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Resumo

Nessa tese foi investigado o efeito do tratamento térmico nas propriedades estruturais
e magnética de filmes do tipo Finemet, os quais foram obtidos a partir da cristalizagao
parcial de filmes com composicao Fer35NbsCu;Sij35Bg. Os filmes foram produzidos por
RF Magnetron Sputtering com espessuras de 100 nm, 200 nm e 500 nm. Tais filmes foram
submetidos a tratamento térmico em forno convencional sob alto vacuo por 1 hora. As
propriedades estruturais foram investigadas por Difracao de Raios-X na geometria de in-
cidéncia rasante (GIXRD), enquanto que as propriedades magnéticas foram determinadas
por medidas de curvas de histerese e de absor¢ao de FMR em banda larga. As curvas
de histerese foram obtidas a partir de um magnetometro de Amostra Vibrante (VSM)
e as medidas de absorcao de microondas foram obtidas por experimento de ressonancia
ferromagnetica (FMR) em banda larga com um analisador de rede vetorial. Os picos de
difracdo foram ajustados usando uma funcao voigt, de forma que o tamanho de grao (§) e
a microdeformacao (¢) foram obtidos a partir das contribuigdes lorentzianas e gaussianas
da larguras de linha, enquanto que o parametro de rede foi obtido pela lei de Bragg. A
partir da curva de histerese foi obtida a evolucao da coercividade (H¢), do campo de
anisotropia (Hj4), da distribuigdo de anisotropia e da magnetizagdo de saturacao (Ms)
com a temperatura de recozimento. A partir do ajuste do espectro de absor¢ao de FMR
investigamos o efeito do tratamento térmico e da espessura na relacao dispersao dos mo-
dos de ressonancia e os processos de relaxacao e alargamento da largura de linha de FMR.
De forma que a dependéncia entre a frequéncia e o campo de ressonancia foi descrita pela
relacao de dispersao de Kittel e os processos de relaxacao e alargamento da largura de li-
nha de FMR foram determinados a partir do comportamento da largura de linha de FMR
em funcao da frequéncia de excitacao. Para os filmes de 100 nm e 200 nm observamos
que o processo de cristalizacao é determinado pelo nivel de stress compressivo causado
pela diferenca de expansao térmica entre o substrato e o filmes. Tal stress pode ser
reduzido com tratamento térmico a temperatura proximas de 350 °C. Observamos que,
para o filme de 500 nm, o processo de cristalizacao sofre pouca influéncia da deformacgao
compressiva causada pela diferenca de expansao térmica entre o substrato e o filme. Isso
ocorre devido a espessura do filme. Pois, o maior volume de graos cristalizando induz um
aumento da deformacao extensiva causada pelo crescimento do grao que compete com a
deformagao compressiva. Para o filme de 100 nm observamos que coercividade e o campo

de anisotropia é reduzido para Ho = 2.8 Oe e H4 = 7.5 Oe com o alivio de stress a 350 °C.



vi RESUMO

O filme de 200 nm mostrou que a coercividade e a anisotropia sao determinadas pelo nivel
de stress compressivo, o qual por sua vez controla o tamanho de grao. Em relagao ao
filme de 500 nm observamos uma reducao da coercividade e do campo de anisotropia para
He =150ee Hy = 16.10e com o tratamento térmico realizado a T4 = 500°C. Tal
efeito se deve ao crescimento de graos nanométricos de a-Fe;_,Si, que aliviam o stress
causado pela deformagao compressiva e reduzem a anisotropia magnetocristalina. Nos
correlacionamos o efeito do stress nao uniforme obtido por GIXRD com a largura de
linha de FMR devido a nao homogeneidade do campo efetivo (AH;yp). Nas amostra
de 100 nm sem tratamento térmico e tratadas na faixa de temperatura de Ty = 100°C
a Ty = 400°C observamos que a largura de linha de FMR devido aos mecanismo de re-
laxagao de Gilbert (AH) e espalhamento dois magnons (AHrzys) sdo da mesma ordem,
enquanto que a largura de linha devido a nao homogeneidade ¢é a principal contribuicao
(AH no). Observamos que a largura de linha (AH;yo) da amostra de 100 nm é reduzida
para 28 Oe com o alivio de stress na temperatura de tratamento de 350 °C. No caso das
amostras de 200nm e 500 nm, observamos que a largura de linha de FMR experimental
(AHgxp) é dominada pela contribuigao AHryo. Além disso, observamos que para as
amostras de 200 nm e 500 nm o comportamento da largura de linha de FMR experimen-
tal é determinada por uma funcao que descreve o efeito do mecanismo dois magnons na
largura de linha de amostras Bulk. Em geral, observamos que a largura de linha AH;yno
tende a ser a principal contribuicao que por sua vez pode ser reduzida com o alivio de

stress.



Abstract

In this thesis we investigate the effect of annealing on structural and magnetic pro-
perties of Finemet type films, which were obtained from the partial crystallization of
films with composition. The films were produced by in thicknesses of 100 nm, 200 nm
and 500 nm. These films were subjected to heat treatment in a conventional oven under
high vacuum for 1 hour. The structural properties were investigated by X-ray diffraction
at grazing incidence geometry (GIXRD), while the magnetic properties were determined
by measurements of the hysteresis curve and FMR broadband absorption. The hysteresis
curves were obtained from a vibrating sample magnetometer (VSM) and measurements
of microwave absorption were obtained by experiment ferromagnetic resonance (FMR)
broadband with a vector network analyzer. The diffraction peaks were fitted using a
Voigt function, so that the grain size and the microstrain was obtained from Lorentzian
and Gaussian contribution, while the lattice parameter was obtained by Bragg’s law.
From the hysteresis curve was obtained evolution of coercivity (H¢), anisotropy field
(H4), anisotropy distribution and saturation magnetization (M) at the annealing tem-
perature. From the fitting of the FMR absorption spectrum we investigated the effect of
annealing and thickness at dispersion relation of resonant modes and relaxation processes
and broadening of the FMR linewidth. In order that the resonance conditions were de-
termined by Kittel dispersion relation and relaxation process and broadening of the FMR
linewidth was determined from the FMR linewidth behavior as a function of the excita-
tion frequency. For films 100 nm and 200 nm was observed that the crystallization process
is determined by the compressive stress level caused by the thermal expansion difference
between the substrate and the film. This stress can be reduced by annealing at tempera-
tures around 350°C. We observed that, for the film 500 nm, the process of crystallization
is less influenced by compression deformation caused by the thermal expansion difference
between the substrate and the film. This occurs because the film thickness. The increase
of film thickness induces the increase of crystallized grain volume which in turn increa-
ses the extensive deformation caused by grain growth which competes with compressive
deformation. For the film 100 nm we observed that coercivity and anisotropy field is
reduced to Ho = 2.80e and H4 = 7.5 Oe with stress relief at 350°C. The film 200 nm
showed that the coercivity and anisotropy are determined by the level of compressive
stress, which in turn controls the grain size. For the film 500 nm we observed that

coercivity and anisotropy field is reduced for Ho = 1.50e and H4 = 16.1 Oe with the
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annealing performed to T4 = 500°C. This effect is due to the nanometric grain growth
of a-Fe;_,Si, that relieve the stress caused by the compressive deformation and decreases
the magnetocrystalline anisotropy. We correlated the effects of nonuniform stress obtai-
ned by GIXRD with the FMR line width due to non homogeneity of the effective field
(AH;no). The samples of 100 nm annealed in the temperature range of T4 = 100°C to
T4 = 400°C observed that the FMR line width due to mechanism Gilbert (AHg) and
two magnons scattering (AHryss) are of the same order, while line width due to inho-
mogeneity is the main contribution (AH;yo). We observed that the line width (AH;y0)
of the sample 100 nm is reduced to 28 Oe with the relief of stress due to the annealing
at 350 °C. For samples 200 nm and 500 nm, we observed that the experimental FMR line
width (AHgxp) is dominated by the contribution AH;yeo. In addition, we observed that
for samples of 200nm and 500 nm the behavior of the experimental FMR linewidth is
determined by a function that describes the effect of the mechanism two magnons in the
linewidth of Bulk samples. In general, we observed that the line width AH;yo tends to

be the main contribution which in turn can be reduced with stress relief.
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Capitulo 1

Introducao

O desenvolvimento de dispositivos microeletronicos operando em alta frequéncia tem
indicado a necessidade de materiais magnéticos macios, na escala nanométrica, com
alta permeabilidade, baixas perdas e altas frequéncias de ressonancia a baixos campos
magnéticos [10-12]. Consequentemente , a produgao e a caracterizagao da dinamica da
magnetizagao de filmes ferromagnéticos com essas propriedades é fundamental para a
producao de novos dispositivos operando na faixa de GHz.

Nas tltimas décadas, muitos esforcos tém sido devotados na investigacao de filmes
magnéticos macios que possam ser utilizados em dispositivos que operam em microondas,
os quais precisam de materiais com baixas perdas [13—16]. Tais perdas na faixa de micro-
ondas estao intimamente ligadas aos mecanismos de relaxacao da precessao uniforme da
magnetizacao. Esses mecanismos podem ser classificados em intrinsecos e extrinsecos [17],
de forma que o intrinseco esta relacionado com a direta dissipacao da precessao uniforme
e o extrinseco relaciona-se com o fluxo de energia da precessao uniforme para outro mo-
dos de oscilagdo e para interfaces metalicas [18]. Em geral, as perdas em filmes finos
ferromagnéticos homogéneos sao determinados pelo mecanismo de relaxacgao intrinseco,
o qual é descrito pela teoria de Gilbert e quantificado pelo parametro de amortecimento
de Gilbert [19], de forma que materiais homogéneos com baixas perdas tem pequenos
parametros de amortecimento de Gilbert.

Como exemplo de filmes ferromagnéticos, que se destacaram com baixas perdas, po-

demos citar o caso dos filmes de Permalloy e CoFeB que possuem, respectivamente,
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parametros de amortecimento de Gilbert de av &~ 1.0 x 1072 [20] e v & 4.0 x 1073 [21], os
quais sao relativamente baixos. Além desses, temos o caso dos filmes de Y3Fe5012 (YIG)
que apresentam baixissimo parametro de amortecimento de Gilbert a ~ 3.0 x 107> [22],
embora a falta de uma alta magnetizacao de saturacao pode ser uma dificuldade para
aplicacao desses filmes em dispositivos que operam em altas frequéncias. Nesse sentido,
filmes ferromagnéticos nanocristalinos e amorfos tem surgido como candidatos atrativos
para essas aplicagoes devido a suas caracteristicas magnéticas macias [23-26].

Filmes ferromagnéticos nanocristalinos, amorfos e microfios tém sido investigados para
aplicagoes em dispositivos que operam em alta frequéncia. Como exemplo, podemos citar
a aplicacao desses filmes em supressores de ruido [27], indutores de poténcia [28] e senso-
res de magnetoimpedancia [29,30]. Estes materiais também exibem baixo parametro de
amortecimento de Gilbert [31]. Porém, nesses materiais deve-se considerar o mecanismo
de relaxacao extrinseco causado pelo processo de espalhamento dois magnons devido a es-
trutura de grao [31] e o aumento da largura de linha da ressonancia ferromagnética(FMR),
que ocorre devido a nao homogeneidade do campo efetivo. A contribuicao destes meca-
nismos pode ser obtida através da anélise da largura de linha de FMR [32].

O controle dos mecanismos de relaxacao da dinamica da magnetizacao de filmes finos
ferromagnéticos macios tem sido investigado com intuito de otimizar dispositivos mi-
croeletronico e spintronico [31,33-36]. Métodos de reduzir os efeitos dos mecanismos de
relaxacao extrinsecos em filmes ferromagnéticos nanocristalinos e amorfos tém sido explo-
rados, dentre os quais podemos citar as condigoes de deposicao dos filmes [31], o depdsito
de uma camada de filme semente [35], a dopagem [34] e o tratamento térmico [36]. Os re-
sultados obtidos estimulam a investigacao da relagao entre os mecanismos de relaxacao de
filmes amorfos e nanocristalinos e suas condigoes estruturais. Em particular, filmes nano-
cristalinos sao mais atrativos para essa investigagao devido as suas excelentes propriedades
magnéticas macias que é uma combinacao entre as melhores propriedades magnéticas de
materiais amorfos e cristalinos [2].

Em geral, materiais magnéticos macios nanocristalinos sao produzidos por crista-

lizagao parcial de ligas amorfas. Tais materiais nanocristalinos tém a estrutura de uma



matriz amorfa magnética com uma distribuicao de graos ferromagnéticos da ordem de
nanometros [2]. Entre esses materiais tém-se destacado a liga do tipo Finemet devido a
sua baixa anisotropia, alta permeabilidade, baixas perdas magnéticas, alta magnetizacao
de saturacao [37] e uma alta relagao sinal ruido [38]. Tais propriedades sao alcangadas
quando o material tem uma estrutura composta por graos de a-Fe;_,Si,, com x = 0.15
e 10nm de diametro, imersos em uma matriz amorfa a base de FeSiB. A primeira liga
do tipo Finemet foi obtida com a composicao de Fey35Nb3Cu;Siiz5Bg, cujo os elementos
constituintes desempenham um papel fundamental nas propriedades magnéticas desse
material [39)].

Filmes finos amorfos e policristalinos podem exibir um stress residual nao uniforme
ao longo de sua espessura, que se deve ao processo de deposi¢ao do filme. Essa nao ho-
mogeneidade do stress é o resultado da producgao de camadas iniciais do filme com stress
extensivo e outras camadas com stress compressivo, de forma que o stress total é o resul-
tado da competicao entre os stresses dessas camadas [40-42]. O processo de cristalizac¢ao
das ligas amorfas também tende a gerar stress devido principalmente a diferenca de ex-
pansao térmica entre o substrato e o filme e a formagcao de vacancias e defeitos na regiao
entre os graos [43,44]. O stress induzido pelos processos de recobrimento e cristalizacao
podem degradar as propriedades magnéticas de filmes do tipo Finemet, de forma que
as melhores propriedades magnéticas tem sido alcancadas com o tratamento térmico a
temperaturas abaixo do inicio da cristalizacao de nanograos de a-Fe;_,Si,, tal efeito tem
sido atribuido ao alivio do stress residual causado pelo processo deposigao [29,45,46].

