatura critica T [37], essa forte interagao faz
com que os momentos magnéticos orientem-se paralelamente entre si, mesmo na auséncia
de um campo externo. Esse alinhamento entre os momentos magnéticos ¢ a chamada

magnetizagao espontanea.

(§ (§ (§ (§ (§
L4 L4 L4 L4 L4
\ \ \ \ \
L4 L4 L4 L4 L4
\ \ \ \ \
7 7 7 7 7
(§ (§ (§ (§ (§
L4 L4 L4 L4 L4

Figura 1 — Representacao ilustrativa da organizacao dos momentos magnéticos de um
material ferromagnético no regime saturado.

Abaixo de uma certa temperatura critica T, chamada de temperatura de Curie, e
sob efeito de um campo magnético externo H suficientemente intenso para alinhar todos
os momentos magnéticos de uma dada amostra a direcao do campo aplicado, é alcancada
a chamada magnetizacdo de saturacdo M. Quando isso ocorre, diz-se que a amostra
esta saturada, ou seja, a sua magnetizacao é maxima na direcdo do campo aplicado. A
magnetizacao de saturacao possui uma dependéncia com a temperatura [38] como ilustrado
na figura (2), de forma que, para temperaturas maiores que T¢, o material passa a ter

comportamento paramagnético, ou seja, a magnetizacao de saturacao tende a 0 devido
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a predominancia da energia térmica sobre a ordem magnética [29]. Para filmes como os
estudados neste trabalho, a temperatura de Curie é dependente do material analisado e de

caracteristicas como a anisotropia e a interagao de troca [29, 37, 39].

1,0

0,8 1

0,6 1

Ms/Mo

0,4 1

0,2 1

0,0 T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

TITc

Figura 2 — Magnetizagao de saturacao (M) normalizada pela magnetizacao esponténea
em T =0 (Mp) de um material ferromagnético em funcdo da temperatura 7'
normalizada pela temperatura de Curie (T¢).

1.2 Anisotropia magnética

Experimentalmente, é possivel observar que as propriedades magnéticas de um
material dependem da dire¢ao em que o campo magnético externo ¢é aplicado durante a
medida. Esse comportamento dos materiais ¢ chamado de anisotropia magnética e é exten-
samente estudado na literatura devido a sua aplicabilidade no desenvolvimento de novas
tecnologias. Em um material é possivel haver eixos de facil, média e dificil magnetizacao
(chamados de eizos duros).

Alguns exemplos de fatores que geram a anisotropia magnética sao a forma geo-
métrica da amostra, tensdes mecanicas e stress [38]. HA diversos tipos de anisotropias,
porém apenas a anisotropia magnetocristalina é intrinseca aos materiais. Em filmes finos,
as anisotropias dominantes e que definem o eixo facil sao a anisotropia magnetocristalina,
a anisotropia de forma e anisotropias induzidas [37, 38, 40]; portanto, as subsecoes a seguir

serao dedicadas a discutir brevemente esses trés tipos de anisotropias.

1.2.1 Anisotropia magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina, antigamente chamada de anisotropia cristalina,

é intrinseca ao material e tem sua origem na interagdo spin-érbita [41, 42], estando
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diretamente relacionada a simetria do material. O material ferromagnético utilizado nas
amostras deste trabalho é o cobalto, cuja estrutura em temperatura ambiente em amostras
massivas (bulk), é a hexagonal compacta (hcp). Essa estrutura apresenta anisotropia
magnetocristalina uniaxial, onde o eixo hexagonal ¢ é o eixo facil e todas as dire¢des no

plano basal sdo eixos duros, como pode ser visto na figura (3).

1400 —
[0001]
1200 [0001]
C 4 Facil
1000
é 800 f— @@\
g N o) ol
S 600 B [
=
400 §—
200 % [1010]
Duro
3
| | | | | | | | | |

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000

H (Oe)

Figura 3 — Magnetizacdo em funcao do campo aplicado no eixo ¢ e em uma direcao do
plano basal do cobalto hep. No eixo ¢ (eixo facil) é necessério um campo muito
menor do que no plano basal (eixo duro) para que a magnetiza¢ao atinja a
saturagdo. Imagem feita com base em [37].

A densidade de energia de anisotropia magnetocristalina uniaxial é normalmente

descrita como uma expansao em série de poténcias de sin? 6:

E, = Ky + Ky sin? 0 + K,osin*6 + ... (1.2)

onde K, tem pouca importancia para as propriedades anisotrépicas por ser um termo
independente da orientagao da magnetizagao [43], K, e K2 s@o as constantes de ani-
sotropia uniaxial, respectivamente, de primeira e segunda ordem e 6 é o angulo entre a
magnetizagao e o eixo c.

Se K1, Ky > 0, a energia é¢ minima em # = 0° e ¢ é um eixo facil, como o caso do
cobalto comentado acima. Se K1, K2 < 0, a energia serda minima para 6§ = 90° e, portanto,
o plano basal serd um plano facil de magnetizacao. Se K,; e K, tiverem sinais opostos
haverao limites de valores que ambos podem assumir que irdo definir o comportamento
anisotrépico do sistema. Em especial, temos o caso em que —2K,0 < K3 < 0 e Ko > 0,
onde surge um estado de cone facil de magnetizacao [44, 45]. A figura (4) ilustra os estados

possiveis para diferentes combinacoes das constantes K,; e K.

Embora para a grande maioria das situagoes haja uma predominancia de estrutura

hep para o cobalto, para filmes muito finos (~ 40 A de espessura) predomina a estrutura
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Figura 4 — Comportamento de facil magnetizacao para cristais hexagonais de acordo com
os valores de K,; e K.

cibica de face centrada (fcc) [46]. Para esse tipo de estrutura, a energia de anisotropia pode
ser escrita como uma expansao em série polinomial dos cossenos diretores da magnetizacao
(v, a0 € a3) em relacdo aos eixos cristalinos do cubo. Devido a alta simetria de um cubo,
a expressao para a energia de anisotropia deve ser uma poténcia par de «; e invariante a
trocas de posigoes entre quaisquer «; [40, 47]. Dessa forma, podemos escrever a densidade

de energia de anisotropia ctibica como

E,. = Kg+ Ka(a3a; + a503 + azai) + Keadazas + ..., (1.3)

onde, novamente, o primeiro termo K. tem pouca importancia para as propriedades
anisotrépicas do material. K., e K. definem a direcao do eixo de facil magnetizacao, mas
frequentemente K., é suficientemente pequeno para ser desprezivel e, portanto, a direcao
é definida apenas por K.. A figura (5) mostra a magnetizagdo do niquel, que também

possui estrutura fcc, para os diferentes eixos do cubo.

Para pequenas rotagoes da magnetizagao para longe do eixo facil, a anisotropia
magnetocristalina atua de forma semelhante & um campo magnético aplicado na direcao
do eixo facil, ou seja, tentando manter a magnetizacao paralela a essa direcao. Esse é
o chamado campo de anisotropia. Para amostras com anisotropia uniaxial, o campo de

anisotropia tem a forma [37]:

2K,
Hy, = Msl. (1.4)
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Figura 5 — Magnetizacao em fun¢ao do campo aplicado nas dire¢des dos eixos cristalinos
de uma estrutura ctbica de niquel. Imagem feita com base em [37].

1.2.2 Anisotropia de forma

A anisotropia de forma tem sua origem fisica na existéncia de campos desmag-
netizantes cujas intensidades em uma certa direcao dependem da geometria da amostra
[47]. Supondo uma amostra magnetizada em uma certa dire¢do, o corpo magnetizado se
comportard como um ima com dois polos magnéticos devido aos momentos magnéticos nao
compensados nas extremidades do material, como ilustrado na figura (6). Nessa situacao,
algumas das linhas de campo que saem do polo norte em dire¢ao ao pélo sul irdo passar pelo
interior da amostra, gerando um campo magnético com sentido oposto ao da magnetizacao

da amostra. Esse ¢ o chamado campo desmagnetizante.

I \
/_(\
e A A \S N/
-5 5> — ’ o—
\ /

Figura 6 — Representacao ilustrativa do campo magnético no interior de um material
magnetizado. O campo desmagnetizante tem sentido contrario a magnetizagao
da amostra.
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Para um elipséide, o campo desmagnetizante pode ser escrito como

Hy = —N;M, (1.5)
onde N, é o fator desmagnetizante, que tera um valor diferente para cada eixo da amostra.

Para um filme fino, onde as dimensdes do plano do filme s@o muito maiores que sua
espessura, ¢ possivel mostrar que o fator desmagnetizante nos eixos do plano sao muito
menores do que o fator desmagnetizante ao longo da normal ao plano; logo, o campo
desmagnetizante em um filme fino é muito maior ao longo da normal, o que caracteriza um

eixo duro. Por consequéncia, o eixo facil em filmes finos costuma estar no plano do filme.

Portanto, se considerarmos o fator desmagnetizante no plano da amosftra como
desprezivel quando comparado ao fator ao longo da normal, podemos aproximar a densidade

de energia de anisotropia de forma (ou densidade de energia magnetostatica), no sistema
CGS, por [37, 43]:

2 2
Es=2nMZ(m-n)-, (1.6)
onde m é o vetor unitario que da a dire¢do da magnetizacao e n é o vetor unitario normal

ao plano da amostra.

1.2.3 Anisotropia induzida e materiais amorfos

Em materiais magnéticos pode-se induzir anisotropias magnéticas de diversas
maneiras. Alguns exemplos sao: aplicacao de campo magnético durante a fabricacao de
filmes e durante tratamento térmico (annealing magnético), irradiacgdo magnética (isto é,
irradiagao de particulas de altas energias em um campo magnético), deposicao do material
sobre um substrato em movimento, deformagoes plasticas e tratamento térmico do material

sob stress (stress annealing).

Para filmes fabricados por deposicao catédica na presenca de um campo magnético,
como aqueles que foram estudados neste trabalho, a anisotropia induzida efetiva geralmente
¢ uniaxial. Essa anisotropia tem origem numa pequena ordem direcional de curto alcance

induzida pelo campo magnético aplicado durante a deposi¢do do material [43].

De forma mais geral do que visto na subsecao 1.2.1, pode-se descrever a densidade

de energia de anisotropia uniaxial em func¢do do campo de anisotropia (1.4) pela equagao

1
E, = —§HkMs(m ‘e)?, (1.7)
onde ue é o vetor unitario que dé a direcao do eixo facil de anisotropia uniaxial.

A anisotropia induzida é extremamente relevante quando se quer investigar materiais

de ligas amorfas. Materiais amorfos ndo apresentam estrutura cristalina em nenhuma
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escala significativa [40], por esse motivo é comum que ligas amorfas sejam chamadas de
vidros metalicos. Ligas amorfas ferromagnéticas sao aproximadamente isotrépicas e, por
isso, suas anisotropias magnetocristalinas sao quase nulas. Entretanto, pode-se induzir
uma anisotropia uniaxial nesses materiais pelos métodos citados no inicio dessa subsecao.
Além disso, filmes feitos desses materiais também tém a anisotropia de forma como uma

fonte de anisotropia relevante.

A liga de CoZr, que sera estudada neste trabalho, pode apresentar estrutura
completamente amorfa, completamente cristalina e, até mesmo, uma mistura de ambos
os tipos de estruturas, dependendo das condigoes de deposicao e da concentragao dos

materiais que formam a liga.

1.3 Energia de Zeeman e energia de troca

Além das energias envolvidas nas anisotropias do material, descritas na secao
anterior, existem dois outros tipos de contribuicoes energéticas muito importantes para o

comportamento de materiais magnéticos: a energia de Zeeman e a energia de troca.

A energia de Zeeman é determinada pela interacao entre a magnetizacao do material

e um campo externo aplicado a ele. A densidade de energia de Zeeman é dada por [43]

E, = —Hey - M. (1.8)

A energia de troca é resultante de uma interagao eletrostatica quantica entre atomos
vizinhos. Essa interacao em materiais magnéticos é responsavel por orientar os spins de
atomos vizinhos de forma paralela ou anti paralela. Para uma rede com atomos com spins

S;, o Hamiltoniano de troca de Heisenberg pode ser escrito como [48]

H., = -2 JyS;i-S;, (1.9)
i#]
onde J;; ¢ a integral de troca entre os atomos de spins S; e S;. Como essa interagao

¢ usualmente de curto alcance, é comum que se considere apenas as interagoes entre

primeiros vizinhos. Dessa forma, a densidade de energia de troca pode ser escrita como:

E. = —2Je:7052§12 D by, (1.10)

i#]
onde () representa o volume local, a soma sobre as dire¢oes dos momentos magnéticos p;
¢ feita apenas sobre os primeiros vizinhos e o valor de J,, define o ordenamento magnético
do material. Para materiais ferromagnéticos temos J., > 0; logo, os spins se orientam de

forma paralela.



20 Capitulo 1. Embasamento tedrico

1.4 Dinamica de magnetizacao

A magnetizacdo em um material reage a diferentes estimulos externos em diferentes
intervalos de tempo. Um pulso de laser ultrarrapido pode promover mudangas na ocupagao
de niveis atémicos que se manifestam como uma variagdo da magnetizacao na escala de
tempo de picossegundos [30, 38]. Um estimulo na forma de onda eletromagnética na faixa
de radiofrequéncia com frequéncias da ordem de 1 GHz pode manter a precessao natural
dos momentos magnéticos [24]. Efeitos de temperatura se manifestam como relaxagdes
com tempos caracteristicos de milissegundos até dias. Para os objetivos deste trabalho,
iremos focar na resposta da magnetizacao a aplicagao de um campo magnético externo,
cujo dominio de tempo se da na ordem de 100 picossegundos.