Nos tultimos anos tém se investigado a influéncia da espessura e do stress residual nas
propriedades magnéticas estaticas e dinamica de filmes precursores de Finemet com e
sem tratamento térmico [38,47-50]. Nesses estudos tem se observado complexos modos
de oscilagao associados a uma nao homogeneidade do meio magnético, uma baixa razao
de magnetoimpedancia, uma grande coercividade e uma baixa permeabilidade devido
a presenca de um stress residual nos filmes. Observa-se também que com o alivio do
stress e/ou o crescimento de graos nanométricos ocorre uma melhora nessas propriedades

magnéticas. Constata-se que a resposta da dinamica da magnetizacao desses filmes é
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bastante influenciada pelo seu nivel de stress e por sua estrutura granular que, por outro
lado, podem também afetar os mecanismos de relaxagao da magnetizacao e o aumento
da largura de linha de FMR de filmes policristalinos [31,51-55]. Assim, o efeito das
propriedades estruturais na dinamica da magnetizacao de filmes do tipo Finemet estimula
um estudo da relagao entre o stress residual e/ou o crescimento de graos nanométricos
com os mecanismos de relaxacao e alargamento de linha de FMR, os quais tem um papel
de otimizar a resposta da dinamica da magnetizacao.

Nessa tese foi investigado o efeito do stress nao uniforme sobre as propriedades es-
truturais e magnética de filmes com composicao de Fer3 sNb3Cu;Sii35B9. Exploramos o
efeito de tratamento térmico sobre a estrutura granular, sobre as propriedades magnéticas
quase estaticas e os mecanismos de relaxacao da magnetizacao e largura de linha de
FMR. Produzimos filmes com espessuras de 100nm, 200nm e 500 nm compostos por
Fe;3 5NbsCu;Sii55Bg, depositados por RF Magnetron Sputtering e posteriormente sub-
metidos a tratamentos térmicos com duracao de 1 hora em alto vacuo. As propriedades
estruturais e magnéticas dos filmes finos com e sem tratamento térmico foram analisadas
por Difracdo de Raios-X por incidéncia rasante (GIXRD), Magnetometro de Amostra
Vibrante (VSM) e Ressonancia Ferromagnética de banda larga com uma analisador de
rede vetorial (VNA-FMR).

Esta tese estd organizada da seguinte forma: No capitulo 2 é feito uma exposicao sobre
as propriedades magnéticas e estruturais dos materiais amorfos e nanocristalinos, onde
foi dado énfase aos materiais do tipo Finemet. No capitulo 3 é descrito o fenomeno de
ressonancia ferromagnética, o qual é importante no estudo da dinamica da magnetizagao
em alta frequéncias. No capitulo 4 é exposto os principais mecanismos de relaxacao da
magnetizacao que atuam em materiais materiais amorfos e nanocristalinos. No capitulo
5 descrevemos as técnicas e os procedimentos adotados na realizacao do trabalho. No
capitulo 6 sao expostos e discutidos os resultados obtidos pelas técnicas adotadas. No
capitulo 7 sao apresentadas as conclusoes do trabalho e uma proposta para trabalhos

futuros.



Capitulo 2

Materiais amorfos e nanocristalinos

Materiais ferromagnéticos diferem bastante pela facilidade com que se podem ser
magnetizados. A curva de magnetizacao M(Hey) de uma amostra ferromagnética é obtida
pela aplicacao ciclica de um campo magnético externo Heyy € a medicao da magnetizagao
M para cada Hey. Em materiais ferromagnéticos temos que a curva M(Hey;) possui uma
histerese, tal efeito evidencia que o processo de magnetizacao é irreversivel em materiais
ferromagnéticos [1]. A curva de histerese M(Hey) pode ter diversas formas as quais
podem ser caracterizadas por alguns parametros, como por exemplo a magnetizacao de
saturagao (M), a remanéncia (M) e o campo coercivo (H.) (ver figura 2.1). A remanéncia
representa o valor da magnetizacao obtida apds aplicacao de um campo magnético para
saturar a amostra e depois retirar o campo. O campo coercivo é o campo magnético
necessario para levar a magnetizacao até o valor nulo a partir da remanéncia.

Os materiais ferromagnéticos podem ser classificados em materiais magnéticos ma-
cios e materiais magnéticos duros. A coercividade pode ser usada para determinar o
tipo do material magnético, de forma que materiais com coercividade superior a 100 Oe
¢ duro e com coercividade inferior a 100 Oe pode ser considerado macio. Uma varie-
dade de materiais ferromagnéticos macios sao utilizados em aplicacoes tecnolégicas como
nucleos de transformadores, microswitching, microindutores e sensores magnéticos em ge-
ral. Para tais aplicagoes é necessario considerar outras propriedades, como: a permeabili-
dade magnética (u), as perdas e o ruido magnético. Em geral, materiais ferromagnéticos

macios possuem alta magnetizacao de saturacao, baixa coercividade, alta permeabilidade,



6 CAPITULO 2. MATERIAIS AMORFOS E NANOCRISTALINOS

s M,

i L

100 50 0 50 100
H(A/m)

Figura 2.1: Curva de histerese de uma amostra ferromagnética de Fe-Si 3% [1].

baixas perdas magnéticas e baixo ruido magnético.

De um modo geral, ligas amorfas magnéticas a base de ferro ou cobalto apresentam
excelentes propriedades magnéticas macias em relacao a materiais magnéticos cristalinos
como o a-FeSi e o a-Co [2], tais materiais cristalinos possuem alta magnetizacao de sa-
turagao porém suas permeabilidades sao menores do que as encontradas em ligas amorfas
(ver figura 2.2). Materiais amorfos tem altas permeabilidades porém baixa magnetizagao
de saturacao em comparagdo com materiais cristalinos de mesma composigao [2]. Em
geral, as ligas nanocristalinas combinam as altas permeabilidades magnéticas das ligas
amorfas com as altas magnetizacoes de saturagao das ligas cristalinas. Tais ligas nano-
cristalinas podem ser obtidas a partir da cristalizacao parcial de ligas amorfas magnética,
onde forma-se um material com graos da ordem de nandémetros distribuidos homogenea-
mente em uma matriz amorfa magnética [2].

A cristalizacao de ligas pode resultar em um aumento do campo coercivo, das per-
das magnéticas e um decréscimo da permeabilidade, além de uma fragilidade da liga
em relagao a liga amorfa precursora. Por outro lado, nas ligas nanocristalinas ha um

aumento na magnetizagao de saturagao, permeabilidade magnética, na resistividade e
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Figura 2.2: Relacao entre a permeabilidade relativa e a inducao de saturacao para materiais
ferromagnéticos macios amorfo, nanocristalinos e cristalinos [2].

um decréscimo na coercividade e nas perdas magnéticas. As ligas nanocristalinas tem
sido produzidas principalmente na forma de fitas magnéticas com diferentes composicoes,
como mostrado na figura 2.2, com objetivo de aprimorar diferentes propriedades magnéticas.
Dentro desse grupo de materiais podemos ressaltar o Finemet, que pode ser obtido a partir
da cristalizacao parcial de uma liga amorfa. Tal material possui baixa magnetostricg¢ao,
perdas magnéticas e um alto valor de magnetizagao de saturagao [39].

A primeira liga de Finemet foi desenvolvida por Yoshizawa [39], o qual obteve uma liga
nanocristalina a base de FeSiB que apresentava excelentes propriedades magnéticas com
a adicao de Cu e Nb. Essas ligas foram obtidas pelo recozimento de ligas amorfas com
a composicao Fer3 sNbsCu;Sij35Bg. O tratamento térmico dessas ligas amorfas produzia

uma estrutura homogénea com graos de a-FeSi da ordem de 10nm imersos em uma
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matriz amorfa magnética. Varios estudos foram desenvolvidos para explicar as excelentes
propriedades magnéticas da liga Finemet e o seu processo de cristalizagao [4,56,57]. Nas
proximas secgoes iremos discutir melhor o modelo mais aceito sobre a evolugao dos graos

e o papel de cada elemento constituinte no desenvolvimento de ligas do tipo Finemet.

2.1 Processo de cristalizacao de ligas do tipo Finemet

A cristalizacao de materiais amorfos pode se dar pelos processos de nucleagao e cres-
cimento de graos, os quais sao determinados pelos contornos de graos e pela difusao de
material [58]. O processo de nucleacdo ocorre nos estagios iniciais do crescimento de
graos e o crescimento da fase cristalina ocorre com o aumento do tamanho de médio e
a distribuigao dos graos. O processo de cristalizacao depende da temperatura do trata-
mento térmico, o qual deve ser realizado a partir da temperatura de cristalizacao que é
determinada pela energia térmica necessaria para iniciar a cristalizacao apds o processo
de nucleagao [58]. Um outro fator que influencia o crescimento dos graos é a composigao
quimica da liga amorfa sob tratamento térmico.

O desenvolvimento de ligas nanocristalinas do tipo Finemet se deve, em parte, a
elementos constituintes que possam controlar a evolucao de uma distribuicao de graos
nanométricos durante um tratamento térmico. No caso do Finemet temos que o acréscimo
de materiais de baixa solubilidade ao ferro, por exemplo o cobre ou ouro, provoca a
evolucao da cristalizacao da liga a base de FeSiB, enquanto que a adicao de metais de
transicao com raios atomicos relativamente grandes, por exemplo Nb, Mo, W e Ta, tem o
efeito de aumentar a temperatura de cristalizagao [39] e, portanto, a estabilidade térmica,
evitando o crescimento desordenado dos graos.

Os estagios de formacao da estrutura nanocristalina da liga de Fey3 sNb3Cu;Sij35Bg
pode ser observado na figura 2.3. Esses estagios foram propostos por K. Hono [3], que
demonstrou o papel do cobre no processo de cristalizagao dessa liga amorfa. Nesse traba-
lho foi proposto que no estagio inicial de cristalizacao formam-se regioes ricas em cobre,
as quais foram segregadas da matriz a base de ferro devido a baixa solubilidade do cobre
em relagdo ao ferro [3]. O cobre diminui a temperatura de cristalizacao, de forma que

nas regioes ricas em cobre forma-se, preferencialmente, nicleos de a-Fe. O Nidbio e o
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Boro segregam-se desses ntucleos de a-Fe devido a sua baixa solubilidade a essa matriz.
Enquanto que o Si é absorvido pelos nicleos de a-Fe e assim formando os graos de a-FeSi

que sao nanométricos devido a agao do Nidbio.
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Figura 2.3: a) Antes do tratamento térmico temos uma estrutura amorfa com composigao
Fer35NbsCuySig3.5B9, b) com o inicio da cristalizagao é formado uma estrutura de aglomerados
de cobre, c¢) no decorrer do tratamento térmico hd a formagdo de estruturas de a-FeSi nas
regides ricas em cobre enquanto que o Nidbio impede o crescimento desordenado da mesma e
assim da competigao entre o Ni6bio e o Cobre d) forma-se os nanocristais de a-FeSi [3].

Assim, com o tratamento térmico adequado, obtemos a liga Finemet, tal liga é for-
mada por uma fase com graos nanométricos de a-Fe;_,Siy, com x = 0.15 a 0.20, e uma
outra fase amorfa rica em Boro e Nidbio [2]. A formagao da estrutura de graos ultrafi-
nos se deve a uma reducao na taxa de crescimento dos graos de a-Fe;_,Siy, devido ao
efeito do Nidbio, e um aumento na taxa de nucleacao com a formacao de aglomerados
de cobre. As propriedades magnéticas macias da liga Finemet se deve a uma reducao da
anisotropia, que é o resultado da formacao de graos ultrafinos imersos em uma matriz
amorfa magnética. Essa estrutura granular gera uma significativa diminuicao da aniso-
tropia magnetocristalina e as duas fases (amorfa e cristalina) se compensam para reduzir

a anisotropia magnetoelastica. As propriedades magneticas de ligas do tipo Finemet e
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sua relagao com a sua estrutura serd discutido nas proximas seccoes.

2.2 Influéncia da cristalizacao nas propriedades magnéticas

O processo de magnetizacao, em materiais policristalinos, depende da competicao
entre a energia de anisotropia cristalina de cada grao K; e a energia de troca indireta
entre os graos. Em uma estrutura de graos ultrafinos imersos em uma matriz amorfa
magnética temos que a anisotropia cristalina pode variar aleatoriamente e o tamanho de

grao ¢ é da ordem do comprimento de troca L., dado através da seguinte relagao

Le:v = e (21)

onde A é a constante de rigidez de troca [4]. De forma que o comprimento de troca
representa a minima escala a qual a interagao de troca se torna predominante e os mo-
mentos magnéticos sao obrigados a se alinharem paralelamente. Temos que no casos da
fase cristalina de a-Fe;_,Si,, com x = 0.15 a 0.20, o comprimento de troca é da ordem
de L., ~ 35nm e a constante de anisotropia K; ~ 10*J/m? [4].

Para tamanho de graos maiores que o comprimento de troca (ver figura 2.4 a)) a ani-
sotropia magnetocristalina é minimizada dentro de cada grao e com isso a magnetizacao
¢é saturada ao longo da direcao de facil magnetizacao dos graos e a energia de troca é
maximizada no contorno dos graos. Enquanto que para tamanho de graos menores que
o comprimento de troca (ver figura 2.4 b)) temos que a energia de troca é predomi-
nante nessa escala e a anisotropia magnetocristalina ¢ minimizada dentro de um volume
contendo um elevado nimero N de graos.

Supondo que a orientagao dos graos ¢ aleatdria entao a anisotropia cristalina efetiva

(K) é uma média sobre todos os N graos da seguinte forma [4].
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a)

\ Magnetizacao IL_emI

/ Eixos de anisotropia magnetocristalina

Figura 2.4: a) Para graos maiores que o comprimento de troca temos que a energia magne-
tocristalina é minimizada dentro de cada grao. b) Para tamanhos de graos menores que o
comprimento de troca temos que a anisotropia magnetocristalina é minimizada sobre varios
graos [4].

e consequentemente o comprimento de troca efetivo é dado por

L = "y (2.3)

que novamente leva a seguinte anisotropia efetiva

(K) = K, <L§f> = (K))* (j—i) : (2.4)

A equagao da anisotropia efetiva 2.2 é valida para o regime & < L., e, além disso, deve

haver uma interacao de troca efetiva entre os graos, que é determinada pela fase amorfa
magnética. Nas ligas nanocristalinas de Finemet, com graos de 10nm, a anisotropia
cristalina efetiva é de apenas (K) ~ 4J/m?® [4] e a coercividade e a permeabilidade

passam a ser determinadas pela anisotropia efetiva da seguinte forma [4]
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onde as constantes p e m sao adimensionais e aproximadamente igual a 1. A partir do
conjunto de equacoes 2.5 observamos que a reducao do tamanho de grao £ implica numa
diminuicao da coercividade e um aumento na permeabilidade em ligas do tipo Finemet.
Na figura 2.5 podemos ver o efeito do tamanho de grao £ na permeabilidade e coercividade

de ligas do tipo Finemet [5].
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Figura 2.5: Efeito do tamanho de grao & na coercividade e na permeabilidade relativa em
materiais ferromagnéticos do tipo Finemet [5].

As fitas do tipo Finemet podem apresentar anisotropias induzidas devido a tensoes
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ou aplicacao de campo magnético durante o processo de tratamento térmico. Tais ani-
sotropias induzidas produzem pequenas modificagoes em suas propriedades magnéticas
macias, de forma que somente a variacao do tamanho de grao é o efeito chave para oti-
mizacao das propriedades magnéticas dessas amostras [4]. Por outro lado, em filmes finos
temos que as anisotropias magnetoeldstica e a magnetocristalina se tornam competitivas
devido a geracao de tensoes internas com o processo de recobrimento e o crescimento de
grao. Assim, um filme do tipo Finemet com excelente propriedade magnética macia nao é
obtido somente com a reducgao da anisotropia magnetocristalina, mas com uma estrutura
nanocristalina que minimize tanto a anisotropia magnetocristalina quanto a anisotropia
devido a interagao magnetoelastica.

A anisotropia magnetoelastica surge do acoplamento spin-6rbita. Em comparagao com
a anisotropia magnetocristalina, temos que nesse caso o acoplamento spin-orbita é tal que
o spin segue rigidamente o orbital eletronico. Assim uma mudanca na magnetizacao pode
provocar uma espontanea deformagao na estrutura cristalina de forma que a energia do
sistema se minimize, tal fendmeno se chama efeito magnetostrictivo [1]. Por outro lado,
uma deformacao na estrutura cristalina de um amostra magnética também provoca uma
mudanca na anisotropia da mesma.

A deformagao produzida numa amostra magnética por um stresse interno ou externo
faz com que certas diregoes de magnetizacao sejam energeticamente favorecidas, assim
surgindo uma anisotropia na amostra que tendem alinhar a magnetizagao. A seguinte
energia magnetoelastica FE,,. quantifica a energia magnética envolvida na variacao da
magnetizagao quando uma deformacao das dimensoes da amostra é gerada por uma tensao

unidirecional o [1]
3 2
Epe = 5)\0 (sen0)”, (2.6)

onde # é o angulo entre a magnetizacao de saturacao e a direcao de aplicagao da tensao
e A é a constante de magnetostriccao que estd relacionada com o efeito da mudanca das
dimensoes de uma amostra.

A tensao a qual o sistema esta sendo submetido pode ser compressiva quando o < 0
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ou extensiva quando o > 0. Num regime linear de deformacao temos que a tensao o que

atua sobre um corpo é proporcional a sua deformagcao e da seguinte forma [1]

oc="Ye, (2.7)

onde Y é o médulo de Young do material e na equagao 2.7 é medido por uma relativa

deformagao linear da seguinte forma

=1
e =

— (2.8)

com [y sendo o comprimento original da amostra antes da aplicacao da deformacao el é o
comprimento da amostra sob a aplicacao da tensao. Assim a deformacao e é adimensional
e com a relagao 2.7 temos que e é uma medida direta do nivel de stress que amostra esta
sendo submetida.

As ligas do tipo Finemet podem apresentar uma consideravel reducao do seu efeito
magnetostrictivo dependendo da fragao de volume cristalizado x. Nesse tipo de liga
temos que a constante de magnetostriccao g, a qual determina a intensidade do efeito
magnetostrictivo, é a soma de uma constante magnetostrictiva negativa devido a fase
nanocristalina( A < 0 )com uma constante magnetostrictiva positiva devido a fase
amorfa (A?"" > 0), de forma que o balango dessa soma é determinada pela fracao de

volume cristalizado da seguinte forma
e = XA 4 (1 — ). \emor (2.9)

com tipicamente A\ = —5 x 107® para materiais policristalinos de a-FeSi e \¥m°" =
2.5 x 107° para materiais amorfos a base de ferro e rico em Boro e Niébio [4]. Portanto
a magnetostriccao da liga Finemet vai a zero para altos valores de fracao de volume
cristalizado y, de forma a compensar o alto valor da magnetostriccao da fase amorfa.
Nessa tese observamos uma anisotropia uniaxial em filmes finos como depositados com

composicao Fer35Nb3Cu;Sijz5Bg e espessura de 100 nm, tal anisotropia surgiu devido a
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aplicacao de um campo magnético externo durante o processo de deposicao. E para
filmes mais espessos observamos o surgimento de uma anisotropia para fora do plano
devido a uma tensao residual. Além disso, observamos que o tratamento térmico a baixas
temperaturas conduz um alivio da tensao residual, porém, com o crescimento de graos,
observamos um acréscimo dessas tensoes internas ao filme.

Nas amostras sem tratamento observamos que a producao desses filmes por Sput-
tering induz tensoes internas devido a acomodacao do material durante o processo de
recobrimento, as quais tendem a variar com a espessura do filme, como mencionado nas
referéncias [40-42]. E no caso das amostras cristalizadas temos que as tensoes sdo ge-
radas devido a formagao de vacancias e defeitos na regiao intergranular e a diferenca
de expansao térmica entre o substrato e o filme, como previsto nas referéncias [43, 44].
Investigamos o efeito dessas tensoes sobre as propriedades magnéticas quase estaticas e
a dinamica da magnetizagao. No proximo capitulo iremos discutir o fenomeno de res-

sonancia ferromagnética que influencia a resposta magnética em altas frequéncia.
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Capitulo 3

Ressonancia Ferromagnética

Uma amostra magnética pode ser constituida de um grande conjunto de momentos
magnéticos m,; distribuidos dentro de um volume V. Esse sistema magnético pode ser
definido em termos da média dos momentos magnéticos por unidade de volume M =
> m;/V | chamada de magnetizacdo. Em teorias cldssicas, a base da descrigdo de um

i

sistema magnético estd no comportamento da magnetizacao M em fungao do campo
magnético H [1]. O processo que a magnetizacdo M sofre durante a aplicacdo de um
campo M estd intimamente relacionado com a estrutura do meio magnético.

Um sistema paramagnético consiste de um meio magnético formado por um conjunto
de momentos m; com orientagoes distribuidas aleatoriamente, de forma que, na auséncia
de um campo magnético externo H.,;, a magnetizacao M seja nula. Aplicando-se um
campo magnético externo H.,; em um paramagneto ha uma tendéncia que cada momento
m; se vire na direcao do campo H,,; e assim produzindo uma magnetizacao na direcao
do campo magnético aplicado. Porém, a agitacao térmica opoe-se a esse alinhamento e
assim, somente uma fracao dos momentos magnéticos se alinham na direcao do campo
H.,;. O comportamento termodinamico de um sistema com essas propriedades resulta
da competicao entre o campo magnético e a agitagao térmica.

Um material ferromagnético pode apresentar um momento magnético espontaneo sem
a necessidade de aplicacao de um campo magnético externo. Uma amostra ferromagnética
pode ser entendida como um paramagneto com uma concentracao de N momentos m |,

que interagem entre si de forma que seus momentos magnéticos tendam a se alinhar

17
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paralelamente mesmo na auséncia de um campo magnético externo H,;.

Em uma amostra ferromagnética altos valores de magnetizacao M sao observados com
aplicacao de campos magnéticos H,; relativamente baixos, tal efeito evidencia algum tipo
de interacao magnética interna. Para explicar esse fato Pierre Weiss propos a hipdtese
do campo molecular em 1907 [17]. Ele supds que o campo molecular fosse equivalente a

um campo magnético interno B,,, proporcional a magnetizacao M do material dado por

B, = AM, (3.1)

onde A é o coeficiente de campo molecular que é independente da temperatura. A ordem
imposta pelo campo molecular é contraria a agitacao térmica, de forma que em altas tem-
peraturas a energia térmica passa a prevalecer, quebrando o ordenamento ferromagnético.
Weiss nao foi capaz de descrever a origem fisica do campo molecular B,,. Atualmente
sabe-se que as propriedades magnéticas de materiais ferromagnéticos estao relacionadas
com a interacao de troca que regula o alinhamento entre os momentos magnéticos e varios
tipos de interagoes magnética que serao melhor discutidas nas préximas secgoes.

As propriedades dos materiais ferromagnéticos podem ser determinadas pela resposta
do ferromagneto a um campo magnético externo. A resposta da magnetizacao M ao

campo magnético externo H,; é a susceptibilidade magnética dada por

M= XHext‘ (32)

A susceptibilidade magnética y depende de varias caracteristicas do material ferromagnético
relacionadas com suas interacoes internas e o campo magnético externo. A medida da
susceptibilidade é uma forma 1til de investigar as propriedades de sistemas magnéticos

como veremos nos proximos capitulos.

3.1 Equacao de movimento

A magnetizacao M de uma amostra ferromagnética sofre a agdo de um torque quando

é removida do seu equilibrio pela aplicagao de um campo magnético externo H.,;. A res-



3.1. EQUACAO DE MOVIMENTO 19

posta da magnetizacao a esse campo magnético H.,; ¢ um movimento de precessao em
torno do campo magnético efetivo interno H.y com uma frequéncia caracteristica do
sistema. O campo magnético efetivo e a frequéncia caracteristica do sistema sao determi-
nados pelo campo magnético aplicado H.,; e varios campos internos devido a interacoes
dipolar, de troca e anisotropias, tais campos internos sao fungao da magnetizacao.
Landau e Lifsthz propuseram a seguinte equacao para descrever o movimento de

precessao da magnetizagao em torno do campo efetivo H;

oM

onde v é a razao giromagnética do elétron. Note que a equagao 3.3 nao permite processos
de perdas para dissipacao da energia magnética, tais processos serao melhor discutidos
na secc¢ao 3.4 e capitulo 4.

Para resolver a equacao 3.3 vamos considerar que a magnetizacao M esta sob a influen-
cia de um campo magnético ac em um experimento tipico de ressonancia ferromagnética
(FMR). Nesse experimento temos que a fungao do campo ac é desviar a magnetizacao
do sua posigao de equilibrio de forma que a frequéncia dessa excitagao seja proxima da
frequéncia caracteristica do sistema e assim a magnetizacao M entra em um movimento
de precessao em torno do campo magnético efetivo Hey que é determinado pela energia

livre magnética F da seguinte forma

0E

Hef - _8_M

(3.4)

Para descrever o movimento de precessao da magnetizacao pode-se separar o campo
magnético efetivo e a magnetizagao em duas componentes uma estatica e outra dinamica

da seguinte forma .

H.f(r,t) = Hy + h(r,?) M(r,t) = Mo + m(r, ), (3.5)

onde iremos supor que as partes dinamica (h(r,t), m(r,t)) sdo muito menores do que
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as partes estaticas (Hg, My). No estado de equilibrio termodinamico a dire¢ao da M,
coincide com a direcao da parte estatica do campo efetivo Hy,.

Determinar a orientacao de equilibrio da magnetizacao para um campo efetivo Hy
orientado de forma arbitraria é um problema complicado de resolver matematicamente.
Entao, vamos escolher um sistema de coordenadas de tal forma que a posicao de equilibrio
da componente estdtica da magnetizacao é orientada ao longo do eixo z, de forma que
podemos escrever My = M,z com M, sendo a magnetizacao de saturacao. E pela condicao
de equilibrio termodinamico temos que o campo magnético efetivo tem que ser orientado
ao longo do eixo z e assim Hy = H;z, onde H; é o mddulo da parte estatica do campo
efetivo.

Vamos considerar que as componentes estaticas da magnetizagao e do campo efetivo
sao uniformes ao longo da amostra. E assim equagao 3.3 ¢é escrita como uma soma
de quatro produtos vetoriais. Como estamos considerando o limite pequenas oscilacoes
entdo iremos desprezar o produto vetorial h(r,¢) x m(r, ) e o produto vetorial entre as
componentes estaticas My x Hy deve ser zero no equilibrio.

Considerando as aproximacoes descrita acima temos que as componentes dinamica da

equagao 3.5 ficam no plano transversal xy e a equagao 3.3 fica da seguinte forma

%g—(tr’t) = —'y(HZ-my(r, t) - Mshy(rv t))’
om,(r,t) .
o =y (Hima(x,t) — Mihs(r, 1)),

O procedimento de aproximacao adotado para obter a equacao 3.6 é chamado de
linearizacao da equagao de Landau-Lifshitz (Eq. 3.3). Resolvendo o sistema de equagoes
dado por 3.6, com apropriadas condicoes de contorno, podemos determinar a condicao
de ressonancia da precessao uniforme da magnetizagao e a dispersao de ondas de spin no

limite de pequenas oscilagoes.