Em um modelo classico podemos imaginar os momentos magnéticos de um dado
material como um conjunto de dipolos. Na presenca de um campo magnético externo, os
dipolos sofrem um torque que os fazem precessionar com uma frequéncia wy (a frequéncia
de Larmor) em torno da dire¢do de aplicacdo do campo. Entretanto, o processo de
magnetizacao de um material inclui diversas fontes de perdas de energia, como correntes
parasitas e interagoes de ondas de spin [49, 50], que causam um amortecimento da precessao
do sistema até que a magnetizagao fique paralela ao campo aplicado. Esse comportamento

dindmico da magnetizacao é descrito pela equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) [38]:

dM o dM
M MxH M x ) 111
q V(M xHea) 4 7 ( “q ) (1.11)

Na equagao (1.11), o primeiro termo a direita é o termo de precessao com Heg
sendo o campo magnético efetivo e 7 é o fator giromagnético do elétron. J& o segundo
termo a direita em (1.11) é o termo de amortecimento da precessdo, onde a é o pardametro
de amortecimento, um fator fenomenoldgico que representa os mecanismos de relaxagao do

sistema.

O campo efetivo pode ser calculado por

oF

He = T aAana’
oM

(1.12)

onde F' é a densidade de energia livre total, descrita por diversas contribui¢oes energéticas,
como as densidades de energias de anisotropia magnetocristalina e magnetostatica, descritas
na secao 1.2, e a densidade energia de troca e a densidade de energia de Zeeman, descritas

na secao 1.3. Para um filme fino com anisotropia uniaxial podemos escrever:

F=E,+E,+E, + E.,. (1.13)

Na figura (7) ha uma ilustracao dos torques experienciados pelo vetor magnetizacao

e de sua trajetoria de precessao amortecida.
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Figura 7 — Representagao dos torques que agem sobre M e da trajetoria de precessao e
amortecimento da magnetizacdo. Na figura a esquerda, T, é o torque que o
termo de amortecimento exerce sobre a magnetizacao. Na figura a direita esta
uma ilustracao da trajetoria amortecida da precessao da magnetizacao.

1.5 Ressonancia ferromagnética

Como visto na secao 1.4, a precessao da magnetizacao ao redor de sua posicao de
equilibrio (a dire¢ao do campo externo DC aplicado) é amortecida. Uma forma de fazer
com que a precessao se mantenha é aplicando um campo magnético oscilante Hac em um
plano perpendicular ao campo estatico H (ou Hpc). Nesse caso, Hac ird produzir um
torque em M que ira contrapor o torque produzido pelo amortecimento da precessao, assim
como ilustrado na figura (8). A amplitude de precessao da magnetiza¢ao serd méaxima
para um dado campo H quando a frequéncia angular w de oscilagao do campo Hp ¢ for
igual a frequéncia natural de precessao do sistema. Quando isso ocorre, temos a chamada
ressondncia ferromagnética (FMR) e o dngulo 6 na figura (8) é mantido constante. Esse

também serd o estado de maior absorcao de energia eletromagnética do sistema.

z, H
P T, -,
. Tac
6 /M :
............... Hac y
e T QT

Figura 8 — Representacao dos torques aplicados a magnetizagao na presenca de um campo
H ¢ aplicado em um plano perpendicular ao campo externo H.

Para valores de H moderados (até 1 kOe), as frequéncias de ressonancia encontram-

se na faixa de radiofrequéncia (entre 500 M Hz e 10 GHz). As frequéncias de ressonincia
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podem ser deduzidas a partir da relacao de Smit-Beljers [51, 24]:

i 2 11/2
ress — . FoolFpy — F, 5 1.14
w Ms sin 90 [ 00 wpp 9@] ( )

onde w,ess € a frequéncia angular de ressonancia e 6 e ¢ sdao os angulos que definem a
orientacao espacial de M. A equagao (1.14) estd definida em 6y e ¢g, que sao os angulos
de equilibrio de M. Além disso, os subindices em F' indicam derivadas parciais em funcao

de 6 e .

1.6 Largura de linha de ressonancia

Durante a dinamica de magnetizacdo de uma amostra ocorrem processos de relaxa-
cao do sistema magnético, que sao responsaveis pelo amortecimento da precessao. Esses
processos de relaxacao tipicamente envolvem a excitacao de fonons, ou seja, o aquecimento

da rede cristalina [43].

Os processos de relaxacao podem ser divididos em dois grupos: os processos in-
trinsecos ao material, como correntes parasitas, interagoes elétrons-magnons e interacoes
fonons-magnons [50], e processos extrinsecos, como espalhamentos de dois magnons indu-
zidos por defeitos como imperfei¢oes superficiais em amostras [12].

Esses processos de relaxacao do sistema desempenham um papel fundamental na
ressonancia ferromagnética: o alargamento da linha de ressonéncia. Esse alargamento de
linha estéa diretamente relacionado com o amortecimento de precessao e, portanto, com
base na largura de linha de ressonancia ¢ possivel determinar o valor da constante de
amortecimento « do sistema. A largura de linha pode ser medida em campo (AH) ou em
frequéncia (Aw). Quando medida em campo, é comum dividirmos a largura de linha em
dois termos [52]:

AH = AH;hom + AHpom, (1.15)

onde AH;upom agrupa os mecanismos de relaxacdo extrinsecos e AHy,, ¢ a chamada
largura de linha de Gilbert, que agrupa os mecanismos intrinsecos. O termo AH;,pom pode

ser escrito como [52]:

OH, OH, OH,
00y Opn OH

onde H, é o campo de ressonancia, AH;,; esta relacionado com a inomogeneidade dos

AI{inhom = ‘ Aqu + AHinta (116)

A9H+|

campos internos na amostra, Afy e A¢y representam os espalhamentos nas orientagoes
dos eixos cristalograficos nas diferentes regides internas das amostras. J& a largura de linha

de Gilbert pode ser representada por [53]:

1 ay F
AHpp = ————— 27 (F o¢ ) 1.17
M = TirenadH| M, 1 5070 (1.17)
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onde as orientagoes 0, 6 e ¢ sdo as mesmas definidas na equagao (1.14). A largura de

linha de Gilbert se relaciona com a largura em frequéncia por [24]:

Aw = (dw"e“> AHpom. (1.18)

1.7 Susceptibilidade e permeabilidade

A resposta de uma amostra ferromagnética a um campo magnético externo Hac
com frequéncia angular w pode ser descrita utilizando a permeabilidade magnética, dada
por [47]:

B Boei(wt—d) BO
= —=——— = "“(cosd —isind) = pu' — iy, 1.19
FEHT e )= —ip (1.19)
onde By e Hy sao, respectivamente, as amplitudes de B e H e § é uma diferenca de fase

entre ambos.

A maneira como a magnetizacao da uma amostra responde ao campo magnético
pode ser descrita pela susceptibilidade magnética, que se relaciona com a permeabilidade
de forma muito simples por:

p=1+4mx. (1.20)

Se supormos um campo de radiofrequéncias h,¢ aplicado no plano x — y e também um
campo estatico H paralelo ao eixo z, assim como a situacao descrita na segao (1.5), o

campo total sera dado por:
hye + H = 1'%+ h/y + Ha. (1.21)

Para uma amostra exposta a esse campo, as componentes de precessao da magnetizacao
no plano x — y, representadas por um vetor m = M,X + M, ¥, podem ser relacionadas ao
campo rf pela expressao:

<~

m =X -hy, (1.22)

<~
onde X ¢é o tensor susceptibilidade magnética. Em um exemplo simplificado em que

Wress /= wp € supondo que a taxa de relaxacao do sistema seja muito menor do que a
frequéncia de ressonancia, podemos escrever as componentes da susceptibilidade como
29, 24):

'YMSWO
X Xoy wi — w? + 2iawow (1.23)
, yMw
Xyz = —Xay = 1 2 (124)

w§ — w? + 2iawow

O tensor susceptibilidade é de grande interesse ao estudarmos ressonéancia ferromag-
nética, pois a parte imaginaria da componente Y., da susceptibilidade estd diretamente

relacionado a energia de microondas do campo h,¢ absorvida pela amostra. De fato, quando
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Figura 9 — Parte imaginaria normalizada da componente Y, da susceptibilidade em funcao
de um campo externo H. A curva tem a forma de uma lorentziana com seu
maximo coincidindo com o campo de ressonancia H, e com largura a meia
altura igual a largura de linha de ressonancia AH.

"
xrax?

w = wp temos o valor maximo de x/,, como pode ser visto na figura (9), assim como ocorre

o maximo de absorcao de energia durante a ressonancia. Além disso, a largura de linha

7
Tx)

de ressonancia pode ser obtida a partir da largura a meia altura de x7_, j& que também

depende do parametro a.
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2 Metodologias

Nesse capitulo iremos descrever os conceitos e métodos utilizados neste trabalho
para a caracterizacao das amostras de CoZr e verificacao dos resultados obtidos através de

simulagdes micromagnéticas.

Para a caracterizacao de propriedades magnéticas estaticas foi utilizado um mag-
netometro de amostra vibrante (VSM) para obter curvas de magnetizagdo. A partir das
curvas de magnetizagdo e comparando os resultados a modelos teodricos é possivel determi-
nar se a amostra apresenta anisotropia uniaxial e a dire¢ao do eixo facil em relacdo a um

eixo de referéncia definido previamente.

Para a caracterizacao de propriedades magnéticas dinamicas utilizou-se uma bobina
de Helmholtz para a aplicacdo de um campo magnético estatico e um analisador de rede
vetorial (VNA) para aplicar um campo de radiofrequéncias. A partir dos resultados obtidos
através das medidas dos parametros de absorc¢ao e transmissao do VNA, é possivel medir
a absorcao de energia eletromagnética e a permeabilidade magnética efetiva da amostra
para obter informacoes a respeito da FMR. Utilizando ajustes de dados com modelos

conhecidos é possivel obter valores para as propriedades dindmicas das amostras.

Por fim, utilizando os resultados obtidos experimentalmente foi possivel utilizar o
software MuMax3 de simula¢ao micromagnética para simular a ressonancia ferromagnética
das amostras e comparar a relagao de dispersao experimental com uma simulagao para

verificar se os resultados coincidem.

2.1 Caracterizacao estatica

Para que pudéssemos caracterizar propriedades estaticas das amostras foi necessario
obtermos curvas de magnetizacao M — H (histereses), representadas na figura (10). Destas
curvas é possivel determinar um valor para a magnetizacao de saturagao volumétrica M,

das amostras, desde que os volumes das amostras sejam conhecidos.

Além disso, podemos verificar se a amostra possui anisotropia uniaxial e obter a
direcao do eixo facil em relacdo a um eixo de referéncia. Isso é possivel ao realizarmos uma
série de medidas de curvas M — H para diferentes angulos de aplicacao do campo externo
no plano do filme, pois o campo coercivo (o campo necessario para zerar a magnetizagao
ap0s uma amostra ser saturada) e a remanéncia (magnetizagdo que remanesce em H =0
apés a amostra ser saturada) dependem do dngulo de aplicacdo do campo externo em

relagdo ao eixo facil [54], como pode ser visto na figura (10).

Para medirmos as curvas de histerese das amostras foi utilizado um magnetometro de
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Figura 10 — Curvas de magnetizacao (histereses) simuladas por micromagnetismo para
campo externo aplicado em diferentes dire¢oes em uma amostra com ani-
sotropia uniaxial. No grafico, # é o angulo entre o campo aplicado e o eixo
facil.

amostra vibrante (VSM) [55]. O VSM é altamente indicado para esse tipo de procedimento
por possuir alta sensibilidade, capacidade de aplicar campos suficientemente altos para
saturar as amostras utilizadas e por sua praticidade. O VSM possui um software capaz de
automatizar as medidas através de “receitas” que ditam a variacao no campo aplicado e a
quantidade de medidas utilizadas para fazer a média para cada ponto da curva obtida.
Além disso, as séries de medidas para diferentes angulos de campo aplicado também sao
automatizadas, ja que o VSM é capaz de rotacionar a haste com a amostra em torno do

eixo z automaticamente de acordo com a predefinicdo da “receita” no software.

O principio de funcionamento do VSM se d& pela variacao do fluxo de campo
magnético por quatro bobinas detectoras ao vibrarmos uma amostra magnetizada proxima
a elas. Ao vibrarmos uma amostra magnetizada, estaremos variando o campo magnético que
é causado por essa amostra e, portanto, estaremos variando o fluxo de campo magnético por
uma bobina detectora. Essa variagdo de fluxo de campo ird induzir uma forca eletromotriz
(FEM) de acordo com a lei de Faraday [56], dada por

dopg
=-N—— 2.1

onde ¢ é a FEM induzida na bobina, N é o nimero de voltas da bobina e ®5 ¢é o fluxo de

campo magnético pela bobina.

O sistema, esquematizado na figura (11), é formado por uma haste ndo magnética
com uma das extremidades contendo um porta amostras e a outra extremidade presa

firmemente a um mecanismo de vibragao que sera responsavel por vibrar a haste ao
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longo do eixo z. A extremidade da haste contendo o porta amostras (e a amostra) fica
posicionada entre os polos de um eletroima, que aplicam um campo homogéneo na regiao
da amostra. A amostra também fica proxima a quatro bobinas detectoras, sendo um par
responsavel por detectar a FEM induzida na dire¢ao paralela ao campo (eixo x) e outro
par responsavel por detectar a FEM na direcao perpendicular ao campo e a vibragao da

amostra (eixo y).

Vibracgao

(o)
@06’&
W

Eletroima I I Eletroima

)

detectoras

Figura 11 — Esquematica de posicionamento da amostra em um VSM. Imagem adaptada

de [37].