3.2 Modo de precessao uniforme

Nesta sec¢ao sera obtido a condi¢ao de ressonancia para o caso de oscilagoes uniforme ,

onde todos os momentos magnéticos da amostra oscilam com mesma fase (como mostrado
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na figura 3.1). A condi¢oes de contorno adotadas para resolver as equagoes 3.6 sao
determinadas para uma amostra com a forma geométrica de um elipsoide. As amostras
utilizadas nesta tese sao filmes finos, porém tais formas geométricas podem ser tratadas

como casos limites das condigoes de contorno determinadas por um elipsoide [17].

—>
4

i

i

Figura 3.1: Precessdo uniforme de um conjunto de momentos magnéticos. Nesse modo de
precessao todos os momentos magnéticos oscilam com a mesma fase de forma que o vetor de
onda de spin k é igual a zero, figura retirada da referéncia [6]

Vamos considerar uma amostra homogeneamente magnetizada de forma que a mag-
netizagdo M(t) e o campo magnético efetivo H.¢(¢) sdo somente fungdes do tempo. No
limite de pequenas oscilacoes a magnetizagao pode ser escrita no sistema de coordenadas

cartesiana como

0 m(t)
M#)=| o |+| m@®) | (3.7)
M, 0

aqui separamos os termos estatico e dinamico da magnetizagao conforme a equagao 3.5
porém sem a dependéncia espacial devido a condicao de precessao uniforme.

O campo magnético efetivo H.;(¢) deve ser escrito como a soma do campo magnético
externo H.,;, 0 campo magnético excitagao ac h,.(t) e o campo desmagnetizante Hp(t).

Esse campo Hp(t) é gerado devido as cargas magnéticas que se formam nos contornos
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da amostra. Dessa forma o campo efetivo é escrito da seguinte maneira

H;(t) = Her + hoo(t) + Hp(t) (3.8)

= Hep + hoo(t) — 47N - M(2),

onde N é o tensor desmagnetizante. Esse tensor é simétrico e torna-se diagonal nos eixos
que coincidem com os eixos do elipsoide [17]. As componentes desse tensor nos eixos do

elipsoide Nxx , Nyy e Nz sao chamadas de fatores desmagnetizante e a sua soma é

Nxx + Nyy + Nzz = 1. (3.9)

Contudo, geralmente, o tensor desmagnetizante nao é diagonal em coordenadas carte-
sianas do sistema de medida, porém ainda é simétrico. Considerando um sistema com
coordenadas cartesianas em que a posicao de equilibrio da magnetizacao esta na direcao

do eixo z conforme a equagao 3.7 temos que o tensor desmagnetizante N é descrito da

seguinte forma

N = Nxy Nyy Nyz ) (3-10)
Nxz Nyz Ngzz

dessa forma o campo magnético efetivo 3.8 pode ser separado em suas componentes

cartesianas da seguinte forma

Hefx(t) Hx —47TNszS
Hefy(t) = Hy — 47 Ny 7 M,
Hefz(t) Hz —47TszMs

(3.11)

hacm(t> — 47T(NXXmm(t) + nymy(t))
Pacy(t) — A (Nxcyma (£) + Nyym, (1))
hacz(t) — 47T(NXme(t) + Nyzmy(t)>

Pela condigao de equilibrio, a parte estatica da magnetizacao 3.7 tem que estar na mesma
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diregao da parte estatica do campo efetivo ( 1° termo da Equagao 3.11), dessa forma temos
que a parte estdtica do campo efetivo tem que estar na direcao do eixo z e assim temos
que as componentes (z,y) da parte estatica do campo efetivo deve ser zero

Hx — 47TNszS =0
(3.12)

Hy - 47TNszS =0
e as coordenadas transversais (x,y) da parte dinamica do campo efetivo uniforme h(t)
fica da seguinte forma

h.(t) _ hacz (1) . Nxx Nxy | ma(t) (3.13)

hy () hacy(t) Nxy  Nyy my(t)

com isso a equacao que determina a dinamica da magnetizacao 3.6 para o caso de uma

precessao uniforme onde é considerado o efeito do campo desmagnetizante fica da seguinte

forma
dm,(t)
28 (= Haymg () = Hygimy (6) = Myhay (1)),
dm, (1) (3.14)
CZf = Y(Hpame(t) + nymy(t> — Myhgeo (1)),
onde os termos H,,, Hy, e H,, sao escritas da seguintes forma
me - Hz + 47TM5(NXX - NZZ)7
Hyy :Hz+47TMs(NYY_NZZ), (315)

ny = 47TM5ny.

A equagao 3.14 descreve um simples oscilador harmoénico sem amortecimento impul-
sionado pelo campo magnético de excitacao ac hg.(t). Para resolver a equagao 3.14
vamos supor que a parte dindmica da magnetizagao (2° temo da equagao 3.7) e o campo

magnético de excitagao ac h,.(t) tém a seguinte dependéncia harmonica com o tempo

m(t) = moexp(iwt) h,.(t) = hyeexp(iwt), (3.16)
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com isso podemos resolver a equagao 3.14 para o caso de um movimento sem o campo

magnético de excitagao e assim obtendo as seguintes auto-frequéncias

wo = |7|\/HmHyy — 2, (3.17)

A maxima radiacao eletromagnética absorvida por uma amostra ferromagnética com
baixa anisotropia ocorre a frequéncias aproximadamente iguais das auto-frequéncias 3.17,
tais frequéncias sao chamadas de frequéncias de ressonancia ferromagnética [59]. Se
considerarmos que o campo externo H,,; esta direcionado ao longo de um dos eixos do
elipsoide e tal eixo estd na direcao z, entao, como ja mencionado, o tensor 3.10 torna-se

diagonal e assim equacgao 3.17 fica da seguinte forma

wo = Y|V (H, + 4nMy(Nxx — Nzz))(H, + 47 M (Nyy — Nzz)). (3.18)

Esta férmula 3.18 foi obtida a primeira vez por Kittel e em geral é chamada de relagao
de Kittel. A condicao de ressonancia determinada pela equacao 3.18 para uma amostra
com a forma de um elipsoide pode ser usada para calcular a frequéncia de ressonancia
ferromagnética para outras formas geométricas. As diferentes formas geométricas estao
relacionadas a diferentes fatores desmagnetizantes e frequéncias de ressonancia ferro-
magnética, tais parametros sao listados na tabela 3.1. Na proxima secao iremos discutir

sobre o modo de precessao nao uniforme.

3.3 Ondas de spin

Nesta secao iremos encontrar as condigoes de ressonancia para oscilagoes nao uniforme
da magnetizacao. Em tais oscilagdoes os momentos magnéticos da amostra oscilam com
uma certa defasagem (como mostrado na figura 3.2 ) e esse modo é usualmente chamado
de modo de ondas de spin. De forma que obter as condi¢oes de ressonancia para esse
modo é o mesmo que determinar a relacao de dispersao para ondas de spin. Vamos

comegar supondo que a dependéncia espacial de ambos h(r,t) e m(r,t) na equacao 3.5
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Forma geométrica Nxx Nyvy Nzz Frequéncia de ressonancia
ferromagnética
Esfera 1/3 1/3 1/3 wo = |y|H

Filme magnetizado 0 0 1 wo = |v|(H — 4m M)

perpendicularmente

Filme magnetizado 1 0 0 wo = |v|\/(H)(H + 47 M)

no plano

cilindro magnetizado | 1/2 1/2 0 wo = |Y|(H + 27 M)
longitudinalmente

cilindro magnetizado 0 1/2 1/2 | wo = |y|\/(H)(H — 2w M)
transversalmente

Tabela 3.1: Fatores desmagnetizantes e frequéncia de ressonancia ferromagnética para algumas
formas geométricas [17]

podem ser expandidos na seguinte serie de Fourier

m(r,t) =Y my(t)erp(ik-r)  h(r,t) =) hy(t)ezp(ik - r). (3.19)

A equagao 3.19 inclui o caso particular do modo de precessao uniforme onde o niimero
de onda de spin igual a zero (kK = 0), o qual ja foi discutido na secgao anterior. Nessa
seccao iremos considerar somente o caso de ondas de spin com k # 0. Utilizando a

expansao de Fourier conforme 4.11 na equacao 3.6 obtemos a seguinte relacao andloga

M = —V(Himky(t) - Mshky(t))v
) 7 t (3.20)
%O = ’y(Himk:c(t) - Mshkz(t))'

Agora precisamos determinar uma relagao entre as componentes da parte dinamica do
campo magnético efetivo hy, ,(t) e as componentes da parte dinamica da magnetizacao
Mz (t). Essa relagdo pode ser escrita em uma forma matricial equivalente a equacao
3.13. De forma que iremos desenvolver a mesma linha de raciocinio da sec¢ao 3.2 onde

foi discutido o caso do modo uniforme.
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k=0

Figura 3.2: Precessao nao uniforme de um conjunto de momentos magnéticos. Nesse modo
de precessao todos os momentos magnéticos oscilam com uma certa defasagem de forma que o
vetor de onda de spin k é diferente de zero, figura retirada da referéncia [6]

Vamos supor que o campo magnético de excitacao ac h,.(t) é uniforme em relacao
aos comprimentos de ondas de spin com k # 0 e, portanto, nao contribui para os modos
de onda de spin. Devemos encontrar uma relacao equivalente a equacao 3.13 para parte

dinamica do campo efetivo magnético hy(t) dependente do vetor de onda de spin k, a

qual deve ter a seguinte forma

hy(t) = —47 Ny - my (1), (3.21)

de forma que para determinar o tensor Ny é preciso determinar a relacio entre a parte
dindmica do campo magnético efetivo h(r, t) e da magnetizagao m(r, t) com a dependéncia
espacial para entao podermos transfoméa-la para o espaco do vetores de onda de spin k.
Para isso vamos considerar que o campo magnético efetivo dinamico h(r,t) pode ser es-
crito aproximadamente como uma soma do campo de troca h,(r,t) e o campo dipolar
hdip<r7 t) .

O campo de troca surge do acoplamento eletrostatico entre orbitais eletronicos e do
principio de exclusao de Pauli, de forma que descreve a interagao entre os momentos
magnéticos do material. O campo de troca age como um campo efetivo que tende a
alinhar os momentos devido a interagao de troca. A agdo do campo he,(r,t) em um

conjunto de momentos magnéticos pode ser descrito através de um modelo de sistema
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continuo e expresso em fungao da magnetizacao m(r,t) da seguinte forma [17]

h,,(r,t) = —V’m(r, 1), (3.22)

onde D é a constante de troca nao uniforme e a transformada de Fourier do campo de

troca 3.22 produz a seguinte relagao

bea(t) = 1K (1). (3.23)

S

onde k = |k| é o nimero de onda de spin. Podemos escrever a equagao 3.23 através do

tensor de campo de troca Nkm da seguinte maneira
hk,e:):(t) = _47TNk,em : mk(t), (324)

onde o tensor Ny ., tem a seguinte forma

1 00
_ Dk?
Niop = . 2
ker =TT 010 (3.25)
00 1

O campo dipolar hgy,(r,t) é o campo devido a presenga de cargas magnéticas. Tais
cargas magnéticas surgem devido aos contornos da amostra, onde ocorre uma desconti-
nuidade do meio magnético. O campo hg,(r,t) pode ser obtido a partir das equagoes
de Maxwell considerada no limite magnetostatico. Nessa aproximacgao as equagoes de

Maxwell tomam a seguinte forma [60]

V x hdip(r,t) = 0,
(3.26)

V - hyp(r,t) = =47V - m(r, ),

a aproximagao magnetostatica é valida para ondas de spin com nimero de onda k maiores
que o nimero de onda da onda eletromagnética kg = w/c associada ao campo magnético

de excitagao ac h,(t). Para resolver o conjunto de equagoes 3.26 é preciso determinar as
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condicoes de contorno, as quais depende da geometria da amostra.

Vamos considerar o caso de uma amostra infinitamente extensa para determinar o
campo dipolar. Neste caso o campo dipolar dependente do vetor de onda de spin obtido
a partir das equagoes 3.19 e 3.26 é da seguinte forma [17]

k(i - mu(t)

hk,dip (t) = —A4r 12

(3.27)

Vamos descrever a direcao do vetor de onda de spin k em coordenadas esféricas de-
terminadas pelo proprio vetor de onda de spin e seus angulos polares 6 e azimutal oy,
mostrados na figura 3.3. Com isso vamos reescrever a equagao 3.27 na seguinte forma

tensorial
hy 4ip(t) = —47TNk,dz‘p -my(1), (3.28)

onde o tensor Ny 4, tem a seguinte forma

sen®0y, cos®py, sen0y, senipy, cospy,  senb)y, cosl), cospy,
Nydip = | sen0 senyy, cospy, sen’0y, sen’ypy, senfy, cosly senpy | - (3.29)
senby costy cospr  senby cosby, senyy, cos?0;,

x Pk

Figura 3.3: coordenadas do vetor de ondas de spin em uma amostra infinitamente extensa com
a magnetizacdo orientada na direcao z
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Vamos considerar que o campo magnético efetivo pode ser descrito conforme a equagao
3.21, entao vamos reescrever a equacao de movimento 3.20 em termos das componentes
de Fourier transversais da magnetizagdo my, ,(t) da seguinte forma andloga a equacao

3.14 para o modo uniforme

dmye, (t

%() = 7(— Hkxymkx(t) - Hkyymky(t))7

dmye, (t) (3.30)
d—i = 7(Hkmmkx(t) + Hkxymky<t>>’

de forma que os campos nao uniforme Hyg,, Hyy, € Hyyy sao descritos da seguinte forma

szm = Hz + 477-]\43]\]kXX7
Hyyy = H; + 47 M Nyeyy, (3.31)

Hyyy = 4T My Nyxy .