A magnitude da FEM induzida nas bobinas é proporcional & componente medida do
momento magnético da amostra [37]. Utilizando um amplificador Lock-in para amplificar
o sinal da FEM induzida nas bobinas e conhecendo a frequéncia de vibragao da amostra,
que é controlada pelo software do VSM, é possivel determinar um valor para o momento

magnético da amostra em uma dada direcao para um certo valor de campo aplicado.

A calibragao do VSM ¢ feita utilizando uma amostra referéncia de niquel para
determinar a relacao entre o sinal da FEM amplificado pelo Lock-in e o momento magnético
medido. O software do VSM também nos permite calibrar a posi¢cao da amostra através
da maximizac¢do do sinal obtido pelas bobinas detectoras através de um ajuste fino da

posicao nos eixos x, y e z.

2.2 Caracterizacao da dinamica

Para a caracterizacao de propriedades da dinamica de magnetizagao dos materiais
estudados utilizamos a técnica de ressonancia ferromagnética. Para isso, utilizamos um
sistema experimental de ressondncia ferromagnética por analisador de rede vetorial (FMR-
VNA), que se destaca pela sua praticidade em permitir que medidas sejam feitas para
um dado valor de campo estatico enquanto a frequéncia do campo de excitagao é variada.
Diferentemente de métodos mais tradicionais em que se usava uma cavidade ressonante

para estudar a resposta de uma amostra para uma uUnica frequéncia de excitacado em



28 Capitulo 2. Metodologias

diferentes valores de campo estatico, na FMR-VNA uma guia de onda é conectada a um
analisador de rede vetorial que permite a medi¢do de um grande intervalo de frequéncias,
desde M Hz até GHz. Desta forma, as respostas dindmicas da amostra podem ser obtidas
através da matriz de espalhamento gerada pelo analisador de rede vetorial, como sera

explicado na subsecao (2.2.1).

Neste trabalho utilizamos dois diferentes modelos para obtencao e validacao das
propriedades dindmicas dos filmes estudados, sendo que ambos fazem uso do sistema FMR-
VNA. O primeiro modelo consiste em estimarmos a energia eletromagnética absorvida pela
amostra, enquanto o segundo modelo consiste em medirmos a permeabilidade magnética
complexa efetiva. Ambos os métodos sao medidos para cada valor de campo estatico

aplicado e para cada valor de frequéncia utilizado para o campo de radiofrequéncias.

Para os procedimentos experimentais de ambos os métodos utilizamos uma bobina
de Helmholtz GMW Associates modelo 5451 para a aplicagdo do campo estatico com
valores entre 300 Oe. A bobina é alimentada por duas fontes Kepco conectadas a um
amplificador Lock-In SR830 DSP que controla a tensao nas fontes Kepco. Em ambos os
métodos a amostra estudada é colocada em um porta amostras conectado a um Analisador
de Rede Vetorial Rohde & Schwarz ZVB 14 com frequéncias medidas entre 10 M Hz e 8
GHz. O analisador e o Lock-In sdo controlados via software de computador por interface
HP VEE.

Na subsecao a seguir serda dada uma breve explicagao sobre o analisador de rede
vetorial para contextualizar os pardmetros utilizados nos modelos. As subse¢oes seguintes
serao dedicadas a explicar ambos os modelos, desde seus procedimentos experimentais até

o embasamento para a analise dos dados obtidos.

2.2.1 Analisador de Rede Vetorial

Um analisador de rede vetorial (VNA) é um equipamento capaz de medir proprieda-
des elétricas de um dispositivo conectado a ele em um grande intervalo de frequéncias. Seu
funcionamento se da pela aplicagdo de um estimulo com amplitude, frequéncia e fase bem
definidas em um dispositivo sob teste (DUT). O VNA mede as propriedades do estimulo
aplicado e compara com as mesmas propriedades da onda transmitida e refletida no DUT,

gerando uma matriz de espalhamento do sistema.

A matriz de espalhamento fornece uma descrigao completa da rede ao relacionar
ondas de tensdo incidentes e refletidas nas portas do DUT. Em uma dada porta n da rede,
uma onda de tensao se propagando ao longo do caminho, com posi¢ao definida por z, pode

ser escrita como

Vi(2) = Virem ™= 4 v —¢ikz, (2.2)

onde & é o ntimero de onda e V" e V.~ sdo as amplitudes das ondas incidentes na porta n
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e refletidas da porta n, respectivamente. Para uma rede de duas portas como a utilizada
nesse trabalho, podemos definir a matriz de espalhamento produzida pelo VNA como

[57, 58]:

Vi~ S S Vit
1_ _ 11 12 1+ , (23)
Vy So1 Sa Vs,
ou em notagao compacta:
Vo] =I[SIV*]. (2.4)
Cada elemento dessa matriz pode ser escrito em termos das ondas de tensao como
V-
Sij = VEJF : (2.5)
J VI:':O para k#j

Os parametros S;; podem ser representados em um diagrama de fluxo como o da
j
figura (12), onde fica mais claro que os coeficientes S,,,, sdo os coeficientes de reflexdo em

uma porta n e S;; é o coeficiente de transmissao da porta j para a porta 4.

Ambas as portas do VNA utilizado nesse trabalho possuem impedancia caracte-
ristica de 50 2. A calibracdo do VNA ¢ feita ao serem definidos planos de referéncia que
definem as posi¢oes das portas do DUT. Esse processo compensa o deslocamento de fase
devido aos cabos que propagam o sinal até as portas do DUT e pode ser automatizado
pela utilizacdo de uma unidade de calibragao, como a unidade ZV Z53 Rohde & Schwarz

que foi utilizado nesse trabalho.

\
4
Y

A
A

by S,

Plalno 1 Plalno 2

Figura 12 — Diagrama de fluxo para uma rede com duas portas. Cada plano de referéncia
possui dois nodos a; e b; que representam, respectivamente, ondas incidentes
e refletidas na porta i. Imagem adaptada de [57].

2.2.2 Absorcao de energia

Assim como foi comentado na se¢ao 1.5, o estado de ressonancia ferromagnética
ocorre quando ha maior absorcao de energia eletromagnética pelo material. Este método se
baseia em obter o espectro de poténcia absorvida pela amostra para cada valor de campo

estatico e frequéncia aplicados durante o processo experimental.
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Para um DUT em que nao ha perdas ou absorg¢oes, a poténcia média recebida pela

rede deve ser [57]:

1

Prea = 5[VVIT =5V VT =0, (2.6)

1
2
e, portanto, as poténcias incidentes e refletidas devem ser iguais. Igualando ambas as

poténcias e utilizando a equacao (2.4), podemos escrever que
VAV = VST ST VT (2.7)

Assumindo que [V1] seja ndo nulo, entdo para que essa equagao seja verdadeira é necessario

que a matriz [S] seja uma matriz unitaria, podendo ser escrita como:
N
Z SkiS};j = 0,j, para todo i e j, (2.8)
k=1

onde d;; ¢ a delta de Kronecker. Por consequéncia disso, para uma rede sem perdas e com

i=7=1eN =2 (duas portas), podemos escrever a relagao:
|511’2 —|— ‘Sgllz = 1 (29)

Dessa forma, para um sistema composto por amostra, substrato e porta amostras, temos
que a poténcia absorvida pelo sistema é dada por [59]:
Pabs

-Pincidente

=1—|Su|* =[Sl (2.10)

Portanto, podemos estimar a poténcia absorvida pelo sistema utilizando um porta
amostras com duas portas coaxiais ao medirmos os coeficientes de reflexdao Si; e transmissao
Ss1 [60] do VNA. Um arranjo experimental para esse tipo de procedimento estd ilustrado
na figura (13). Dessa forma, obtemos um conjunto de dados Si; e So1 que nos dé a poténcia

absorvida pelo sistema.

Esse valor de poténcia absorvida, entretanto, inclui contribuig¢oes de perdas no
porta amostras, no substrato e para o ambiente, além das perdas devido a absorcao da
energia pela amostra. Como apenas as perdas devido aos processos magnéticos de FMR
nos interessam, é necessario fazer um conjunto extra de medidas: uma medida de referéncia
com o porta amostras contendo apenas o substrato utilizado e de mesmo tamanho que
a amostra medida. Assim é possivel descontar a poténcia absorvida pelo substrato, pelo
porta amostras e perdida para o ambiente da poténcia absorvida pelo sistema completo,

restando apenas a absorcao da amostra. Assim, a absor¢ao pode ser escrita como:
AS = (1= [Sul* + [Sal?) — (1= ST + |57, (2.11)

onde Sy; e Sy representam as medidas para o sistema completo e ST e S5/ representam
as medidas de referéncia. AS é calculada em unidades arbitrarias, mas podemos compara-la
com a poténcia absorvida pela amostra ao normaliza-la, de forma que

AS P

AS?’TLGJI - Pmaa:. (2'12)
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Figura 13 — Ilustracao dos equipamentos utilizados para fazer medigoes pelo método de
absorcao de energia. A amostra é posicionada abaixo do condutor no porta
amostras com o filme virado para cima.

Podemos obter a relacao de dispersao de ressonancia do sistema ao obtermos a
frequéncia em que P/P,,,, ¢ méxima para cada valor de campo estatico aplicado. A figura
(14) mostra um exemplo de espectro de poténcias absorvidas e a relagdo de dispersao de

ressonancia obtida a partir dele.

1,0 8
84 Relagao de Dispersao
7 -
7_
0,8
— 6 -9
N T
G 5 0,6 S5
o ] o
2 4 -y g4
<aj1 o ‘%
o 3 0.4 o 3 A
o o
= oo w 2
1 0,2
1 -
0_
T 0,0

T T T T T T 0 T T T T T
—300 —-200 -100 0 100 200 300 —-300 -200 -100 0 100 200 300
Campo (Oe) Campo (Oe)

(a) (b)

Figura 14 — (a) Espectro de poténcia absorvida em mapa de cores; (b) Relagao de dispersao
de FMR obtida através das posigoes em frequéncia dos maximos de P/ P4,
para cada valor de campo estatico.
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2.2.3 Permeabilidade efetiva

Dada a relacao entre o tensor susceptibilidade magnética e a FMR descrita na
secao 1.7 e a relacao direta entre susceptibilidade e permeabilidade magnética, podemos
utilizar uma técnica de medida desenvolvida por V. Bekker et al [61] para a determinacao
da permeabilidade magnética complexa dependente de frequéncia e, através dos dados de

permeabilidade efetiva, obter informagoes a respeito da FMR do sistema.

No método de V. Bekker precisamos apenas de medidas do parametro de reflexdo
S11 de um porta amostras do tipo stripline terminado em curto de comprimento [/, como o
que ¢ ilustrado junto ao arranjo experimental para este método na figura (15). Esse método
parte do principio de que o coeficiente de reflexdo de uma secao de linha de transmissao

pode ser descrito pela equagao [62]
R = Rope %, (2.13)

onde Ry ¢é o coeficiente de reflexdo na terminacao da stripline (Ry = —1 para uma stripline
terminada em curto), L é o comprimento da se¢do da linha de transmissdo e v é a
constante de propagacao, que para um meio inomogéneo e com uma aproximacgao de onda

eletromagnética quasi-transversal pode ser escrita como [63, 61]
W,/ €
— M’ (2.14)
c
onde c ¢ a velocidade da luz no vicuo, p.s¢ ¢ a permeabilidade magnética efetiva e e.r¢ €

permissividade elétrica efetiva.

O processo experimental e de andlise dos resultados obtidos para esse método se
da em trés partes necessarias para eliminar perdas associadas a stripline e ao substrato:

vazio.

1. Faz-se uma medida do coeficiente de reflexao para o porta amostras vazio: S77#%;

2. Faz-se uma medida do coeficiente de reflexao para o porta amostras contendo apenas
o substrato utilizado na fabricacao da amostra e com o mesmo comprimento /y da

amostra: S§ub;

3. Faz-se uma medida do coeficiente de reflexdo para o sistema completo, ou seja, com

o filme de comprimento {; no porta amostras: S{l.

Nestas medidas, os pardametros S1; medidos representam o coeficiente de reflexao
R. Desta forma, para a parte 1 do procedimento temos Ry = —1, L =1l e /Lg%"o = 1.

Substituindo esses valores em (2.13) e utilizando (2.14) temos:

Si}fwio _ _efQilw\/ﬁ/c. (215)



2.2. Caracterizagao da dindmica 33

—
VNA lll\

(0
(®) (®)
el

.o o om_c00
 m—

=

MY o[ ][ 1O 'I

Y Ak W _, Fontes
Ui Kepeo
Porta amostras

Yo

| —

1 Terminacgao
j em curto
. *__1i__* L}' circuito
Bobina de |t
Helmholtz h

L Amostra

Figura 15 — Arranjo experimental para o método de obter a permeabilidade complexa
efetiva. Na figura estd ilustrado o porta amostras do tipo stripline terminado
em curto.

Resolvendo essa equagao para a permissividade elétrica efetiva do porta amostras vazio,

temos:

vazio iChl(_ ﬂlzw) ?
grazio — [Q—M . (2.16)

Para a parte 2 do procedimento teremos novamente que Ry = —1 e ufjﬁl} =1, mas

a linha de transmissao agora se divide em trés se¢oes: uma secao vazia de comprimento [,
€ Y = Yvazio, UMa segao com o substrato de comprimento Iy e v = 75, € uma ultima secao
de comprimento ly € ¥ = Yyazio- Assim, podemos escrever (2.13) como:

Sfitb — _62(7vuziol1+75ublf+’7'uaziol2) — _62['Ysublf+7vazio(l_lf)]7 (217)

onde foi utilizado que l; + Iy + ls =l e, portanto, ly +lo = — l;. Sendo 7,420 0 MeESMO 7y

da parte 1 do procedimento, podemos resolver essa equagao para 52%’(, obtendo:

__ 2
b icln(=55uby (L —1p)y/eds3°

= — i 2.1
geff 2wlf lf ( 8>

Por fim, para a parte 3 temos uma situacao bastante similar a parte 2, onde

Ry=—-1,L=0L+1l+1e ngf = eﬁyl}, porém agora temos que p.rr 7 1. Refazendo os
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mesmos passos das partes anteriores e resolvendo agora a equagao para fi.ff, podemos

obter a permeabilidade efetiva do filme:

_ 9

p icln(=s) (= 1y)y/eff”

6ff: SU - SU
2wlf,/€efl} lf\/sefl}

A partir da parte imaginaria da permeabilidade efetiva é possivel obter a relagao

(2.19)

de dispersao de FMR, como ilustrada nas figuras (9) e (16), enquanto é possivel obter a

largura de linha de ressonancia diretamente da parte real da permeabilidade efetiva.
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Figura 16 — (a) Espectro da parte imaginaria da permeabilidade efetiva em mapa de cores;
(b) Relagao de dispersao de FMR obtida através das posigoes em frequéncia
dos méaximos da parte imaginaria da permeabilidade efetiva para cada valor
de campo estatico.

2.3 Simulacdoes micromagnéticas

A simulagao micromagnética é uma forma bastante 1til de investigar como uma
amostra se comporta durante a dinamica de magnetizacao. Devido a limitagoes de hardware,
algumas aproximacgoes sdo necessarias para tentar reproduzir os resultados experimen-
tais, mas o comportamento magnético deve manter-se similar devido as propriedades e

geometrias utilizadas.

O software escolhido para realizar as simulagoes foi o MuMax3 [64, 65] devido &

sua alta performance para simulagoes de sistemas grandes e a facilidade de seu uso.

Na subsecao a seguir sera feita uma apresentacao ao MuMax3. Nas subsecoes
seguintes serao apresentados a base do algoritimo utilizado para simular medidas de

ressonancia ferromagnética e o método utilizado para analisar os resultados obtidos.
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2.3.1 MuMax3: Simulacdes micromagnéticas aceleradas por GPU

mumax:

GPU-accelerated micromagnetism

MuMax3 (<https://mumax.github.io/>) é um programa de simulagdo micromag-
nética acelerado por GPU (unidades de processamento grafico). Ele foi desenvolvido e é
mantido pelo grupo DyNaMat da Universidade de Ghent [64].

O MuMax3 é um software de codigo aberto distribuido gratuitamente sob a licenca
GPLv3 [66] para Windows, Mac e Linux. O programa ¢é escrito em Go [67] e CUDA [68],
sendo necessario a utilizagdo de uma placa grafica NVIDIA para sua utilizagdo. Devido a
utilizacao de GPU para acelerar o processamento de dados, as simulagdes podem ocorrer
em uma velocidade até 100x maior do que em programas baseados em processamento por
CPU.

Para realizar a simula¢ao, o MuMax3 utiliza o método de diferencas finitas (FD)
para discretizar a amostra em redes 2D e 3D de células ortorrémbicas com magnetiza-
¢ao uniforme e consideradas no centro de cada célula [64, 65]. A evolugdo temporal da
magnetizacao em cada célula é dada pelo torque de Landau-Lifshitz na forma:

1
T2 {m X Beg + a[m x (m X Beg)]}, (2.20)

onde vr; é a razao giromagnética que pode ser alterada pelo usuario e Beg ¢ a densi-

TLL = 7LL

dade de fluxo de campo magnético efetiva, que recebe contribui¢oes, de acordo com o
sistema simulado, de campo externo, campo desmagnetizante, campo de troca, campo de

Dzyaloshinskii-Moriya, campo de anisotropia e campo térmico.

2.3.2 Algoritimos para simulacao de FMR

A simulacao da resposta de ressonédncia ferromagnética de uma amostra depende

de trés passos:

1. Definir a geometria e as propriedades magnéticas da amostra;
2. Aplicar um campo estatico e deixar o sistema evoluir até um estado de equilibrio;

3. Aplicar um campo de radiofrequéncias perpendicular ao campo estatico e analisar a

resposta do sistema a esse campo oscilante.

O MuMax3 tem funcionamento ideal para amostras de tamanho maximo na escala

de micrometros. Sendo assim, nao é possivel definir amostras com o mesmo tamanho das


https://mumax.github.io/
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que foram utilizadas para medidas experimentais. Para atenuar esse problema, definimos
amostras com a mesma forma das utilizadas em laboratério, mas com as dimensoes
do plano do filme na escala de 10 um e com a espessura igual ao do filme utilizado

experimentalmente.

Para a defini¢ao da rede é necessario que as dimensoes (X ey, Yeen, Zeen) das células

sejam menores do que o comprimento de troca da amostra [65], dado por [69]

Aem 2Aem
= G = I 2.21
lee =[5 5 (CCS)  ou L ,/MO 5 (SD, (2.21)

onde A., é a constante de troca e py é a permeabilidade magnética do vacuo. Para

as amostras simuladas nesse trabalho, o valor do comprimento de troca variou entre

leg = 2,6 nm el = 4,0 nm.

Apods as dimensoes das células serem definidas, precisamos definir as dimensoes
(z,y, z) da rede, onde z, y e z sdo nimeros inteiros que definem o nimero de células em
cada dimensao. Normalmente definimos a rede de forma a criar uma amostra com as
dimensoes no plano do filme de algumas centenas de nanémetros, ou seja, para um filme

com a normal paralela ao eixo z teremos X, - © ~ 100 nm.

Para fazer com que a amostra simulada tenha dimensoes na escala de micrometros e
ainda fazer com que os tempos de simulagao sejam aceitaveis, optamos por utilizar condi¢oes
de contorno periédicas (PBC) no plano da amostra. PBC no MuMax3 significa copiar a
amostra original e reproduzi-la em ambos os lados da amostra um nimero (inteiro) Xppc
de vezes. Para um filme com a normal paralela ao eixo z usaremos PBC = (Xppc, Yppc,0).

Dessa forma, as dimensoes (X, Y, Z) da amostra simulada podem ser escritas como:
X =2XppoXeenx, Y =2YppcYeery, 4 = Ze?, (2.22)

onde o fator 2 vem do fato de que cada repetigao da PBC é feita duas vezes (uma de cada

lado da amostra original).

Apébs a geometria da amostra ser definida, é necessario informar ao programa
as seguintes propriedades magnéticas (com dados no SI): magnetizagdo de saturagao,
constante de troca, parametro de amortecimento, magnetizacao inicial, constante de

anisotropia uniaxial e direcao do eixo de anisotropia.

Apés todas essas defini¢oes, podemos comecgar a simulagao do sistema. Primei-
ramente é necessario aplicar um campo externo B no plano da amostra e deixar que o

sistema busque a minimizac¢ao de energia utilizando a funcao relaz() do MuMax3.

Apds a relaxacao do sistema, aplica-se um campo oscilante em um plano perpen-

dicular a B. Esse campo sera aplicado na forma de um pulso de fungao sinc [70, 71]:

SIn (27 frnaz (t — to)]
27Tfmax (t - tO) ’

]’L,f(t) = BoSiHC[Zﬂ'fmax(t - to)] = BO (223)
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onde fa. é a frequéncia maxima que serd medida (também chamada de frequéncia de
corte), By é a amplitude do pulso, t é o tempo decorrido na simulagao e ¢y é 0 momento
em que o pulso é aplicado. A principal vantagem de usar uma funcao sinc é que ela serve
para simular uma medida de banda de frequéncias uniformemente espacadas por ser a
transformada de Fourier de uma funcao retangular [72]. Devido & maior parte da oscilagao
da magnetizacao estar contida no plano do filme, podemos aplicar o pulso apenas no plano
do filme, no eixo perpendicular ao campo estético [73]. O processo deve ser repetido para

a quantidade de valores de campo estatico que for desejada.

Abaixo um exemplo de algoritimo para simular FMR em uma amostra:

X := 4.4e-5 // Comprimento no eixo X da amostra
= 2.2e-5 // Comprimento no eixo Y da amostra

Z := 17.2e-9 // Espessura Z da amostra

setgridsize(52, 26, 5) // Dimensdes da rede

setcellsize(3.3846e-9, 3.3846e-9, 3.44e-9)

// Dimensdes das células

SetPBC(125, 125, 0) // Numero de repetigdes de PBC

Msat = 1299.63e3 // Magnetizagio de saturagio em A/m

Aex = 1.3e-11 // Constante de troca em J/m

alpha = 0.00979 // Parametro de amortecimento

m = Uniform(0,0,1) // Direg8o inicial da magnetizag&o

Kul = 2.8792875e3 // Constante de anisotropia uniaxial em J/m?

AnisU = vector(cos(pi/6), sin(pi/6), 0)

// Diregdo do eixo féacil em relagio a x

Bstep := 0.0006 // Passo de variagdo do campo estatico em T
tableadd (B_ext) // Salvar campo externo aplicado

for B := -0.03; B <= 0.03+(Bstep/2.0); B += Bstep

{

// Lago de campo

t0 := t + 1/(10e9) // Definir o tempo inicial da simulagZo

B_ext = vector(B, 0, 0) // Campo estatico aplicado no eixo x

relax() // Minimizar a energia total

B_ext = vector (B, 5e-4*sinc(2%pi*10e9*(t-t0)), 0)

// Campo estatico + pulso sinc

tableautosave(5e-11) // Salvar dados a cada 50 ps
run(2e-8) // Simular por 20 ns
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2.3.3 Método de analise dos dados da simulacao

Ao realizar uma simulagao como a exemplificada no script da subsec¢ao anterior,

teremos como resultado uma tabela de dados como a abaixo:

#t (s) mx () my () mz () B_extx (T) B_exty (T) B_extz (T)
0 -1 9.261946e-12 2.1445807e-16 -0.03 -1.9490858e-20 0O
5.02905507120433e-11 -0.9999948 -0.0031987748 -0.00031258276 -0.03 2.9223274e-06 O
1.00172429202124e-10 -0.99995106 0.009631225  0.0022725284 -0.03 0.00049999024 O
1.503430200515135e-10 -0.99962586 0.027313659 -0.0015034482 -0.03 -3.4065645e-06 0O
2.003491520022499e-10 -0.9997392 -0.022653775 -0.0028821642 -0.03 1.7395463e-06 O

Nessa tabela esta incluso o tempo decorrido na simulagao com passo de tempo At
determinado no comando tableautosave(At ), as componentes da média espacial normalizada

da magnetizacao (m;) e também do campo externo aplicado Beg.

BDC = 48 G
0,06 A Bpc =144 G
Bpc = 300 G
0,04 A
A 0,027
E>~
\ 0,00 n
—-0,02 ~
—0,04
—0,06 A
0 1 2 3 4 5

Tempo (ns)

Figura 17 — Componente y da média espacial da magnetizacao normalizada por M, para
diferentes valores de campo estatico Bpc de uma simulagao com campo de
radiofrequéncias aplicado no eixo y.

A maneira mais direta de obter informacoes de ressonancia ferromagnética desse
conjunto de dados ¢é realizar uma transformada rapida de Fourier (FFT) na componente
y da magnetizacao espacial média [74, 75]. A FFT ird nos permitir obter o espectro de
poténcias S, (f) no dominio de frequéncias. S, (f) contém informacao sobre a amplitude

de oscilagao da magnetizacao e de FMR, sendo definido como:

Sy(f) = 1F,(HI, (2.24)

sendo o coeficiente de Fourier F,(f) dado por

N

Fy(f) =3 (my) (ty)e 2, (2.25)

k=1
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onde t; é o tempo de simulagdo dado por t, = kAt, onde k é um inteiro que contabiliza

cada medida.
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Figura 18 — Espectro de poténcias S,(f) das medidas da figura (17) para alguns valores
de campo estatico.

A frequéncia maxima que pode ser determinada é definida pela frequéncia de
Nyquist [75], dada por fy = %At, e o0 espacamento entre as frequéncias é dado por
Af =4

Utilizando as curvas exemplificadas na figura (18) é possivel fazer um mapa de cores
do espectro de poténcias e também obter a relagao de dispersao de ressonancia através da

posi¢do dos maximos de S, (f) para cada valor de campo estatico, como é mostrado na
figura (19).
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Figura 19 — (a) Logaritmo do espectro de poténcias em escala de cores. E possivel ver a
curva caracteristica de ressonancia ferromagnética caracterizada pela maxima
amplitude de precessao da magnetizacao; (b) Relacao de dispersao de FMR
obtida através das posi¢oes em frequéncia dos maximos de Sy(f) para cada
valor de campo estatico.
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3 Amostras

Filmes finos de cobalto e zircomio (C'oZr) apresentam propriedades macias de
magnetizacao que sao de grande interesse para aplicagoes tecnolégicas, como alta mag-
netizacao de saturacao, baixa coercividade, alta permeabilidade magnética na faixa de
radiofrequéncia e aumento da resistividade com a diminui¢ao da espessura [36]. Apesar
desses aspectos de interesse, existem poucos trabalhos na literatura que buscam estudar o
comportamento dindmico de filmes de CoZr com espessuras inferiores a 100 nm. Devido
a isso, buscamos fabricar e investigar as propriedades dinamicas de filmes de C'oZr com
diferentes concentragoes de Zr e com diferentes espessuras definidas nesse intervalo de até
100 nm.

Neste trabalho foram analisados filmes finos de C'oZr produzidos pela técnica de
pulverizagao catédica (magnetron sputtering). Foram feitas quatro séries de amostras,
onde duas séries de filmes foram depositadas sobre titanio (7%) depositado em substrato
de silicio (S7) e outras duas séries depositadas sobre T% depositado sobre laminulas de

vidro. O CoZr foi depositado sobre T para aumentar a aderéncia da deposicao dos filmes.