Assim, com uma forma similar a relacao 3.17, as auto-frequéncias para o modo de onda

de spin com vetor de onda de spin k tem a seguinte forma

Wk = ’7'\/Hkx:chyy - Hl%my (332)

A relagao da frequéncia wy com o vetor de onda de spin k é a chamada relagao de
dispersao das ondas de spin. Para o caso de uma amostra infinitamente extensa o tensor
Ny na equacio 3.21 serd a soma do tensor dipolar 3.29 e o tensor de troca 3.25. Assim,

as equagoes 3.31 ficam da seguinte forma:

Hypw = H; + DE* + 47 M sen? 0, cos® oy,
Hy,, = H; + Dk* + 4w M sen® O sen® ¢y, (3.33)

Hyyy = 4 M, sen? 0y, sen @y, cos oy,

e a relacao de dispersao de ondas de spin para o caso de uma amostra infinitamente
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extensa com baixa anisotropia é dado por

wi = ||/ (H; + DE2)(H; + Dk2 + 47 M, sen20y), (3.34)

onde a dependéncia com angulo azimutal ¢, é desconsiderada para o caso de uma amostra
com baixa anisotropia.

No caso de filmes finos, a solucao do campo dipolar foi encontrado por Kalinikos e
Slavin [61] usando a abordagem de teorias de perturbacao classica e descrevendo o campo
dipolar por funcoes de Green tensoriais. Essa solugao geral foi obtida para o campo
magnético efetivo estatico orientado em uma direcao arbitraria com a magnetizacao de
saturagao orientada na mesma diregao.

Para obter a relagao de dispersao no caso de filmes finos vamos utilizar o sistema de
coordenadas descrito conforme a figura 3.4 para um filme com espessura d e dimensoes
laterais infinitamente extensa. A direcao do vetor de onda de spin é determinada pelo
angulo 0, o qual é definido com respeito a projecao da magnetizacao de saturacao no
plano do filme. Na abordagem utilizada por Kalinikos e Slavin [61] foi proposto por
Harte [55] que a magnitude da magnetizagao pode ser considerada constante ao longo da
espessura do filme fino . Nessas condicoes, a série de Fourier da equacao 3.19 restringe-
se ao espaco bidimensional de vetores de onda k confinados no plano do filme. Assim,
considerando a aproximacao para filmes finos proposta por Hartre [55] e o sistema de
coordenadas da figura 3.4, temos que os campos nao uniformes Hygy, Hiyy € Hyyy da

equagao 3.31 tém a seguinte forma:

Hyyo = Hi + Dkz
+ 47 M, [(1 — Ni.)cos? 0y, cos® Oy + Nysin® 0],
(3.35)
Hy,, = H; + DE* + 47 My(1 — Ni.)sen® 0y,

Hyyy = 47 M(1 — Ny)sen 0y, cos 6, cos 6y

Sendo assim, a relacao de dispersao para um filme fino confinado no plano do filme
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0y = 7/2) fica da seguinte forma

wi = [y (H; + DE2 + 4r M, Ny, ) (H; 4+ Dk? 4 4nMy(1 — Ni) sen26y), (3.36)

onde Nj, = (1 — e *)/kd é o fator dipolar proposto por Harte [55], d é a espessura do
filme e, no caso de um filme com baixa anisotropia, a parte estatica do campo efetivo H;
¢é igual ao campo magnético externo estatico H.,;. Pode-se ver que no limite de &k — 0 a
relagdo de dispersao para onda de spin em filme finos wy (equacao 3.36) toma a forma da
frequéncia de ressonancia do modo de precessao uniforme wy para filmes magnetizados

no plano da amostra (mostrado na tabela 3.1).
V4
. 1

/I ek d

M,

o

Figura 3.4: Coordenadas do vetor de onda de spin k em uma filme fino com espessura d e
dimensoes laterais infinita. Nesse sistema o vetor de onda de spin é confinado no plano da
amostra.

3.4 Equacao de movimento amortecido

Nesta seccao iremos discutir uma maneira de adicionar o termo dissipativo da energia
magnética nos processos de oscilacao da magnetizacao. Em uma amostra magnética
qualquer oscilacao da magnetizacao é acompanhada de uma dissipacao de sua energia, a
qual é transformada em outros tipos de energia. Esse processo de perda tende a causar
a relaxacao da magnetizacdo para sua posigao de equilibrio [17].

Uma forma de contabilizar a dissipagao nos processos de oscilacao da magnetizacao é

através da medida da suscetibilidade magnética ac, ou seja através da resposta da mag-
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netizacdo a um campo magnético ac. Ao determinar uma expressao para suscetibilidade
magnética ac iremos obter uma parte imaginaria, a qual estara relacionada ao processo de
perdas de energia magnética [17]. A maneira apropriada de determinar essa suscetibili-
dade imagindria é através da adi¢ao de um termo de dissipagao na equacgao de movimento
da magnetizacao 3.3.

Historicamente a primeira equagao fenomenolégica do movimento da magnetizagao
com um termo dissipativo foi sugerida por Landau e Lifshitz, que propuseram uma mo-

dificagdo da equagdo 3.3, com um adicional termo de torque, com a seguinte forma [19]:

M A
aa_t = /M x H,; — ~2M x (M x H,;). (3.37)

A é um parametro que tem dimensao de campo magnético e regula o amortecimento da
precessao da magnetizacao. O segundo termo do lado direito da equagao 3.37 é um termo
de relaxacao, que age como um torque, forcando a magnetizacao para a sua posicao de
equilibrio.

A equacgao 3.37 descreve muito bem um sistema magnético com baixo amortecimento.
Thomas L. Gilbert propos que a equacao 3.37 fosse modificada para descrever sistemas

com alto amortecimento, com isso a equagao 3.37 passou a ter seguinte forma [19]

oM ! oM
I M xH,+ M x T 3.38
T e A Ve T (3:38)

Essa equacao 3.38 é chamada equacgao de Landau-Lifshitz-Gilbert e o parametro de
amortecimento de Gilbert & = A/M nao possui dimensao. Basicamente, o produto veto-
rial M x H.; no segundo termo do lado direito da equacao 3.37 pelo termo proporcional
A taxa de variacao da magnetizagao com o tempo —y~ M /0t.

Vamos resolver a equacao 3.38 no limite de pequenas oscilagoes. Tal procedimento é
chamado de linearizacao da equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert. Utilizaremos um pro-
cedimento semelhante ao realizado na seccao 3.1, onde obtivemos a equacao de Landau-
Lifshitz (equagao 3.3) em sua forma linear (equagao 3.6). Separamos o campo magnético

efetivo e a magnetizagao em duas componentes; uma estatica e outra dinamica da seguinte
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forma:
Hef(t) = HO + h(t) M(t) = M() + m(t) (339)

Supomos que Hy > h(t), My > m(¢) e que a direcdo de equilibrio da magnetizacao
M coincide com a diregao da parte estatica do campo magnético efetivo Hy (ou seja,
My x Hy = 0). Também iremos supor solugbes harmonicas para a parte dinamica da

magnetizacdo m(t) e o campo externo ac h(t) com a seguinte forma
h(t) = hpexp(iwt) m(t) = mpexp(iwt), (3.40)

com isso a equacao 3.38 fica da seguinte forma:

iwmg = —ymgy X HQ — fé/l—wmo X MQ — ’YMO X ho. (341)
0

Considerando que o nosso sistema de coordenadas é de tal forma que Hy e M estao na
direcao do eixo z e o campo magnético ac h estd no plano transversal zy, temos que a

equagao 3.41 pode ser representada pelo sistema de equagcoes

iwmo, + (YHo + iaw)mo, = vMohg,,
—(vHo + ioaw)mo, + iwmg, = —yMoho,, (3.42)

iwmg, = 0.

A partir da solucao desse sistema de equacoes 3.42 obtemos as seguintes relagoes
Moz = (X' — X" )hos +1(x; — X))oy moy = (X' = IX")hoy — 10} — ix})how, (3.43)

onde os termos Y’ — ix”) e (x; — ix/) sdo componentes reais e imagindrias do tensor
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suscetibilidade , definido por m = Yh. ¥ tem a seguinte forma matricial
(X' —ix")  i0G—ixi) 0

—i(x; —ixy) ' —ix") 0 |- (3.44)

0 0 0

=|
Il

Os termos X', X", X} e x7 sao dados por

1
X' = =7MovHo[(vHo)* — (1 — o*)w?],

7
1
X' = Sy Mowl(vHo)® + (1 + a?)u?], (3.45)
; .
Xi = Y Mow|(vHo)* = (1 + a®)w?],
1
e §2a7M07H0W2a
onde
Z = [(/Ho)? — (1 + a®)f + 4ot (346)

Quando a oscilacao da magnetizacao entra em ressonancia com campo magnético
externo ac h, a parte real do tensor suscetibilidade 3.44 muda de sinal e a parte imaginaria
passa pelo maximo [17]. Com isso, a partir do conjunto de equagoes 3.45, obtemos a

seguinte condicao de ressonancia.

~vH,

Na ressonancia, os termos do tensor suscetibilidade (dados pela Equagao 3.45) tomam a

seguinte forma

’ B ’7M0 "o ’YMO
Xres - ) X'res - ’
2vHy 20w
(3.48)
X, =0 X” = MO ~ X”
ires ) ires QCYH() res*

Podemos ver na equacao 3.48 que a suscetibilidade aumenta quando o parametro de
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amortecimento de Gilbert diminui, ou seja, maior é absorcao da radiacao eletromagnética
para baixos valores de dissipa¢ao. Em torno da frequéncia (ou do campo de ressonancia)
as expressoes 3.45 podem ser aproximadas por [17]
X/NX{N'-)/MO W_’YHO
’ 2 a?w?+ (w—Hy)?

v M aw
2 a?w?+ (w—7vHp)?

(3.49)

RS

As expressoes 3.49 providenciam uma forma util de determinar a relacao entre a parte
imaginaria da suscetibilidade x”(associada aos processos de perdas) e o parametro de
amortecimento de Gilbert a.

No caso de uma medida de x” com frequéncia angular w fixa, onde o campo externo

é variado, podemos determinar a largura de linha a meia altura AH que é dado por

2
AH = % (3.50)

Com a relacao 3.50, a qual foi obtida a partir da equacao 3.49, podemos ver que a medida
da largura de linha a meia altura da parte imaginédria da suscetibilidade é um método
util para quantificar o parametro de dissipacao do sistema magnético.

A equagao fenomenoldgica desenvolvida por Landau-Lifshitz-Gilbert 3.38 é ampla-
mente usada para caracterizar a dinamica da magnetizacao de materiais ferromagnéticos
e inclusive a relaxacao da precessao da magnetizacao para a posicao de equilibrio. A lar-
gura de linha AH obtida na relagao 3.50 reflete somente a relaxagao do modo precessao
uniforme. No entanto, a largura de linha de FMR total é o resultado de outros processos
fisicos de relaxagao. No proximo capitulo iremos discutir os processos fisicos de relaxacao

da magnetizagao e como estao relacionados com a largura de linha de FMR total.
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Capitulo 4

Mecanismos de Relaxacao

Um processo de relaxacao fisico descreve o retorno de um sistema que foi perturbado
para o seu estado de equilibrio termodinamico. Nesse capitulo estamos interessados em
estudar alguns processos fisicos associados a relaxacao da oscilagao da magnetizacao para
sua posicao de equilibrio e sua relacao com a largura de linha de FMR, como também
efeitos de alargamento da largura de linha de FMR.

Nas préximas secoes iremos discutir com maiores detalhes os processos de relaxagao
intrinsecos, os processos de relaxagao extrinsecos e o alargamento da largura de linha
de FMR. Os processos de relaxacao intrinsecos estao associados a direta dissipacao do
modo de precessao uniforme, enquanto que os processos de relaxacao extrinsecos estao
associados ao fluxo de momento angular do modo de precessao uniforme para os modos
de ondas de spin. Nessa secao iremos estudar também o alargamento da largura de linha
de FMR, a qual esta associada a uma variacao espacial das condigoes de ressonancia no

interior da amostra e nao se relaciona a um mecanismo de relaxacao.

4.1 Mecanismos de Relaxacao intrinseco

A direta dissipacao do modo de precessao uniforme associada a mecanismos de re-
laxacao intrinsecos ao sistema magnético tem sua origem na interacao dos momentos
magnéticos com outros sistemas, como por exemplo a rede cristalina, os elétrons de
conducao, etc. A interacao entre esses sistemas corresponde ao espalhamento entre a
quase-particula associada a quantizac¢ao das ondas de spin (mégnons) e a quase-particula

associada a quantizagdo das oscilagoes da rede cristalina (fénons) ou outras particulas

37
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que possam acoplar com os magnons como por exemplo os elétrons de conducao.

O mecanismo de relaxagao intrinseco considerado nessa tese é determinado pelo
parametro de amortecimento de Gilbert, o qual determina o termo dissipativo da equagao
fenomenoldgica de Landau-Lifshitz-Gilbert(LLG). No capitulo anterior encontramos que

a partir dessa equagao fenomenoldgica a largura de linha de FMR tem a seguinte forma

AHg = 2|O‘—°"’ (4.1)
v

Esse comportamento linear da largura de linha com a frequéncia tem sido bastante
observado em filmes [62,63]. Recentes trabalho com célculos ab initio de estrutura de
banda tém mostrado que os processos de relaxacao da magnetizacao relacionados ao
espalhamento de magnons por elétrons de condugao sao consistentes com a descri¢ao
fenomenolégica proposta por Landau-Lifshitz-Gilbert, tais resultados foram obtidos para
os metais ferro, cobalto e o niquel [64]. Os mecanismos de relaxagao intrinseco em metais

serao melhor discutidos na subsec¢ao seguinte.
4.1.1 Espalhamento devido a interacao de magnon-elétron

Experimentos de FMR realizados em amostras de niquel mostraram que o mecanismo
de relaxacao intrinseco é causado pela natureza itinerante dos elétrons de conducao e a
interagao spin-érbita [65]. Para explicar esse resultado foi proposto um modelo baseado
na interacao de troca s-d, a qual considera a interacao de troca entre os momentos dos
elétrons itinerantes(elétrons da banda s) e localizados(elétrons da banda d).