Para obtermos informagdes sobre a concentracao de cobalto e zirconio depositados,
foram feitas analises pelas técnicas de Espectroscopia de Retroespalhamento de Rutherford
(RBS) no Laboratoério de Implantagao Ionica do Instituto de Fisica da UFRGS pela Dra.
Raquel Giulian. Para obtermos a taxa de deposicao, que serve para estimar a espessura dos
filmes, e verificar se as amostras estavam amorfas, utilizamos as técnicas de Reflectometria
e Difragao de Raios-X (XRR e XRD, respectivamente), cujas medidas foram feitas no
Laboratério de Conformacao Nanométrica do Instituto de Fisica da UFRGS pelo Dr.

Antonio Marcos Helgueira de Andrade.

Nas secoes a seguir serao dadas breves descri¢coes sobre a técnica de deposicao por
magnetron sputtering e dos procedimentos para a fabricacdo das amostras. Também serd
feita uma breve explicacdo de como ¢é feita a analise dos resultados das técnicas de RBS,
XRD e XRR e os resultados obtidos.

3.1 Deposicao por magnetron sputtering

Na técnica de pulverizagao catddica, mais conhecida como magnetron sputtering,
a deposicao ¢ feita em uma camara de vacuo com duas placas em seu interior: o alvo,
composto pelo material que se deseja depositar, e o substrato em que desejamos fazer a

deposicao.

Na deposicao, a pressao da camara é reduzida e posteriormente preenchida com
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gas de argonio. Dentro da cdmara haverao poucos ions de argbénio. Ao aplicarmos uma
diferenca de potencial entre o alvo e o substrato e sob a agao de um campo magnético,
estes ions serao acelerados e, em trajetoria helicoidal, terao mais probabilidade de colisao
com outros atomos de argonio. Isto aumenta a taxa de ionizacao e, em um processo cascata,
gera um plasma. Esta grande quantidade de ions serdo acelerados na dire¢ao do alvo, onde
irao colidir, ejetando particulas do alvo. Essas particulas serao lancadas na dire¢ao do

substrato, onde acabam por se depositarem [76, 77].

Na figura (20) é mostrada uma ilustracao do funcionamento de um magnetron

sputtering.

Atomos _—"
depositados \\ I // Atomos ejetados
Plasma — NN~ d0 alvo

I de A - Campo
ons de Ar po
acelerados 3 magnetico
para o alvo Alvo

Imas
Catodo

Figura 20 — Ilustracdao de deposicao por magnetron sputtering.

3.2 Fabricacao das amostras

Para a fabricacdo das amostras foi utilizado um alvo de cobalto com pastilhas
de zirconio de 3 mm de didmetro e 3 mm de altura, obtidas pela prensagem de p6. As
pastilhas foram posicionadas nas regides de maior desbaste do alvo de C'o. Como comentado
anteriormente, foram fabricadas quatro séries de filmes de C'oZr, sendo as duas primeiras
depositadas para diferentes espessuras sobre laminulas de vidro com o objetivo de serem
utilizadas nas medidas de FMR:

1. Primeira série depositada: Trés filmes fabricados pela deposi¢ao de C'oZr sobre
T depositado em substratos de laminulas de vidro. Os filmes foram depositados por
diferentes periodos de tempo para se tentar obter filmes com espessuras entre 15 nm
e 100 nm utilizando o alvo de cobalto com quatro pastilhas de zirconio nas regioes

de maior desbaste do alvo.
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Um filme extra foi fabricado com CoZr depositado diretamente sobre o substrato
durante 300 segundos para que pudesse ser obtida uma calibragdo da taxa de

deposicao de C'oZr através da técnica de reflectometria de raios-x.

Durante a deposicao dessa série, os parametros de deposicao utilizados foram:
pressao de argonio de 4 mTorr, pressao base de 1,2 x 107¢ T'orr e fluxo de argonio
de 100 SCCM. Foi utilizada uma fonte DC com pardmetros de 120 mA e 44 W.

2. Segunda série depositada: Assim como na série anterior, trés filmes foram fa-
bricados pela deposicao de CoZr sobre T depositado em substrato de laminulas
de vidro por periodos de tempo similares. Porém, desta vez foi utilizado o alvo
de cobalto com oito pastilhas de zirconio nas regioes de maior desbaste para que

obtivéssemos uma maior concentragao de Zr nos filmes.

Novamente, um filme extra foi fabricado para se obter uma calibragao da taxa de

deposicao, porém desta vez o filme foi depositado por 180 segundos.

Durante a deposicao dessa série, os parametros de deposicao utilizados foram: pressao
de Ar de 5 mTorr, pressao base de 7 x 10~7 Torr e fluxo de argonio de 95 SCCM.
A fonte DC foi utilizada com parametros de 108 mA e 40 W.

Posteriormente, foram fabricadas outras duas séries de filmes com as mesmas
configuracoes das séries anteriores, porém os filmes foram depositados sobre substrato de
silicio para que fosse possivel aplicar a técnica de RBS aos filmes com o objetivo de obter
a porcentagem de zirconio nas duas configuragoes estudadas. Estas séries também foram
depositadas com uma camada de T sobre a camada de CoZr como forma de proteger os

filmes de oxidacao.

No magnetron sputtering utilizado ha um campo magnético na regiao do substrato
devido aos imas abaixo dos alvos. E esperado que esse campo magnético induza uma

anisotropia uniaxial no plano dos filmes, assim como descrito na subsecao 1.2.3.

Em todas as amostras foi definido um eixo de referéncia no plano de cada filme.
Esse eixo foi escolhido de acordo com a orientagao do substrato em relacao a camara de

vacuo do sputtering.

3.3 Caracterizacao por RBS

Para verificarmos as proporcoes entre cobalto e zirconio nas amostras depositadas,
aplicamos a técnica de Espectroscopia de Retroespalhamento de Rutherford (RBS) nas

séries depositadas em substrato de silicio.

RBS é uma poderosa técnica para se obter analises quantitativas das camadas

de filmes. A partir do espectro de energia medido é possivel obter informagoes sobre a
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composi¢ao da amostra e da densidade areal de cada camada medida [78, 79]. Com o
espectro de energia obtido, podemos utilizar um software para simular o espectro RBS e
comparar com o resultado obtido experimentalmente, obtendo informagoes da composicao
das amostras. Neste trabalho, foi utilizado o software SIMNRA [80, 81] para realizar
as simulagoes. O SIMNRA é um programa operado totalmente por interface gréfica
desenvolvido por Matej Mayer no Maz-Planck-Institut fiir Plasmaphysik, sendo de facil
uso para simular espectros de RBS [82].

Nas figuras (21a) e (21b) estao os espectros medidos e as simulagdes para amostras
das séries depositadas sobre substrato de Si. Das simulagoes realizadas foi possivel obter
que as amostras depositadas com quatro pastilhas de zirconio ficaram com composicao de
aproximadamente 96% de Co e 4% de Zr, enquanto as amostras depositadas com oito

pastilhas de zirconio ficaram com uma composicao de 92% de Co e 8% de Zr.
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Figura 21 — Espectros de energia de RBS e simulagao obtida pelo SIMNRA para: (a)
amostra depositada com quatro pastilhas de Zr; e (b) amostra depositada
com oito pastilhas de Zr. Em ambos os graficos estao inclusas ilustracgoes fora

de escala das camadas que compoe os filmes e a proporcao de Co e Zr em
cada amostra.

3.4 Caracterizacao por XRD e XRR

A difragdo de raios-X (XRD) e a reflectometria de raios-X (XRR) s@o técnicas
muito utilizadas e muito uteis para o estudo das propriedades cristalograficas e estruturais
de amostras. As técnicas foram utilizadas nesse trabalho para a identificacao de fases
cristalinas, verificar a existéncia de estrutura amorfa nos filmes e obter uma calibracao da
taxa de deposicao por sputtering para sabermos as espessuras dos filmes. Nas subsecoes a

seguir sao apresentados os resultados obtidos por essas técnicas para a caracterizacao das
amostras neste trabalho.
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3.4.1 Difracao de Raios-X

A XRD é uma técnica nao destrutiva muito util para a caracterizagao cristalina
dos materiais, provendo informagoes sobre estruturas e fases cristalinas, textura, geometria
de célula unitaria e orientacao preferencial [83, 84]. Podemos identificar todas essas
propriedades gracas a um enorme banco de dados de padroes de difracao para diferentes

fases cristalinas de diversos materiais [85].

T
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Figura 22 — Difratogramas de raios-X: (a) amostra depositada com quatro pastilhas de
Zr; e (b) amostra depositada com oito pastilhas de Zr. Ambas as amostras
pertencentes as séries depositadas sobre substrato de Si.

O procedimento de XRD realizado foi do tipo Difracao de raios-X de Incidéncia
Rasante (GIXD), em que o feixe é mantido fixo em um pequeno angulo de incidéncia
de ~ 2° e o detector é movimentado no intervalo desejado. Por isso, o procedimento foi
realizado em amostras das séries depositadas sobre Si, facilitando a identificagdo de picos

cristalinos nos difratogramas que podem ser devidos ao substrato.

Na figura (22b) é possivel observar que a série depositada com oito pastilhas (8%)
de Zr apresenta um pico da fase cristalina de C'o hcp, mas de forma geral a amostra
apresenta uma fase amorfa bem definida. Ja na figura (22a) é possivel observar que a
amostra depositada com quatro pastilhas (4%) de Zr apresenta picos das fases hep e fee do

Co, mas também apresenta uma fase amorfa, como pode ser observado pela picos largos.

3.4.2 Reflectometria de Raios-X

Assim como a XRD, a XRR é uma técnica nao destrutiva que permite a obtengao
da espessura, densidade e morfologia de superficies e interfaces em filmes finos e estruturas

de superficies [86, 87]. Utilizando as formulagoes de Bragg e Max Von Laue, podemos
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definir um vetor de espalhamento como [88, 89

47 sin 6
Q= "5

(3.1)

onde # é o angulo de incidéncia do feixe e A é o comprimento de onda da radiacao de
raios-X emitida pelo equipamento. Atribuindo um indice n para cada franja de Kiessig no

difratograma, podemos escrever o vetor de espalhamento correspondente como
(3.2)

onde d é a espessura do filme analisado. A partir dessa relagdo, podemos obter a espessura
do filme a partir do coeficiente angular da reta obtida ao fazermos um ajuste linear em

um grafico de @), vs n, ignorando o ponto referente a primeira franja.
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Figura 23 — Medidas de XRR para a amostra com 4% de Zr. (a) Difratograma com
diversas franjas de Kiesseg bem definidas; e (b) Gréfico de @,, vs n e ajuste
linear. Foi obtido uma taxa de deposicao de 0,745 A/ s de CoZr durante a
deposigao dessa série.

O procedimento de XRR foi realizado nas séries depositadas em laminulas de
vidro com CoZr depositado diretamente sobre o substrato (sem a deposigao de 7%). O

difractémetro emite radiacdo Cu K — a com comprimento de onda de A = 1,5406 A.

Na figura (23a) estd o difratograma obtido para a amostra com 4% de Zr e na
figura (23b) estd o gréfico e ajuste linear feitos para @),, vs n dessa amostra. Foi possivel,
a partir do coeficiente angular obtido do ajuste, estimar uma espessura d = 22,3 nm, de
acordo com a equagao (3.2). Como essa amostra foi depositada durante 300 segundos, a
taxa de deposicao de C'oZr dessa série foi de 0,745 A/ s.

Ja nas figuras (24a) e (24b) estdo o difratograma e o grafico de @, vs n para a

amostra com 8% de Zr. Do coeficiente angular obtido do ajuste linear dessa amostra,
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Figura 24 — Medidas de XRR para a amostra com 8% de Zr. (a) Difratograma com as
franjas de Kiesseg; e (b) Grafico de @,, vs n e ajuste linear. Foi obtido uma
taxa de deposicio de 0,958 A /s de CoZr durante a deposigao dessa série.

obtivemos uma espessura estimada em d = 17,2 nm. Como essa amostra foi depositada

durante 180 segundos, a taxa de deposicao para essa série de amostras foi de 0,958 A/ s.

Utilizando as taxas de deposicao obtidas para ambas as séries, podemos estimar as

espessuras de C'oZr de todos os filmes medidos. As espessuras estimadas para ambas as

séries estao na tabela (1).

Tabela 1 — Espessuras dos diversos filmes utilizados nesse trabalho. As espessuras foram
calculadas a partir das taxas de deposicao obtidas por XRR. A série C'oggZ 714
teve taxa de deposicdo de 0,745 A /s, enquanto a série CogaZrg teve taxa de

deposicio de 0,958 A/s.

Filme 1 177 13,2
0096 Z’l"4 Fllme 2 590 44,0
Filme 3 1173 87,4
Filme 4 180 17,2
Cogs Zrg | Filme 5 590 56,5
Filme 6 1176 112,7
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4 Resultados e discussoes

Neste capitulo serao apresentados e discutidos os resultados experimentais e das
analises dos dados obtidos a partir dos métodos apresentados no capitulo 2. Assim como
comentado ao fim da se¢ao 3.2, cada filme possui um eixo de referéncia definido durante
sua fabricag@o, onde esse eixo pode ou nao ser o eixo facil de anisotropia da amostra.
Todas as medidas experimentais feitas neste trabalho foram realizadas tomando esse eixo

como referéncia.

A primeira secao deste capitulo apresentara os resultados experimentais, obtidos a
partir dos métodos descritos no capitulo 2, e o tratamento dos dados obtidos. A segunda
secao apresenta a caracterizacao das propriedades dos filmes e comparagoes dos resultados
experimentais com simulacoes realizadas com os parametros obtidos. As comparagoes
entre os resultados alcancados para as diferentes espessuras e composicoes de filmes serao

discutidas na terceira sec¢ao.