No modelo proposto por Heinrich et al [66] temos que mégnons e elétrons sao espa-
lhados coerentemente pela interacao de troca s-d, de forma que o momento angular total
e o vetor de onda se conservam. Devido a isso temos que os elétrons itinerantes sofrem
uma inversao de sua orientagao de spin (interagao do tipo spin-flip) quando espalhados
por um magnon. O espalhamento coerente é interrompido por espalhamentos incoerentes
com fonons e magnons termicamente excitados. Tal espalhamento incoerente conduz ao
relaxamento das oscilagoes da magnetizacao.

Uma outra descricao fisica dos mecanismos de relaxacao intrinsecos foi desenvolvido
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por Kambersky et al [67]. Esse é um modelo de transi¢oes intra bandas o qual se baseia
na mudanga da superficie de Fermi com a dire¢ao da magnetizacao [67]. A precessao da
magnetizacao distorce a superficie de Fermi periodicamente e o processo de reocupacao
eletronica é determinada por um tempo de relaxacdo finito [67]. Em ambos modelos
(Kambersky e Heinrich) temos que o amortecimento é compativel com o descrito pela

equagao fenomenoldgica de Landau-Lifshitz-Gilbert (Eq. 3.38).

4.2 Mecanismos de Relaxacao extrinseco

O fluxo de momento angular entre os modos de precessao da magnetizacao é um
mecanismo de relaxacao extrinseco pois depende das condi¢oes do experimento de FMR.
Esses mecanismos de relaxacao extrinseco sao devidos tanto a um movimento de precessao
nao linear da magnetizacao quanto ao espalhamento do modo de precessao uniforme pelas
imperfei¢oes e nao homogeneidades da amostra. Em nossos experimentos de FMR (os
quais foram realizados com baixa poténcia de excitagao) desconsideramos o movimento
nao linear da precessao da magnetizacao, o qual d& origem aos processos de decaimento
trés e quatro magnons. Por outro lado o espalhamento dois magnons (TMS) associado
a nao homogeneidades da amostra pode ser bastante pronunciado mesmo em regimes de
precessao linear da magnetizacao.

Em trabalhos anteriores de FMR em amostras bulk (massivas) de ferritas observou-se
que a largura de linha obtida foi substancialmente maior do a que esperada para processos
de relaxagao intrinsecos. LeCraw et al [68] observou uma relagao direta entre a largura
de linha e o tamanho de graos da lixa utilizada para polir essas amostras de ferritas. Foi
proposto que as imperfeigoes superficiais causadas pelo polimento induz um acoplamento
entre o modo de precessao uniforme (k = 0) e as ondas de spin (k # 0) degeneradas.
De forma que a precessao da magnetizacao relaxa através do espalhamento em ondas de
spin que estao na mesma frequéncia do modo de precessao uniforme. Esse mecanismo de
relaxacao foi chamado de espalhamento dois magnéns.

O processo de espalhamento dois magnons esta relacionado com a variagao espacial
local do campo efetivo H.y, onde essa flutuacao ocorre com um curto comprimento de

onda. Tal variacao conduz ao acoplamento do modo de precessao uniforme e de ondas de
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Spin com mesma frequéncia. Uma variacao espacial do campo efetivo pode ser observado
em filmes policristalinos com graos orientados aleatoriamente, onde ha uma flutuacao do
campo de anisotropia magnetocristalina efetivo de um grao (ou de um aglomerado de
graos) para outro. Também pode se observar TMS em sistema com pequenos poros ou
pequenas fases intermediarias e defeitos superficiais.

Em um trabalho tedrico seminal, desenvolvido por Spark et al [69], foi explicado que o
aumento da largura de linha é o resultado do espalhamento do modo de precessao uniforme
devido ao campo dipolar produzido por defeitos superficiais. Em amostras policristalinas
o espalhamento do modo de precessao uniforme pode ocorre devido a porosidade entre os
graos e/ou a partir de uma orientacao aleatéria dos eixos de anisotropia local. A teoria
bésica para o espalhamento dois magnons devido a essa orientacao aleatéria da anisotropia
foi descrita por Schlomann [70] para amostras Bulk. O processo de espalhamento dois
magnons também foi proposto por Arias e Mills posteriormente como possivel mecanismo
relaxacao atuando em filme ultrafinos, os quais tem a sua espessura da ordem do seu
comprimento de troca [71]. Nesse modelo o espalhamento do modo de precessao uniforme
ocorre a partir de defeitos superficiais, os quais geram campos dipolares e uma variagao
na anisotropia superficial.

Uma variedade de métodos tem sido usado para obter a taxa de relaxacao de TMS.
No caso de amostras de filmes ultrafinos Arias e Mills desenvolveram uma teoria baseado
no formalismo de fungoes de Green com aproximacao continua. Em 2004 McMichael e
Krivosik usaram um método de equacao de movimento acoplada para descrever TMS
em filmes ultrafinos [51], onde o termo de nao homogeneidade é introduzindo como um
campo adicional ao campo efetivo na equagao de movimento da magnetizacao e em outra
formulagao a nao homogeneidade é considerado como um termo de energia adicional no
Hamiltoniano [52]. Tal método também foi utilizado por Schloemann [70] para descrever
TMS em amostras Bulk.

De uma forma geral a largura linha AHr);¢ devido ao TMS obtida por Schloemann

[70] para amostras Bulk e McMichael [51] para filmes finos pode ser escrita através da
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seguinte relacao

2

AHrus =1

T [Wor|*0(wo — wic), (4.2)
Kk
onde |Wy|? determina a intensidade do acoplamento entre o modo de precessao uniforme
(k=0 ) e o modo de vetor de onda k e a delta de Dirac 6(wy — wy) seleciona os modos
com frequéncia wy igual ao modo de precessao uniforme wy. Esse acoplamento entre os
modos de oscilacao depende fortemente das distribuicoes e dos tamanhos das imperfei¢oes
na amostra. Como vimos no capitulo anterior a relacao de dispersao wy difere bastante
se a amostra é considerada infinitamente extensa(Bulk) ou um filme fino, portanto, como
veremos nas seccoes seguintes, a relagdo de nyps com o campo magnético/frequéncia de

excitacao sera consideravelmente diferente se amostra é Bulk ou filmes finos.
4.2.1 Mecanismos espalhamento dois magnons em Bulk

A teoria de espalhamento dois magnons para uma amostra massiva (Bulk)de ferrita
policristalina com a anisotropia magnetocristalina orientada aleatoriamente foi desenvol-
vida por Schloemann [70]. Essa teoria produz o seguinte resultado para a intensidade de

acoplamento entre os modos de oscilagao

(4.3)

w

4 H; + Dk? + 21w M sen?0),
Was? = 155 (nl0° (14 19D o).

onde H, é o campo de anisotropia, H; é a parte estatica do campo efetivo, D é a cons-
tante de rigidez de troca, k e 6, sao a magnitude do vetor de onda e o angulo polar da
propagagao da onda de spin, respectivamente. A funcao g(k) contabiliza a distribuigao e
o tamanho dos graos, de forma que para uma distribuicao aleatéria de eixos de anistropia

magnetocristalina temos que essa funcao tem a seguinte forma [70]

1 83

g(k) = VIt (O (4.4)

onde & é o tamanho de grao e V' é o volume da amostra. A func¢ao g(k) cai rapidamente

para vetores de onda k > 1/¢ e assim considera o fato que o modo de precessao uniforme
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¢ mais espalhado para ondas de spin com o comprimento de onda da ordem do tamanho
de grao.

No caso de espalhamento de ondas de spin com o limite de & — 0 podemos obter
analiticamente a largura de linha TMS 4.2 com uso das equacoes 4.3 e 4.4. O resultado

tem a seguinte forma [70]

AHprys =

8W\/§H—E‘G< e ) , (4.5)

21 4rM,  \wy

onde wy; = |y|4nM; e a fungdo G(x) é dada por

z? —x/3+ 19/360 s> 9/3
Ve-1pre-2m) & (4.6)
0, v < 2/3.

G(z) =

A equacao 4.5 fornece a largura de linha devido ao processo de espalhamento dois magnons

em uma amostra massiva com uma distribuicao aleatéria da anisotropia.
4.2.2 Mecanismos espalhamento dois magnons em filmes finos

A partir da equagao de LLG pode se obter que a largura de linha depende linearmente
da frequéncia mas isso nao pode ser considerado uma afirmacao geral como podemos ob-
servar o caso de amostras de filmes ultrafinos com defeitos superficiais [72-74] e como
vimos no caso de amostras massivas (Bulk) que podem ter a sua largura de linha de
FMR em fungao da frequéncia descrita pelas Equagoes 4.6 e 4.5 [53,54]. Nesses casos,
observamos que a largura de linha do espectro em campo variado é uma funcao clara-
mente nao linear da frequéncia, isso acontece em alguns filmes cristalinos e filmes finos
policristalinos [31,62,63,75].

Para analise do processo TMS em filmes finos costuma-se adotar a aproximacao de
Harte [55], que supoe que os modos de ondas de spin que nao tém variacdo na secgao
transversal do filme. Considerando esse limite e uma abordagem Hamiltoniana Pavol et
al [52] obtiveram a seguinte expressao para a largura de linha devido ao TMS para filmes

policristalinos:
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2 2
AHrags = % / Aok (€)d(w — wy)d?k, (4.7)

onde Hy é o campo de anisotropia efetivo para grao orientados aleatoriamente, dado
por Hy = 2K /Mg, onde K é densidade de energia de anisotropia, £ é o tamanho de
grao, Py(w) = Owppyr/0|y|H é a derivada da frequéncia angular dependente do campo
wrpr calculada no campo de ressonancia H = Hpyr na frequéncia de operacao e v é a
razao giromagnética. P4(w) ¢é o fator que converte as larguras de linha na varredura em
frequéncia e em campo.

A funcao Ci(§) é a transformada de Fourier da fungao de correlagao campo efetivo
nao uniforme de grao a grao. De forma que Cj(&) contabiliza o espalhamento de ondas
de spins com o vetor de ondas de spins £ em um meio com tamanho de grao &, dado

por [31]

1

O = [y ey

(4.8)

No espaco real essa funcao corresponde a uma correlagao do campo efetivo entre pontos
do filme r e 1’ que decai com a forma e~ *=*I/¢,
uncao contabiliza a média das flutuacoes dos eixo de anisotropia e a elipticidade
A funcao Ag, contabil dia das flutuagoes d d t lipticidad

da precessao tanto do modo uniforme quanto de ondas spin e tem a seguinte forma [31]

C2 €0 €k
A()k = C1€9€x + —— + C3— + C3— + (4, (49)
€0€k €k €o

onde eg e e, sao os fatores de elipticidade do modo uniforme e de uma onda de spin com

vetor de onda k e esses fatores tem a seguinte forma

H + M,
e = ,/+T7r (4.10)
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(4.11)

B H + Dk? + 47 M, N,
"7\ H + Dk2 + 4nM,(1 — Ny) sen20y)

A integral na equacao 4.7 é realizada do modo uniforme k = 0 até todos os modos
SW degenerados disponiveis, de forma que a fungao delta de dirac §(w — wy) seleciona
os estados degenerados. Assim, considerando a relacao de dispersao que foi obtida no

capitulo 3, para filmes finos

wi = [y (H; + DE2 + 4r M, Ny, ) (H; + Dk? 4 4w M, (1 — N;) sen26y,), (4.12)

a integral da equagao 4.7 nao tem solucao analitica e precisa ser resolvida numericamente.
O mecanismo de TMS é um processo de relaxamento fisico que depende da nao homo-
geneidade da amostra. Portanto é considerado um processo extrinseco de relaxamento.
Nessa tese observamos que todas as nossas amostras possuem uma relagao nao linear da
largura de linha com a frequéncia w e o tamanho de grao £. No caso dos filmes de 100 nm
a contribuicao A Hpyss foi obtida com a equacao 4.7, a qual foi resolvida numericamente,
enquanto que para filmes mais espessos (200nm e 500 nm) a contribuicdo AHrys tem a

forma dada pela equacao 4.5 devido a sua alta dispersao de anisotropia.

4.3 Alargamento da largura de linha

Uma das contribuigoes para o comportamento da largura de linha em funcao frequéncia
é o termo de inomogenidade AH;yo constante. Esse termo independente da frequéncia
é atribuido a flutuacoes espaciais de alguma propriedade magnética da amostra como
por exemplo a anisotropia [51]. O aumento da largura de linha de FMR, tratado nessa
tese, é similar ao espalhamento dois magnons, no sentido que ambos sao devidos a nao
homogeneidade da amostra, porém esse alargamento nao ¢ devido a um processo de re-
laxacao. Esse mecanismo de alargamento é gerado devido a uma variacao espacial de
alguma propriedade magnética da amostra, a qual forma regioes com condigoes de res-

sonancia ligeiramente diferente no interior da amostra. Nesse caso o campo efetivo devido
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a essas flutuagoes é mais forte que as interagoes de troca e dipolar em diferentes partes
da amostra, e a amostra tem sua ressonancia ferromagnética tratada teoricamente como
uma colegao de regides com variagoes do campo de ressonancia [51].

Em materiais policristalinos com distribuicao de graos aleatoria, os eixos faceis crista-
lograficos dos graos ou de aglomerados de graos estao distribuido em diregoes aleatorias.
Essa distribuicao dos eixos gera uma variacao espacial do campo de FMR que resulta no
aumento da largura de linha de FMR independente da frequéncia. A nao homogeneidade
do campo efetivo pode também resultar de um stress nao uniforme residual através do
acoplamento magnetoeldstico e assim a largura de linha devido a nao homogeneidade do
campo efetivo se relaciona com o nivel de stress na amostra. Mostraremos que a con-
tribuicdo AHyo para a largura de linha de FMR, é comparavel ou mesmo a principal
contribuicao para a largura de linha experimental AHgxp. AH;no estd intimamente
relacionada com o nivel de stress residual nao uniforme de nossas amostras, que pode
ser reduzido pelo tratamento térmico adequado. No proximo capitulo iremos descrever
os procedimentos e as técnicas utilizadas na investigacao das propriedades estruturais,
magnéticas quase estatica e dinamica e do processos de relaxacao e alargamento da lar-

gura de linha de FMR em nossas amostras.
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Capitulo 5

Métodos e Procedimentos Experimentais

Neste capitulo iremos discutir os procedimentos adotados para investigar as proprieda-
des estruturais e magnéticas de filmes com composicao Fe;3 5Nb3Cu;Sij35Bg e espessuras
de 100nm, 200nm e 500 nm. Os filmes com essa composicao podem ser precursores de
filmes do tipo Finemet dependendo das condicoes de deposicao e de tratamento térmico.
Os filmes foram depositados por RF Magnetron Sputtering e posteriormente partes dessas
amostras foram recozidas em forno tubular sob alto vacuo a diferente temperaturas. As
secgoes abaixo irao discutir com maiores detalhes os procedimentos e as técnicas utilizadas

para a produgao e caracterizacao dessas amostras.

5.1 Producao das Amostras

As amostras de filmes amorfos precursores de Finemet com composicao Fers3 sNbszCuy
Sii3.5Bg foram produzidas por RF Magnetron Sputteringe tratadas termicamente em forno
convencional sob alto vacuo. A deposicao dos filmes foi realizada no laboratério de
Magnetismo e Materiais Magnéticos da universidade Federal de Santa Maria (UFSM)
em um sistema de deposicao de fabricagao prépria, onde foram produzidos filmes com
espessuras de 100nm, 200 nm e 500 nm sobre um substrato de vidro. KEssas amostras
foram tratadas termicamente por 1 hora em alto vacuo, com pressoes constantes de
6 x 10~°mbar. O Vicuo foi obtido com uma bomba mecanica e uma difusora acoplada
com uma armadilha de 6leo de nitrogénio liquido, tal que as duas bombas foram dispostas
em série. O tratamento térmico das amostras é feito a uma temperatura fixa, de forma

que o tubo de quartzo ¢ inserido no forno estabilizado na temperatura desejada. Esses
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filmes foram tratados em um forno tubular na sala de fornos do Centro Brasileiro de

Pesquisas Fisicas(CBPF).
5.1.1 Magnetron Sputtering

A técnica de deposicao Sputtering ou pulverizagao catodica consiste no desbaste de
um alvo pelo choque mecanico de atomos ionizados de um gas inerte. O processo de
bombardeamento remove atomos ou agregados de atomos do alvo, os quais sao utilizados
para recobrir um substrato. A ionizacao do gas inerte é feita pela aplicagao de uma
diferenca de potencial, que liberta alguns elétrons que ionizam os atomos do gas. O choque
dos fons com o alvo (com potencial negativo) produz a emissao de elétrons secundarios
que novamente geram mais atomos ionizados e assim mantém o processo de pulverizagao
catodica.

O Magnetron Sputtering consiste de um sistema de pulverizagao catédica com um
arranjo de imas permanentes(ver figura 5.1). A configuragdo de campo magnético dos
imas confina o plasma proximo a superficie do alvo. Essa armadilha magnética aumenta
substancialmente a probabilidade de uma colisao ionizante entre os elétrons livres e os

atomos do gas inerte, assim aumentando a eficiéncia de ionizacao e as taxas de deposicao.

Substrato

, Atomos do alvos
Atomos neutros ! itados

arrancados do alvo o 9] o o] Q(O\
o
o ;
3

Atomos de Argdnio

Blindagem do canhéo
aterrada
Confinamento de
ions de Argbnio
Isolamento
elétrico
: Ll Alvo sob um potencial
Linhas de campo negativo
magnético
Asranjos de imis
permanentes

Figura 5.1: Sistema de deposigado Magnetron Sputtering figura retirada da tese [7].
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A deposigao por Magnetron Sputtering é realizada em uma camara onde é feito um
alto vacuo, chamado de vacuo de base, na qual um fluxo de gas inerte é injetado. Nesse
sistema sao conectados dois eletrodos. Um eletrodo é o canhao, onde é colocado o alvo,
o qual é conectado ao terminal negativo de uma fonte e o outro eletrodo é conectado
ao restante do sistema, o qual fica aterrado. O plasma é produzido pela diferenca de
potencial entre esses eletrodos, de forma que no caso de RF Magnetron Sputtering a
deposigao ¢ realizada com uma fonte de Radio-Frequéncia e no DC Magnetron Sputtering
utiliza-se uma fonte continua.

Os filmes amorfos precursores de Finemet foram produzidos por RF Magnetron Sput-
tering. Foram produzidos filmes com composi¢cao nominal Fez3 sNb3Cu;Sij35Bg e espes-
suras nominais de 100nm, 200nm e 500 nm sobre um substrato de vidro recoberto por
uma camada de Tantalo de 2nm. A camara de deposicao foi evacuada até uma pressao de
1 x 107 Torr e posteriormente foi submetido a um fluxo de argénio de 20 sccm de forma,
que a deposigao ocorreu sob uma pressao de 5,2mTorr. As amostras foram depositadas
com o substrato passando pelo plasma a uma altura de 5cm, poténcia de deposicao de
65 W e aplicagao de um campo magnético constante de 1 KOe paralelo ao substrato com

o intuito de induzir uma anisotropia uniaxial.

5.2 Caracterizagao Estrutural

Nessa tese as amostras tiveram sua estrutura analisada por difragao de raios x. Os
experimentos foram realizados no difratometro XPert PRO (Philips, Panalytical) do la-
boratério de Raios X do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas (CBPF). A medida de di-
fracao de Raios-X foi feita na geometria de incidéncia rasante para filmes finos utilizando-
se um angulo de incidéncia igual a 1.5° e a radiacdo K, do cobre (A =1, 54056;21) como

fonte de raios X.
5.2.1 Difracao de Raios-X

A difracdo é um fenémeno que ocorre quando uma onda encontra uma fenda ou um
obstaculo com dimensoes comparaveis ao seu comprimento de onda, de forma que sao

produzidos feixes de onda com diferentes direcoes de propagacao, chamados de feixes
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difratados. Tal fenomeno tem como principal caracteristica a interferéncia construtiva e
destrutiva entre os feixes difratados. Essa interferéncia ocorre devido a diferenca de fase
entre as ondas. Vamos considerar dois feixes de ondas com comprimentos na faixa do
raios x (o qual situa-se na faixa de 0.01 a 10 nm ) incidindo paralelamente com um angulo
0 entre dois planos atomicos paralelos separados por uma distancia d (d é chamado de
distancia interplanar) no interior de uma estrutura cristalina (Figura 5.2), sendo que cada
plano reflete somente uma parcela da radiacao. A diferenca de trajetoria entre esses feixes
(2d sen ) leva a uma diferenga de fase que pode produzir uma interferéncia construtiva
ou destrutiva. Os feixes difratados sao detectados quando as reflexdes produzem uma

interferéncia construtiva.

.
~

Y
“
~
d senb

Figura 5.2: Reflexao de dois feixes de raio x entre dois planos atomicos no interior de um
material cristalino.

A lei de Bragg nos diz que a interferéncia construtiva dos feixes difratados ocorre
quando a diferenga de trajetéria (2d sen @) for um nimero inteiro n do comprimento de
onda A da radiacao incidente, de forma que o feixe de raio x detectado tem que obedecer

a seguinte relagao [76]

2dsenf =n )\, (5.1)
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a relagao 5.1 é valida para comprimento de ondas que satisfagam a condicao A < 2d. Um
padrao de difragao de raios x é obtido pela medida da intensidade da radiacao espalhada
em funcao do angulo, de forma que se observa um forte pico de intensidade nos angulos de
espalhamentos que satisfazem a relacao de Bragg 5.1. Para materiais com célula unitaria
cibica temos que o parametro de rede (a) pode ser encontrado a partir da distancia

interplanar da seguinte forma [76]

a = dhkzl V h? + k2 + l2, (52)

onde h,k e [ sao os indices de Miller e dp;; é a distancia interplanar do conjunto de planos
(hkl). O padrao de difracao de um material policristalino pode ter muitos picos distintos,
cada um correspondendo a difra¢do de raios x por um conjunto de planos (hkl).

A difracao de raios x é uma técnica muito usada para caracterizar a estrutura cristalina
de solidos, pois, em geral, as distancias interplanares d em sélidos cristalinos sao da ordem
de angstrom, que é a mesma ordem do comprimento de onda dos raios x. A geometria
mais comum para analise de difracao de raios x é chamada de Bragg-Brentano, na qual
a amostra é fixada em um eixo do difratometro enquanto que a fonte de raio x é girada
em um angulo € e o detector varia em um angulo 26 (ver figura 5.3 a)) [76]. Uma
outra geometria bastante usada para andlise de difracao de raios x em filmes finos é a
geometria de incidéncia rasante, na qual a fonte é fixada em um angulo « e o detector varia
independentemente em um angulo 26 (ver figura 5.3 b)) [77]. A geometria de incidéncia
rasante permite controlar a penetracao de raios x na amostra, dessa forma, adotamos
essa geometria na tentativa de reduzir o sinal do substrato.

Analisando a lei de Bragg observamos que a radiacao espalhada em um cristal infi-
nito sofre interferéncia construtiva em valores discretos de 6, de forma que os picos de
intensidade no padrao de difracdo de um cristal infinito devem ser fungoes deltas (Figura
5.4 a)), enquanto que para um cristal finito os picos de difracao sao alargados em uma
faixa de angulo (Figura 5.4 b)). Porém, o espectro de difragao de raios x de um material
amorfo mostra picos consideravelmente mais alargados, os quais se encontram centra-

dos em angulos correspondentes a picos de ligas cristalinas com mesma composicao do
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Fonte de Detectorvariando com
a) raios x o angulo incidente

4

Angulode ——> 0
Incidéncia
variando

Detectorvariando
b) Independente da fonte

Fonte de ‘
raios x

Angulode —7
Incidéncia
fixo

o 20

Figura 5.3: Geometrias de andlise de difracao de raios x. (a) Geometria Bragg-Brentano e (b)
incidéncia rasante.

amorfo (Figura 5.4 ¢)). Portanto uma restricao espacial da estrutura cristalina produz
um alargamento nos picos de difragao [76].

O padrao de difracao de raios x de ligas nanocristalinas apresenta picos menos alar-
gados que os encontrados em materiais amorfos com mesma composicao. A estrutura de
graos nanométricos promove um alargamento maior do que os observados em um cristal
finito de mesma composicao. O efeito do tamanho de grao na largura de linha do padrao

de difracao Bg pode ser obtida através da seguinte relacao

0.9\

¢ Ecosl’

B (5.3)

onde Bg é largura a meia altura do pico de difracao em radianos, 6 é o angulo de incidéncia
do feixe de raios x. A equagao 5.3 é a conhecida férmula de Scherrer-Debye [76] e é valida
para amostras com tamanho de grao £ abaixo de 100nm.

Em um espectro de difragdo de raios-x temos que o alargamento (Bg) devido ao
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Figura 5.4: Efeito do alargamento provocado pelo estreitamento da estrutura cristalina um
cristal. (a) Pico de Bragg para um cristal infinito e (b) um cristal finito e (c) um material
amorfo

tamanho de grao é somente uma das contribuigbes ao alargamento experimental (Bg,)
observado nos picos de difragao [76]. Em geral, o aparato de difragdo de raios x induz
um alargamento (By), que se deve a fatores como divergéncia do feixe incidente, largura
do feixe incidente, alinhamento mecanico etc. Uma forma de obter a contribuicao ins-
trumental (Bj) para o alargamento experimental do pico de difracao (Bg,) é através do
padrao de difracao de uma amostra padrao, no qual somente a componente instrumental
(By) é apreciavel. Tal amostra padrao tem que ter um tamanho de grao () relativamente
grande de forma que a contribuigdo B se torna desprezivel( ver férmula 5.3 ).