4.1 Resultados experimentais

A seguir serdo apresentados as curvas experimentais de magnetizagao, obtidas
por VSM, e de ressonancia ferromagnética, obtidas pelas duas técnicas de VNA-FMR
apresentadas na secao 2.2. Para facilitar a compreensao, os resultados serao apresentados

em trés subsecoes dedicadas a cada um dos trés procedimentos experimentais realizados.

4.1.1 Curvas de magnetizacao

As curvas de magnetizagao obtidas utilizando o método descrito da secao 2.1 foram
feitas com campo aplicado nos planos dos filmes com magnitudes em intervalos de até
+12 kOe. Além disso, as medidas foram realizadas a cada 10° para angulos entre 0° e 180°
em relagao ao eixo de referéncia definido durante a fabricacao da amostra citado na secao
3.2.

A partir das curvas de histerese para varios angulos, podemos tragar um grafico da
magnetizacao de remanéncia em func¢ao do angulo de campo aplicado. Segundo o modelo
de Stoner-Wohlfarth [54, 90] para uma amostra uniaxial, o eixo duro de anisotropia é o
eixo de menor remanéncia, enquanto o eixo facil é o eixo que faz 90° com o eixo duro.
Dessa forma, podemos identificar o angulo entre os eixos faceis dos filmes e os eixos de
referéncia definidos previamente ao fazermos um gréafico da remanéncia em funcao do

angulo.
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As curvas de magnetizacao obtidas para as amostras da série de Cogs Z1g estao nas
figuras (25a), (26a) e (27a). As histereses, assim como as curvas de remanéncia, sugerem
que os trés filmes possuem anisotropia predominantemente uniaxial de acordo com o
modelo de Stoner-Wohlfarth [90] idealizado na figura (10). As curvas de remanéncia em
funcao do angulo de campo aplicado estao nas figuras (25b), (26b) e (27b). Para uma
melhor visualizagao de ambos os tipos de graficos, os angulos de campo aplicado estao
apresentados em fungao dos eixos faceis de anisotropia identificados conforme o modelo
de Stoner-Wohlfarth referido anteriormente. Além disso, nos graficos das remanéncias
estd também a curva prevista pelo modelo de rotagao coerente de Stoner-Wohlfarth. Nos
graficos das histereses, o primeiro angulo em cada legenda é o dngulo entre o eixo de

referéncia e o eixo facil.
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Figura 25 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 17,2 nm e 8% de Zr.
O eixo de referéncia do filme faz um angulo de 10° com o eixo facil.

As curvas de magnetizacao obtidas para as amostras da série de C'oggZ 1, estao nas
figuras (28a), (29a) e (30a), enquanto as curvas de remanéncia em fungao do angulo de
campo aplicado estdo nas figuras (28b), (29b) e (30b). Novamente ¢é possivel notar uma
tendéncia uniaxial nas amostras, porém nas amostras de 44,0 nm e 87,2 nm é possivel notar
um comportamento inesperado da remanéncia nas histereses do eixo duro, caracterizado
por um aumento da remanéncia nessa direcdo. Esse comportamento foi causado por um
fenémeno chamado de colapso do eixo duro, que pode ser associado a dispersao anisotrépica,

a desordem cristalografica e efeitos de interagao [91, 92, 93].

Para obtermos a magnetizagao de saturacao volumétrica das amostras a partir das
curvas de magnetizacao é necessario conhecermos o volume das amostras medidas. Para
estimarmos o volume das amostras foram utilizadas as espessuras obtidas por XRR na secao
3.4. Ja as areas das amostras foram estimadas utilizando um software de processamento de

imagens chamado Image.J [94, 95]. Com o volume estimado obtido e 0 momento magnético
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Figura 26 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 56,5 nm e 8% de Zr.
O eixo de referéncia do filme faz um angulo de 30° com o eixo facil.
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Figura 27 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 112,7 nm e 8% de Zr.
O eixo de referéncia do filme faz um angulo de 40° com o eixo facil.

de saturacao (em emu) obtido a partir das histereses, obtivemos os seguintes resultados:

« Para a série com 8% de Zr foi obtido M, = 1140,03 emu/cm?, valor similar a

resultados obtidos na literatura [36, 96];

« Para a série com 4% de Zr foi obtido M, = 1563,39 emu/cm?, porém esse valor
¢ maior do que a magnetizagio de saturagdo do cobalto puro (=~ 1400 emu/cm?)
e nao esta de acordo com o esperado para um filme de CoZr. Essa inconsisténcia
sugere que deve ter ocorrido algum erro na estimativa do volume das amostras, ou

na estimativa da area do plano do filme ou na espessura obtida por XRR.



52 Capitulo 4. Resultados e discussées
CogeZrs - 13,2 nm RO09C - 13.2 nm
109 — 64 =0° 1,0 [
> °
6y = 10° 4
— By =20° (7/
— 0y = 30° 0,8 - ®
0.5 - 6 300 '
— Oy =40 / )
6y = 50° ‘
. 6y = 60° 6y = 100° . 007 )
2 004 — 6y=70° By = 110° £
= —— 6, =80° By = 120° = 04l \o
—— 6y =90° | 6y = 130° '
/ —— 6y = 140° °
-0,5 1 —— 6y = 150° 0,2 - °
— 6y = 160°
— 6, =170° ~——— Modelo SW
104 —— B, =180° 0.04 @ Experimental
100 -75 -50 -25 0 25 50 75 100 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Campo (Oe) 6y (graus)
(a) (b)

Figura 28 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 13,2 nm e 4% de Zr.
O eixo de referéncia do filme aparenta estar paralelo ao eixo facil.
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Figura 29 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 44,0 nm e 4% de Zr.
O eixo de referéncia do filme faz um angulo de 50° com o eixo facil.

Na tabela (2) estao agregados todos os resultados relevantes obtidos da caracteri-
zacao estatica de ambas as séries de amostras: valores da magnetizagao de saturacao e
angulos entre os eixos de referéncia e os eixos faceis das amostras. Também esta incluso
um valor de campo suficiente para que o filme parega estar saturado quando o campo
¢é aplicado na direcao do eixo de referéncia. Esse valor de campo serd necessario para
analises que serao feitas na secao 4.2. Para as amostras de 17,2 nm com 8% de Zr e
13,2 nm com 4% de Zr sao dados um limite inferior e um superior de campo em que a
amostra esta saturada. Esse intervalo é necessario porque para valores de campo maiores
passa a dominar a contribuicao diamagnética do substrato nas medidas, o que poderia

comprometer a correta estimativa de campo de saturacao.
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Figura 30 — Curvas de magnetizacao e remanéncia para o filme de 87,4 nm e 4% de Zr.
O eixo de referéncia do filme faz um angulo de 30° com o eixo facil.

Tabela 2 — Resultados obtidos a partir das curvas de magnetizacao: 6,.; ¢ o angulo entre o
eixo de referéncia e o eixo facil de cada amostra; M, obtido estimando o volume
das amostras; H’¢/ é um valor ou intervalo de campo aplicado na direcio do
eixo de referéncia em que o filme pode ser considerado saturado.

13,2 0 (90, 290)
Cogs 24 44,0 50 1563,39 175
87,4 30 200
17,2 10 (70, 130)
Cogs Zrs 56,5 30 1140,03 170
112,7 40 180

4.1.2 Poténcia absorvida

Ao utilizarmos o arranjo experimental ilustrado na figura (13) e aplicando o método
de medicao e analise descrito na subsecao 2.2.2, é possivel obter os espectros de poténcia
absorvida em escala de cores para todos os filmes analisados. As medidas foram feitas
para 1000 valores de frequéncia entre 10 M Hz e 8 GHz, ou seja, aproximadamente a
cada 7,99 M Hz. JA o campo estatico foi variado entre 300 Oe com passo de 1,5 Oe.
Novamente, todas as medidas foram realizadas com campo estatico aplicado na dire¢ao
do eixo de referéncia; portanto, o angulo entre o eixo facil e o campo aplicado para cada

amostra é o dngulo indicado na tabela (2).

Foi utilizado como porta-amostras uma cavidade similar a exemplificada na figura
(13), com dimensoes internas de 18 mm x 18 mm x 4 mm e capacidade de propagacao de
modo transversal de radiacao eletromagnética (modo TEM). Nesta cavidade, a amostra

é posicionada sob o condutor, com o filme virado para cima e sem fazer contato com o



54 Capitulo 4. Resultados e discussées

condutor.

CogeZrs - 44,0 nm

0,012
—— 1,13GHz —— 4,49 GHz
—— 1,77GHz —— 5,77 GHz
0,010 1 —— 321GHz —— 7,05GHz
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Figura 31 — Curvas AS de absorc¢ao para diferentes valores de frequéncias. As posi¢oes em
campo dos méaximos das lorentzianas sao os valores de campo de ressonancia
para cada frequéncia.

Para valores fixos de frequéncias, o grafico de AS, obtido com a equacao (2.11),
em fungdo do campo aplicado apresenta duas lorentzianas em valores simétricos de campo
quando hé ressonincia, como pode ser visto na figura (31). A posicao em campo desses
picos de absor¢ao de energia eletromagnética para cada frequéncia em que eles ocorrem

resulta na relacao de dispersao do espectro de ressonancia.
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Figura 32 — Espectro de poténcia absorvida e relacao de dispersao de ressonancia para
a amostra de 13,2 nm e 4% de Zr. O espectro apresentou bastante ruido de
fundo, mas foi possivel obter a dispersao com boa clareza.

Os espectros de poténcia absorvida para os filmes com 4% de Zr estao nas figu-

ras (32a), (33a) e (34a). As medidas das amostras de 13,2 nm e 87.4 nm de espessura
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Figura 33 — Espectro de poténcia absorvida e relacdo de dispersao de ressonancia para a
amostra de 44,0 nm e 4% de Zr. H4 uma descontinuidade proximo a 3 GH z,
mas nao prejudicou a obtencao da dispersao.
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Figura 34 — Espectro de poténcia absorvida e relacao de dispersao de ressonancia para
a amostra de 87,4 nm e 4% de Zr. O espectro apresentou bastante ruido de
fundo e uma largura de linha elevada, o que pode ter contribuido para que a
relagdo de dispersao obtida ficasse distorcida.

apresentaram bastante ruido de fundo, enquanto a amostra de 44,0 nm apresentou uma
descontinuidade ao redor da frequéncia de 3 GHz e um pico de absorcao para alguns
valores de campo em aproximadamente 6,5 GHz. Apesar disso, em todas as amostras
foi possivel observar claramente as curvas caracteristicas de FMR. Utilizando o método
descrito anteriormente, foi possivel obter as relagoes de dispersao de ressonancia, onde
apenas a curva para o filme de 87,4 nm apresentou algumas deformacoes, possivelmente

devido ao ruido observado no espectro de cores. As curvas de dispersao estao das figuras
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(32b), (33b) e (34b).

Os espectros obtidos para os filmes com 8% de Zr podem ser vistos nas figuras
(35a), (36a) e (37a). Embora a medida para o filme mais fino, de 17,2 nm, tenha apresen-
tado um alto ruido de fundo e a medida para o filme de 112,7 nm tenha apresentado um
pico anormal para praticamente todos os valores de campo estatico ao redor de 2,55 GH z,
novamente os filmes apresentaram claro comportamento ressonante. As relagoes de disper-
sdo, apresentadas nas figuras (35b), (36b) e (37b), foram obtidas a partir dos méximos de

absorcao e estao bem definidas para ajustes que serao feitos na secao 4.2.
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Figura 35 — Espectro de poténcia absorvida e relacao de dispersao de ressonancia para
a amostra de 17,2 nm e 8% de Zr. O espectro apresentou bastante ruido
de fundo, mas foi possivel obter uma boa dispersao, especialmente para alto
campo.

(b)

4.1.3 Permeabilidade efetiva

Com o arranjo da figura (15) e o método descrito na secao 2.2.3, podemos utilizar
a equagao (2.19) para obter a permeabilidade efetiva complexa dos filmes. Assim como
no método de poténcia absorvida descrito na subsecao anterior, as medidas foram feitas
para 1000 valores de frequéncias entre 10 M Hz e 8 GHz. O campo estatico também foi
aplicado no mesmo intervalo de £300 Oe e com mesmo passo de variacao de 1,5 Oe. Por
fim, mais uma vez as medidas foram feitas com campo estatico aplicado paralelo aos eixos
de referéncia dos filmes. O microstrip terminado em curto utilizado possui comprimento

[ = 6,00 mm e as amostras foram cortadas com comprimentos [ entre 3,20 mm e 4,34 mm.

Os espectros de permeabilidade efetiva, tanto da parte real quanto da parte
imagindria, dos filmes com 4% de Zr estdo nas figuras em (38) e os espectros dos filmes
com 8% de Zr estao nas figuras em (39). Para melhorar a visualizagdo da ressonincia na

parte imaginaria dos espectros foi feita uma normalizacao da permeabilidade para cada
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Figura 36 — Espectro de poténcia absorvida e relagdo de dispersao de ressonancia para a
amostra de 56,5 nm e 8% de Zr.
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Figura 37 — Espectro de poténcia absorvida e relacao de dispersao de ressonancia para a
amostra de 112,7 nm e 8% de Zr. O espectro apresentou um pico para quase
todo o intervalo de campo estatico aplicado ao redor de 2,55 G H z, mas isso
nao prejudicou a obtencao da dispersao.

valor de frequéncia; ou seja, p;,/Maz(u;,) é a parte imagindria da permeabilidade para
uma dada frequéncia e campo dividida pelo maior valor na mesma frequéncia.
Todos os espectros apresentaram uma descontinuidade proxima a 3 GHz e outra

proxima a 5,52 GHz. Como ambas as descontinuidades ocorreram nas medidas de todos

os filmes podemos atribuir suas ocorréncias ao porta amostras utilizado.
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Figura 38 — A esquerda estdo espectros da parte real e & direita os espectros da parte
imagindria da permeabilidade efetiva das amostras com 4% de Zr.
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Figura 39 — A esquerda estdo espectros da parte real e a direita os espectros da parte
imaginaria da permeabilidade efetiva das amostras com 8% de Zr.

A figura (40a) mostra as lorentzianas (que caracterizam a ocorréncia de FMR) na

parte imagindria de p.rs em funcao do campo para alguns valores de frequéncia. Assim

como visto na segao 1.7 e ilustrado na figura (9), podemos obter a relagao de dispersao de

ressonancia a partir da posicao em campo do méximo da parte imaginaria de fi.¢s para

cada frequéncia. As dispersoes obtidas para os filmes com 4% de Zr estao nas figuras
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Figura 40 — (a) Curvas da parte imagindaria e (b) da parte real da permeabilidade efetiva
em funcao do campo estatico para diferentes frequéncias.

(41a), (42a) e (43a), enquanto para os filmes com 8% de Zr estao nas figuras (44b), (45b)
e (46b). Como pode ser visto nas figuras, esse método apresentou alguns problemas nas
dispersoes obtidas, como a ocorréncia de algumas descontinuidades e nao ser possivel obter
a dispersao para valores de campo préximos aos limites experimentais (£300 Oe) devido
aos critérios de analise de dados necessarios para filtrar ruidos. Por esse motivo, serao
utilizadas as dispersoes obtidas pelo método de poténcia absorvida para as andlises que

serao feitas na segao 4.2.

Como as partes real e imaginaria da permeabilidade efetiva possuem uma relagao de
Kramers-Kronig [97], a parte real da permeabilidade lembra a derivada de uma lorentziana
para a regiao de campo em que ela ocorre. De fato, a distdncia em campo entre as cristas
e os vales, que pode ser observada na figura (40b), para cada frequéncia é equivalente &
largura a meia altura em campo da lorentziana da parte imaginaria. Portanto, podemos
obter a largura de linha de ressonancia para cada frequéncia a partir da parte real de fi.s¢
a0 obtermos as distancias entre as cristas e os vales. As larguras de linhas obtidas para os
filmes com 4% de Zr estao nas figuras (41b), (42b) e (43b), enquanto as larguras para
os filmes com 8% de Zr estao nas figuras (44b), (45b) e (46b). As larguras obtidas para
valores de campo positivo foram separadas das obtidas para campo negativo para maior

clareza nessas figuras, mas nas analises da se¢ao 4.2 ambos os resultados serao mesclados.
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Figura 41 — (a) Relagdo de dispersdo obtida a partir de y;; e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de y,, para o filme de 13,2 nm e 4% de Zr.
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Figura 42 — (a) Relagdo de dispersdo obtida a partir de y;; e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de u,, para o filme de 44,0 nm e 4% de Zr.
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Figura 43 — (a) Relacdo de dispersao obtida a partir de y;, e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de y,, para o filme de 87,4 nm e 4% de Zr.
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Figura 44 — (a) Relacdo de dispersao obtida a partir de y;; e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de y,, para o filme de 17,2 nm e 8% de Zr.
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Figura 45 — (a) Relagdo de dispersdo obtida a partir de y;; e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de y,, para o filme de 56,5 nm e 8% de Zr.
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Figura 46 — (a) Relagdo de dispersdo obtida a partir de y;; e (b) largura de linha em
campo obtida a partir de y,, para o filme de 112,7 nm e 8% de Zr.
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4.2 Caracterizacoes e simulacoes

Nesta secao sera feita uma andlise dos dados obtidos na secao anterior. Com os
resultados obtidos nessas anélises serao feitas simula¢oes micromagnéticas de FMR para
que uma comparac¢ao com os resultados experimentais possa ser feito, verificando-se a

precisao dos valores estimados.

As andlises desta secao foram todas feitas utilizando softwares desenvolvidos em
Python e suas bibliotecas, que incluem diversas fung¢oes de tratamento de dados e analises

matematicas.

4.2.1 Parametro de amortecimento

A largura de linha homogénea, dada pela equagao (1.17), para campo aplicado no

plano do filme pode ser escrita como [52]:

All—_[hom = 41 <

v COS(QO _ GH) fres> (41)

onde v = 1,760859770 x 107 s 'G~! é a razdo giromagnética do elétron, f,.s é a frequéncia
de ressonéancia, a é o parametro de amortecimento, 0y e 05 sdo, respectivamente, o angulo
de equilibrio da magnetizagao e o angulo de aplicacdo do campo estatico em relagao ao

eixo facil.

O cosseno no denominador de (4.1) gera uma dificuldade de ajustar essa equacao aos
dados experimentais pela necessidade de conhecer o angulo de equilibrio da magnetizagao.
Essa dificuldade pode ser contornada se considerarmos apenas a largura de linha para
valores de campo suficientemente altos para saturar a amostra. Quando a amostra esta
saturada, a magnetizagao estara paralela ao campo estético; portanto, 8y = 0y e cos(6y —
0y) = 1, eliminando o cosseno da equagao. Além disso, é conveniente somarmos um termo
AHj a essa equagao, onde atribuimos a esse termo as contribui¢oes inomogéneas da largura
de linha. Dessa forma, podemos escrever a largura de linha para uma amostra saturada

COImMo.

AR =2 L AH, (4.2)
v

Essa equacao relaciona a largura de linha e a frequéncia de ressonancia por uma

reta cujo coeficiente angular é proporcional ao parametro de amortecimento da amostra.

Na tabela (2) estao dados valores de campo suficientemente altos para saturar cada
um dos filmes na diregio do eixo de referéncia (H"*/). Comparando H¢/ nos graficos de
dispersao na subsecao 4.1.2, é possivel obter para quais valores de frequéncia cada uma

das amostras estd saturada durante a ressonancia. Com as larguras de linha obtidas na
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subsecao 4.1.3, podemos fazer um ajuste linear com os parametros a e AHj livres para

valores de frequéncia em que cada um dos filmes ja esteja saturado.
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Figura 47 — Larguras de linha e ajustes lineares para as amostras com 8% de Zr.

Nas figuras (47a), (47b) e (47c) est@o os ajustes e resultados obtidos para os filmes
com 8% de Zr. Neles obtemos uma contribuigao de alguns poucos Oe da parte inomogénea,
o que esta de acordo com o que esperariamos em um modelo de macro-spin ideal, onde
terfamos AH = 0 quando f..s — 0 [98]. Os pardmetros de amortecimento obtidos para
essa série variaram entre a = 0,00705 e a = 0,00979, diminuindo de valor com o aumento

da espessura dos filmes.

Os ajustes nas figuras (48a) e (48b) apresentam os resultados obtidos para as
amostras com 4% de Zr de 13,2 nm e de 44,0 nm de espessura. Novamente, foram obtidas
contribuicoes pequenas de AHy, sendo 30,09 Oe o maior valor obtido até entdao. Os valores
obtidos para o parametro de amortecimento foram de o = 0,00398 e o = 0,01362, podendo
a grande diferenca nos resultados ser devida a alta dispersdao na largura obtida para a

amostra de 13,2 nm. Nao foi possivel fazer o ajuste de largura de linha para a amostra
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Figura 48 — Larguras de linha e ajustes lineares para as amostras com 4% de Zr.

de 87,4 nm porque nao foram obtidos pontos suficientes na regiao de frequéncia em que
a amostra esta saturada para que o ajuste seja confidavel. Isso ocorreu devido aos altos
valores de largura observados na figura (43b) e a limitagao de campo aplicado por nossos

equipamentos.

Os resultados obtidos para o parametro de amortecimento « e contribui¢ao ino-

mogénea AH, para ambas as séries de amostras estao expostos em conjunto na tabela
(3)-

Tabela 3 — Resultados obtidos a partir dos ajustes lineares da equagao (4.2) as larguras de
linha obtidas.

13,2 0,00398 30,09
Cogs Zr4 44,0 0,01362  -4,96
87,4 — —
17,2 0,00979 1,67
Cogs Zrs 56,5 0,00786 1,55
112,7 0,00705 6,58

4.2.2 Campo de anisotropia

A partir da relagao de dispersao de ressonancia podemos obter o campo de anisotro-
pia Hj de amostras ao ajustarmos a dispersao obtida a um modelo teérico. Se considerarmos
a anisotropia uniaxial no plano dos filmes, a anisotropia de forma e a energia de Zeeman
devida a um campo estatico aplicado em uma direcao arbitraria no plano do filme, a

relagdo de dispersao, dada por (1.14), pode ser escrita como [52, 99]:

fres = %\/[H cos(0y — Oy) + 4w M + Hy, cos? 0] [H cos(0y — 0y) + Hy cos 26q],  (4.3)
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onde H é o campo estatico aplicado.

Assim como em (4.1), é necessario conhecer a orientagao de equilibrio da magne-
tizagdo para utilizarmos a equagao (4.3). Esse problema pode novamente ser evitado ao
ajustarmos essa equacao apenas para valores de campo em que a amostra esteja saturada.
Dessa forma, teremos 0y = 6y = 0,.y, ja que as medidas foram feitas na direcao do eixo de

referéncia. Portanto, podemos reescrever a equagao (4.3) como:

~
Fres = %\/(H A7 M, + Hycos? 6,ep) (H + Hy cos 20,0). (4.4)
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Figura 49 — Ajustes de curva as dispersoes de ressondncia para as amostras com 8% de
Zr feitos com Hj, livre.

Na tabela (2) estao contidos o angulo 6,.r, o valor de Mj e os valores de campo
H/ em que cada filme est4 saturado. Utilizando esses dados, podemos ajustar a equacio

(4.4) as dispersoes deixando Hj, como parametro livre.

Os resultados obtidos para a série com 8% de Zr estao na figura (49). Os ajustes

apresentaram algumas discrepancias em relacao aos resultados experimentais, principal-
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mente os filmes de 56,5 nm e de 112,7 nm, cujos campos de anisotropia ajustados ficaram

muito maiores do que o esperado em comparagao com as curvas de magnetizacao.
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Figura 50 — Ajustes de curva as dispersoes de ressonancia para as amostras com 4% de

Zr feitos com Hj, livre.

Os resultados para as amostras com 4% de Zr estdo na figura (50). Para essa série,
todos os campos de anisotropia ajustados ficaram ou menores do que o esperado, caso das
amostras de 13,2 nm e de 87,4 nm, ou maiores do que o esperado, caso da amostra de

44,0 nm, quando comparados com o que € visto nas curvas de magnetizacao.

Para se tentar obter melhores resultados para Hy, os ajustes de curva foram refeitos.
Porém, as curvas foram ajustadas deixando M e Hj como pardmetros livres. Os resultados
para a série com 8% de Zr estdo na figura (51) e para a série com 4% de Zr estdao na
figura (52). Os novos ajustes para ambas as séries estao mais de acordo com as dispersoes
experimentais e os valores obtidos para Hy estao mais préximos do esperado em comparacao
com as histereses. Porém, é preciso notar que foram obtidos novamente valores de M

maiores do que a saturagao do cobalto puro para as amostras de 13,2 nm e de 87,4 nm.
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Figura 51 — Ajuste de curva as dispersoes de ressonincia para as amostras com 8% de Zr

feitos com Hy e M,

livres.

Os diferentes valores para a saturagao obtidos dos ajustes com M livre para uma

mesma série pode ser justificavel pelas limitagoes experimentais, bem como pela falta de

mais informacoes sobre as amostras. Dada a limitagdo de intensidade de campo disponivel,

nao foi aplicado campo intenso o suficiente para que dispersoes originarias de qualquer

orientagao se sobrepusessem, o que seria a condicao ideal para fazermos os ajustes com mais

precisao. Além disso, a interface entre T% e CoZr pode influenciar o valor da saturagao

para parte do volume dos filmes.

Todos os resultados obtidos para ambas as séries estao agrupados na tabela (4).
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Figura 52 — Ajuste de curva as dispersoes de ressonancia para as amostras com 4% de Zr

feitos com Hjy e M, livres.

Tabela 4 — Resultados obtidos a partir dos ajustes de curvas da equagao (4.4) as dispersoes
de ressonancia. A tabela estd dividida em resultados obtidos dos ajustes com
Hj, livre e M fixo (obtido das curvas de magnetizagio) e resultados dos ajustes

com Hj e M, livres.

M, fixo e H}, livre Hy e M, livres

13,2 7,10 144984 20,51
Cogs Zry 44,0 1563,39 248,86 1363,25 86,53
87,4 2,22 1726,85 44,52
17,2 66,90 1299,63 44,31
Cogs Zrs 56,5 1140,03 132,67 1333,35 50,06
112,7 341,42 1337,16 83,07
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4.2.3 Simulacdes micromagnéticas

Para realizar as simulagoes serao utilizados algoritmos similares ao exemplificado na
subsecao 2.3.2. Diferentemente do que é feito no restante deste trabalho, nesta subsecao os
parametros utilizados serao dados em unidades do SI ao invés do CGS, ja que o MuMax3

exige a utilizacao desse sistema de unidades.

Para cada amostra foram definidos parametros dimensionais respeitando a geometria
do filme simulado e mantendo as dimensoes das células menores do que o comprimento
de troca do filme. Para todos os filmes o campo estatico foi aplicado na direcao do eixo
Z e para cada filme foi definida a direcao do eixo facil de anisotropia de acordo com os
angulos 0,.; na tabela (2). A magnetizagao inicial foi definida como saturada paralela a

normal do filme para facilitar a minimizacao de energia no inicio da simulacao.

Para filmes de CoZr a constante de troca é [100] A., = 1,3 x 10~ J/m. O campo
estatico foi variado com passo de 6 x 107* 7" de —0,03 T até 0 T e depois de 0,03 T até
0 T para evitar efeitos de dominios em baixo campo que poderiam causar descontinuidades
nos espectros. A simulacao (aplicagdo do pulso para cada valor de campo estatico) foi
realizada durante 20 ns com passo de tempo de 50 ps; logo, a frequéncia de corte utilizada
foi de 10 GH z, de acordo com a definicao da frequéncia de Nyquist. Por fim, a amplitude
do pulso RF utilizada foi de By =5 x 1074 T.

Para cada filme foi utilizado o respectivo parametro de amortecimento obtido a
partir dos ajustes de largura de linha que estdo na tabela (3). Para cada amostra foram
feitas duas simulagoes buscando verificar os dois tipos de resultados obtidos na subsecao

anterior:

« Simulagoes tipo (1): utilizando os valores obtidos a partir dos ajustes com M; fixo

(obtido das curvas de magnetizagao) e Hy livre;

 Simulagoes tipo (2): utilizando os valores obtidos através dos ajustes com M e Hj,

livres.

Os valores utilizados para esses pardmetros estao na tabela (4). Como o MuMax3 recebe
como parametro a constante de anisotropia uniaxial de primeira ordem ao invés do campo

de anisotropia, a constante K,; foi calculada a partir de Hy com a equagao (1.4).

As figuras (53a), (53c) e (h3e) sao os mapas de cores obtidos das simulages
utilizando os pardmetros do tipo (1), enquanto as figuras (53b), (53d) e (53f) sdo as

simulagoes para os pardmetros do tipo (2) para as amostras com 8% de Zr.
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Figura 53 — Figuras a esquerda (a, ¢, e) sdo as simulagoes do tipo (1) e figuras a direita
(b, d, f) s@o as simulages do tipo (2) para as amostras com 8% de Zr.

A figura (54) mostra as relagoes de dispersao para as simulagoes, obtidas de modo

explicado no fim da subsegao 2.3.3, para as trés amostras dessa série em conjunto com as
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dispersoes experimentais. E possivel observar que as simulacoes do tipo (2) estao mais de
acordo com os resultados experimentais do que as simulagdes do tipo (1). Especialmente
para o filme de 112,7 nm a simulagao do tipo (1) apresentou um resultado em total
desacordo com o resultado experimental. Para a amostra de 17,2 nm a simulagao do tipo
(1) foi uma reprodugao quase perfeita do resultado experimental, enquanto para as outras

amostras as simulagoes divergem do experimental para campo baixo, mas convergem para

campo alto.
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Figura 54 — Comparacao entre as dispersoes de ressonancia dos dois tipos de simulagoes
feitas e a dispersdo experimental para as amostras de 8% de Zr.

Nas figuras (55a) e (55c) estao as simulagoes de ressonancia do tipo (1), enquanto
nas figuras (55b) e (55d) estao as simulagoes de ressonancia do tipo (2) para a série com
4% de Zr. Nao foi possivel fazer simulagoes para a amostra com 87,4 nm de espessura,
pois nao foi possivel obter o parametro de amortecimento a a partir do ajuste da largura

de linha na subsecao 4.2.1 para essa amostra.

Na figura (56) estao as comparagoes entre as dispersoes obtidas experimentalmente
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Figura 55 — Figuras a esquerda (a, c¢) sao as simulagoes do tipo (1) e figuras a direita (b,
d) sdo as simulagoes do tipo (2) para as amostras com 4% de Zr.

e pelas simulac¢oes para essa série. Ambas as simulagoes para a amostra com 13,2 nm de
espessura tiveram boa concordancia com o resultado experimental, sendo a simulagao do
tipo (2) uma reproducao quase perfeita dos resultados experimentais. A simulagdo do
tipo (1) para a amostra com 44,0 nm de espessura apresentou um resultado em completa
discordancia com o resultado experimental, enquanto a simulacao do tipo (2) parece
convergir para uma sobreposicao de curvas em alto campo, mas também apresentou uma

grande discordancia de resultados para campos mais baixos.

As discordancias apresentadas em baixo campo entre os resultados experimentais
e as simulacoes de quase todos os filmes, em especial para as simulagoes do tipo (2)
(que apresentaram boa concordancia em campos mais altos), sdo esperadas devido a
dificuldade de modelar a dindmica de magnetizacao para uma amostra nao saturada
e a simplicidade do modelo adotado para as simulagoes. Contudo, o fato de que as

dispersoes convergem para campos mais altos e que algumas simulagoes reproduziram
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Figura 56 — Comparacao entre as dispersoes de ressonancia dos dois tipos de simulacoes
feitas e a dispersao experimental para as amostras de 4% de Zr.

quase perfeitamente os resultados experimentais sugere que a caracterizacao dos filmes

esta coerente, principalmente para os ajustes com Hy e M, livres.

4.3 Comparacao dos resultados

Com os resultados obtidos na se¢ao anterior e as validagoes feitas por simulagao,
podemos comparar os resultados obtidos entre as amostras. Segundo os resultados das
simulacoes e as suas comparagoes com as dispersoes experimentais, os resultados obtidos
a partir dos ajustes de curvas com Hj e M livres sao os resultados que melhor descrevem
os filmes estudados. Portanto, serdao esses os parametros utilizados para compararmos as

séries investigadas. Os valores comparados nessa segao estao nas tabelas (3) e (4).

Na figura (57) estao os pardmetros de amortecimento « que puderam ser obtidos
dos filmes analisados. Nesse grafico podemos ver um comportamento de diminui¢ao do
valor de o com o aumento da espessura dos filmes para a série com 8% de Zr, embora
as barras de erro sugiram que a variacao de a possa ser menor do que os valores obtidos
indicam. Ja para a série com 4% de Zr h&a um aparente aumento do valor de o com o
aumento da espessura, mas, como s6 pudemos obter dois valores para esse parametro nessa
série de amostras, nao é possivel saber como « variou entre a espessura intermediaria e
a mais grossa. Por outro lado, como a simulagao da amostra mais fina apresentou uma
reproducgao quase perfeita do resultado experimental e a amostra intermedidria apresentou
uma tendéncia clara na largura de linha e sem tanta dispersao, temos um indicativo de
que é coerente afirmar que ha um incremento do valor de @ com o aumento da espessura,

dado os resultados dos filmes de 13,2 nm e 44,0 nm nessa série.

Dessas analises vemos que as amostras aparentam ter comportamentos diferentes
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Figura 57 — Parametro de amortecimento em funcao da espessura para as duas séries de
filmes. Barras de erro obtidas das matrizes de covaridncia dos ajustes das

larguras de linha.

do parametro de amortecimento com a variagdo da espessura dos filmes quando variamos

a concentracao de Zr. De forma mais relevante, é possivel notar que a série com 8% de

Zr apresenta uma variagdo menor nos valores de o com a variacao da espessura do que

a série com 4% de Zr. Essa ultima série, por outro lado, apresentou para a amostra de

44,0 nm um valor de « consideravelmente maior do que para todos os filmes com maior

concentracao de Zr.
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Figura 58 — Campos de anisotropia em funcao da espessura para as duas séries de filmes.
Barras de erro obtidas das matrizes de covariancia dos ajustes de dispersao

com Mg livre.

Na figura (58) estdao os valores para o campo de anisotropia obtidos para ambas as

séries. Ao contrario do que foi apresentado para «, a série com 8% de Zr apresenta um
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comportamento de aumento do valor de Hy com o aumento da espessura dos filmes. Para
a série com 4% de Zr hd um aumento de Hj;, com o aumento da espessura entre a mais
fina para a intermediaria, mas hd uma diminuicao de Hj; ao aumentarmos a espessura
da intermediaria para a amostra mais grossa. Contudo, é necessario levarmos em conta
que a dispersao de ressonancia obtida para a amostra mais grossa dessa série apresentou
uma quantidade elevada de ruido e deformagoes que podem ter prejudicado os ajustes.
Além disso, como nao foi possivel obter o para essa amostra, nao foi possivel verificar por
simulagoes o valor de Hj, obtido. Esses fatores sugerem que seria necessario maiores valores
de campo estatico do que os nossos equipamentos dispoem para uma melhor analise desse

filme.

Comparando ambas as séries nao ¢ possivel identificar uma clara mudanca no
comportamento do campo de anisotropia com a variagao da concentragao de Zr, além do
fato de, novamente, a série com 4% de Zr apresentar maiores amplitudes de variacao de

valores de Hj com o aumento da espessura.
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Figura 59 — Magnetizacdo de saturacao ajustada na secdo 4.2 em funcdo da espessura para
as duas séries de filmes. Barras de erro obtidas das matrizes de covariancia
dos ajustes de dispersao com Mg livre.

Na figura (59) temos os valores da magnetizagao de saturacao obtidos dos ajustes
das dispersoes de ressonancia e que deram os melhores resultados nas simulagoes. Nesse
grafico podemos ver que a série com 8% de Zr apresentou uma variagao consideravelmente
pequena dos valores obtidos, com a variagdo sendo menor entre as duas maiores espessuras.
Esse resultado esta de acordo com o esperado se considerarmos que a interacao na interface
entre 17 e CoZr pode alterar M, de uma pequena parte do volume do filme e esse efeito é
mais relevante no filme mais fino do que nos demais. Para a série com 4% de Zr vemos
valores de M, maiores do que o cobalto puro para duas das trés amostras. Esses resultados

podem ter ocorrido devido a dispersoes de anisotropia, que podem ser observadas nas
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curvas de histerese pelo colapso do eixo duro. Outra possibilidade é que os ajustes podem
terem sido feitos para valores de campo em que as amostras nao estao completamente
saturadas. Em ambos os casos teriamos situagoes em que o nosso modelo para ajustes nao

se aplica corretamente.

Assim como esperado, com o aumento da concentragao de Zr nos filmes ha uma
diminui¢ao no valor da magnetizagao de saturagao, independentemente da espessura do
filme. Além disso, na andlise de XRD nas figuras (22a) e (22b) é possivel ver que o
aumento da concentracao de Zr também diminui a cristalinidade do C'oZr, aumentando o

amorfismo das amostras.
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5 Conclusoes

Com as técnicas experimentais aplicadas neste trabalho foi possivel a caracterizacao
de diferentes propriedades dinamicas e estaticas de filmes de cobalto e zirconio fabricados
por deposicao em magnetron sputtering com diferentes espessuras e concentragoes de
zirconio. Através de técnicas de XRR e RBS foi possivel obter estimativas para as espessuras
dos filmes e para as diferentes concentragoes de zirconio nas duas séries fabricadas. As
diferentes técnicas empregadas para o estudo da dindmica de magnetizagao desses filmes
nos permitiram obter resultados para realizar simulagoes micromagnéticas da dinamica

dos materiais, permitindo a validagao dos modelos utilizados.

Dentre os resultados obtidos, podemos destacar:

e Medidas de XRD mostraram que os filmes de C'oZr depositados com maior con-
centracao de Zr apresentaram menor cristalinidade do que os filmes com menor

concentragao de Zr;

o Todos os filmes depositados apresentaram anisotropia predominantemente uniaxial,
porém foi observado o fenémeno de colapso do eixo duro para dois dos trés filmes com
menor concentracao de Zr. Esse comportamento ¢ tipico de amostras que apresentam

dispersoes de anisotropia;

o Todos os filmes apresentaram frequéncias de ressonancia variando entre 1 e 7 GHz

para o intervalo de campo estatico medido entre £300 Og;

o A partir das larguras de linha de ressonancia obtidas foi possivel usar um modelo
para obter o parametro de amortecimento o da equacao de LLG que descreve a
dindmica de precessao dos filmes. a apresentou comportamentos diferentes com a
variacao da espessura dos filmes para as duas diferentes concentragoes de Zr. As
amostras com 8% de Zr apresentaram menor variagao no valor de o com a espessura.
Nao foi possivel realizar o procedimento na amostra mais grossa de 4% de Zr para o

intervalo de campo disponivel;

o O ajuste de um modelo as curvas de dispersao de ressonancia das amostras permitiram

obter dois diferentes conjuntos de dados:

1. Valores para os campos de anisotropia dos filmes obtidos a partir de ajus-
tes utilizando as magnetizacoes de saturacao obtidas através das curvas de
magnetizagao;

2. Valores para os campos de anisotropia e para as magnetizagoes de saturacao ao

realizarmos um ajuste com ambos os parametros livres;
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o Simulacoes micromagnéticas de ressonancia ferromagnéticas foram realizadas utili-
zando como parametros os resultados obtidos das analise dos dados experimentais.
Os resultados obtidos das simulagoes mostraram que o segundo conjunto de da-
dos do item anterior reproduz de forma mais fiel as curvas de dispersao obtidas

experimentalmente;

e Os campos de anisotropia obtidos do segundo conjunto de dados nao apresentaram
uma variacao clara com a variacido da concentracido de Zr, mas a série com 8% de

Zr apresentou um claro aumento de H; com o aumento da espessura dos filmes;

« As magnetizagdes de saturacao obtidas apresentaram uma diminuigdo com o aumento
da concentracao de Zr, embora a série com 4% de Zr tenha apresentado resultados

inesperados para esse parametro;

e Os resultados de M, para a série com 4% de Zr e a impossibilidade de obter o para
a amostra mais grossa dessa mesma série de filmes sugerem que haja a necessidade
de aplicacao de campos estaticos mais intensos durante as medidas de ressonancia

para uma melhor caracterizacao dessas amostras.

Os modelos e métodos experimentais desenvolvidos nesse trabalho mostraram-
se eficientes para a investigacdo da dindmica de magnetizacao de filmes de CoZr com
espessuras de até 113 nm, que sdo espessuras cujas dinamicas de magnetizacao sao pouco
estudadas para esse material. Além disso, a simulagdo micromagnética provou-se um
poderoso método de verificacdo dos resultados obtidos a partir de analises de dados

experimentais, podendo ser utilizada para comparar diferentes fontes de resultados.
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