O alargamento experimental (Bg,) observado no espectro de difracdo de um mate-
rial policristalino possui outras contribuicoes, além do alargamento devido ao tamanho
de grao (Bg) e ao aparato instrumental (By). Uma outra fonte de alargamento se deve
a microdeformagao da estrutura granular da amostra (Fig. 5.5 ¢) ), tais deformagoes
nao uniformes podem surgir de uma tensdo nao uniforme sobre a amostra [76] . As-
sim, o alargamento experimental (Bg,) de uma amostra policristalina sob a influéncia
de uma tensao nao uniforme deve ser o resultado de trés mecanismos de alargamento: o
alargamento devido ao tamanho de grao(Bg), ao aparato instrumental (By) e a micro-
deformagao da estrutura granular (Bg). Uma tensao uniforme sobre a amostra também
pode alterar espectro de difracao, promovendo um deslocamento das linhas de difragao.
A tensao uniforme pode aumentar o espacamento entre os planos cristalinos de cada grao,

e consequentemente aumentar o parametro de rede, de forma que as linhas de difracao se
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deslocam para angulos menores ( Fig. 5.5 b) ).

a)

Planos cristalinos
d
—

livre de tensdo

b)

Tensdo uniforme

L7y

Tensdo nio uniforme

<)

Figura 5.5: Efeito da tensao sobre os picos de difracao, b)uma tensao uniforme desloca os picos
e ¢) uma tensao nao uniforme promove uma alargamento dos picos de difragao

Nessa tese separamos as contribuigdes do alargamento instrumental (By), do tamanho
de grao (Bg) e da microdeformacao (Bg) a partir do ajuste de um tnico pico de difracao,
conforme a referéncia [77], que é realizado por uma fungao Voigt. Nessa abordagem
considera-se que o alargamento do perfil de difracao de raios x medido (Bg,) é uma
convolugao entre o alargamento induzido pelo aparato instrumental (By) e o alargamento

estrutural (Bpgs), de forma que o alargamento Bg, é corrigido da seguinte forma

(5.4)
BE, =/ (BE,)? — (BF)2.

onde os indices L e (G sao as contribuicoes Lorentzianas e Gaussianas do ajuste da funcgao
Voigt. Os alargamentos instrumentais Bf’G sao obtido pelo ajuste do espectro de di-

fragdo de uma amostra padrao de hexaboreto de Lantanio, que tem graos suficientemente
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grandes para que nao contribua para o alargamento Bg e com nivel de deformagoes nao

uniformes desprezivel para contribuir com Bg. As contribui¢oes Lorentzianas e Gaussia-
LG . . . -

nas do alargamento estrutural By,” determinam o tamanho de grao { e a microdeformacao

€ da seguinte forma

(5.5)

PR : LG LG .
onde 6 ¢ o angulo no centro do pico. Os alargamento B;"” e By.” sao dados em radianos.
Nessa tese utilizamos a férmula 5.5 para obter o tamanho de grao e o nivel de stress nao

uniforme nas amostras.

5.3 Caracterizagao Magnética

As amostras foram analisadas no magnetometro de amostra vibrante (VSM) e num
sistema de ressonancia ferromagnética de banda larga com um analisador de rede vetorial
(VNA-FMR) do laboratério de magnetometria aplicada do CBPF. Foram adotados dois
sistemas diferentes de geracao de campo magnético. No VNA-FMR foi utilizado um ele-
troima, com campos maximos de +800 Oe, acoplado a um sensor de campo com resolugao
de 1 Oe, enquanto que no VSM foi utilizado uma bobina de Helmholtz com resolucao de

0.1 Oe e campos maximos de £300 Oe.
5.3.1 Magnetometro de Amostra Vibrante

O magnetometro de amostra vibrante (VSM) permite determinar a curva de magne-
tizagdo (M vs H) de uma amostra magnética, tal sistema foi desenvolvido por Foner em
1960 [78]. No VSM a amostra magnética é sujeita a uma vibra¢do mecanica e é magneti-
zada por um campo magnético uniforme. A amplitude de vibracao é mantida constante
em relagao as bobinas sensores, as quais sao mantidas em uma geometria fixa. O movi-
mento de vibragao da amostra magnética produz uma alteracao do fluxo magnético que
induz uma tensao alternada nas bobinas sensores. A voltagem captada pelas bobinas

sensores ¢ diretamente proporcional a magnetizacao da amostra.
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O VSM do laboratério de magnetometria aplicada possui bobinas sensores em uma
configuracao de dois pares de bobinas ligadas em oposicao de fase, que foram posicionadas
no centro das bobinas de Helmholtz (ver Figura 5.6). O sinal de referéncia do Lock-in
foi utilizado para gerar a vibracao do Drive. O sinal medido nas bobinas sensores é
pré-amplificado por um filtro passa banda (30Hz a 100 Hz) e é captado pelo Lock-in,
o qual mede o sinal em uma determinada fase e frequéncia relacionado com o sinal de
referéncia. O Lock-in é conectado a um computador (PC) através de uma interface GPIB.

Um programa em linguagem Python controla os instrumentos.

Goniometro

Ref Amostra

Lock-in
EG&G 7265 Jvin

Bobinas de
Helmholtz

Bobinas sensores

Fonte
KEPCO
BOP 20-20

Figura 5.6: Desenho esquemadatico do magnetometro de amostra vibrante do laboratério de
magnetometria aplicada do CBPF, figura retirada da referéncia [8].

A medida da curva de magnetizacao, nas amostras com composi¢ao nominal Fey3 5sNbs

C'u1S113.5 By, foi realizada com o campo magnético aplicado no plano da amostra longitu-
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dinalmente (0°) e perpendicularmente (90°) a dire¢ao definida pela aplicagao do campo
magnético durante a deposicao dos filmes. A partir das curvas de magnetizacao foi ob-
tido a magnetizagao de saturacdo, os campos coercivos (H¢) e de anisotropia (H4) das
amostras. O campo de anisotropia foi determinado a partir da distribuicao do campo de
anisotropia (P(H)), que foi obtida conforme a referéncia [79]. Nesse método P(H,) é
deduzido a partir do ramo entre a saturagao e a remanéncia na curva de magnetizacao a
90° e é dado por

d*m

(5.6)

onde m = M/M; é a magnetizagdo normalizada pela sua saturagdo e H é o campo
magnético aplicado na medida da curva de magnetizagao. O campo de anisotropia (H,)

¢ definido como o campo magnético em que a curva P(H) exibe um valor méaximo.
5.3.2 Ressonancia Ferromagnética de banda larga (VINA-FMR)

A dinamica da magnetizagao foi estudada por experimentos de ressonancia ferro-
magnética em banda larga com um analisador de rede vetorial(VNA-FMR). Esta técnica
envolve medir a absorcao de poténcia pela amostra ferromagnética em uma ampla faixa
de frequéncias de excitacao e em fungdo do campo magnético externo DC'. As medidas
realizadas no analisador de rede vetorial consiste na conversao dos parametros elétricos
S em poténcia de absor¢ao de FMR da amostra ferromagnética, de forma a obter curvas
de absorcao de FMR em funcao da campo magnético externo numa faixa de frequéncia.

Nessa tese as medidas de VNA-FMR foram realizadas no Laboratério de Magneto-
metria Aplicada do CBPF. A excitagdo de microondas é feita por uma guia de onda
coplanar (CPW), onde a amostra é posicionada conforme indicado na figura 5.7 e os con-
tatos nas duas portas da guia sao realizados por meio de microprobes Cascade microtech.
O campo magnético externo DC' é fornecido por um eletroima alimentado por uma fonte
KEPCO 20-20 com campos maximos de 800 Oe. O sinal é analisado por um analisador
de rede vetorial (VNA) Rohdes & Schwarz ZVA24, que pode realizar medigbes na faixa
de frequéncias de 10 MHz a 24 GHz com uma sensibilidade de —85dB na medida dos
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parametros S e uma poténcia RF de saida de até 18dBm. Um programa em linguagem

Python controla todos os instrumentos.

Eletroima Amostra

Guia de
onda

VNA

R&S-ZVA24

BOP 20-20

Figura 5.7: Desenho esquematico do sistema de ressonancia ferromagnética em banda larga com
analisador de rede vetorial do laboratdrio de magnetometria aplicada do CBPF, figura retirada
da referéncia [9].

Os dados foram analisados através da poténcia absorvida pela amostra a qual é calcu-
lada a partir parametros S, que sao medidos diretamente pelo VNA e sao definidos como
as relagoes entre as ondas incidentes e refletidas em um dispositivo de teste(DUT) [20].
Para obter uma medida correta dos parametros S associados ao nosso DUT é necessario
levar o plano de referéncia até os contatos feitos pelas micro — probes. Isso pode ser

conseguido realizando uma calibragdo do tipo TOSM (T hru, open, short, match). Essa

calibracao foi realizada utilizando um substrato padrao de impedancia do modelo Rohdes
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Figura 5.8: Mapa de cor da amostra de 100 nm como depositada com os cortes transversais a
3GHz e 6 GHz. Esses cortes mostram a medida de absorcao de FMR em funcdao do campo para
essas frequéncias

& Schwarz ZVA24. Com isso podemos obter a relagao entre a poténcia perdida (P, ) € a

poténcia incidente (P;,), que determinam a poténcia absorvida no conjunto amostra-guia

de onda dada por [20]

Pe’r‘
- = =[S = [5ul” (5.7)

m

Para obtermos a absor¢ao devido ao processo de FMR temos que separar a absorcao
devido as perdas da guia de onda. Para isso, é realizado uma medida de referéncia dos
parametros S™¢/ com a amostra saturada na direcio do campo r f, de modo que o processo

de FMR ¢ inibido e somente as perdas da guia de onda sao obtidos. Assim a poténcia de
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absorcao de FMR (P) é obtida através da seguinte relagao

P=(1— S0P = [SH)") — (1= 1557 P = 157 ), (5.8)

onde P é dado em unidades arbitrarias, de forma que é conveniente normalizar P pela
poténcia maxima P,,,,. Em uma medida tipica de VNA-FMR obtemos um conjunto
de valores de P/P,,,, vs. Hvs.{ representados por um mapa de cor, conforme exemplo
mostrado na figura 5.8, onde a cor azul representa o minimo de P/P,,,, e a cor vermelha
representa o maximo de absorcao. Os cortes transversais do mapa de cor nos dao o
perfil de absorcao de FMR em funcao do campo aplicado, de forma que a largura de
linha de FMR em campo (AH) é determinada pelo ajuste desses perfis em uma dada
frequéncia excitacao f e com o ajuste de uma colecao de frequéncias de excitagao foram

determinadas as curvas AH (f) investigadas nessa tese.



Capitulo 6

Resultados Experimentais

Neste capitulo iremos apresentar os resultados da caracterizagao estrutural, magnética
quase estatica e dinamica da magnetizagao de filmes com composi¢ao nominal de Fe73 5sNbs
Cu;Siy3.5Bg e espessuras de 100 nm, 200 nm e 500 nm , os quais foram submetidos a um tra-
tamento térmico. Os resultados obtidos sao mostrados separadamente nas se¢oes abaixo
e interpretados em termos da correlacao entre as propriedades estruturais e magnéticas
dos filmes. Tais propriedades estruturais sao obtidas por difracao de raios-x na geometria
de incidéncia rasante(GIXRD), enquanto que as propriedades magnéticas sao obtidas por
analise de curvas de histerese e medidas de VNA-FMR.

Na secao de caracterizagao estrutural (6.1) serao mostrados os resultados relacionados
a analise do padrao de difracao de raios-x das amostras como depositadas e recozidas sob
diferentes temperaturas. A partir desses padroes de difracao obtém-se o comportamento
dos parametros estruturais em funcao da temperatura de tratamento térmico. Nessa
segao, mostramos a evolucao da microdeformacao estrutural (e), do tamanho de grao (&)
e do parametro de rede (a) com a temperatura de tratamento térmico para cada espessura
de filme.

Na secao de caracterizacao estéatica da magnetizagao (6.2) investigamos o comporta-
mento das propriedades magnéticas quase estatica das amostras com a temperatura de
tratamento térmico, obtidos a partir da curva de histerese. Analisamos o campo coercivo
(H.), o campo de anisotropia (H4) e a magnetizacao de saturacao (M) em fungao da

temperatura de tratamento térmico para cada espessura de filme.
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Na secao de caracterizagdo da dinamica da magnetizacao (6.3) serao mostrados os
resultados da investigacao da dinamica da magnetizacao por medidas de VNA-FMR das
amostras como depositada e com tratamento térmico. Observamos o efeito do tratamento
térmico e da espessura do filme na relacao dispersao dos modos de ressonancia e anali-
samos os processos de relaxacao e o aumento da largura de linha de FMR. As condigoes
de ressonancia foram determinadas pela relagao de dispersao de Kittel (f,. vs H) e os
processo de relaxacao e alargamento da largura de linha de FMR foram determinados

a partir do comportamento da largura de linha de FMR em funcao da frequéncia de

excitagao (AH(f)).

6.1 Caracterizagao estrutural

A caracterizacao estrutural foi realizada por andlise difracao de raios-x na geometria
de incidéncia rasante (GIXRD) para todas as amostras. Na proxima subse¢ao sao mos-
trados os perfis de GIXRD obtidos em funcao da temperatura de tratamento térmico e
da espessura dos filmes. Para as amostras sem tratamento e com baixas temperaturas
de recozimento observamos padroes com um pico largo de difracao, compativeis com os
de um material com graos da ordem de poucos nanémetros. Com aumento da tempera-
tura de tratamento térmico observamos o surgimento de um segundo pico estreito, que
corresponde a uma fase com graos maiores, porém ainda da ordem de nandémetros, como
podemos ver na figura 6.1.

Os picos de difragao foram ajustados usando uma fungao Voigt, de forma que o ta-
manho de grao (§) e a microdeformacao (¢) foram obtidos a partir das contribui¢oes
Lorentzianas e Gaussianas desse ajuste, conforme descrito na se¢ao 5.2 do capitulo 5. Os
parametros de rede foram obtidos a partir da lei de Bragg e observamos que os picos de
difracdo correspondem ao plano (110) da fase o do ferro. Observamos que tanto uma
deformagao uniforme quanto a adicao de silicio podem alterar o parametro de rede. Na
préxima subsegao discutimos o efeito do tratamento térmico no tamanho de grao (£), na

microdeformacgao (€) e no parametro de rede (a) para cada espessura de filme.
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Figura 6.1: Padrdo de difragao obtido por incidéncia rasante do filme de 100 nm tratado a
temperatura de 450° C. Tal amostra exibe dois picos de difragdo que correspondem a duas fases
e observa-se a evolucao de uma fase a-Fe com grao mais largos.

6.1.1 Difratogramas de raio x em fungao do tratamento

A evolucao dos padrdes de difragdo com a temperatura do tratamento térmico (7'4)
é mostrada nas figuras 6.2, 6.3 e 6.4, onde observamos essa evolugao, respectivamente,
para espessuras de 100 nm, 200nm e 500 nm. O tamanho de grao, a microdeformagcao e
o parametro de rede foram obtidos por ajustes com uma funcao Voigt. Os resultados sao
mostrados nas figuras 6.2, 6.3 e 6.4, que exibem medidas obtidas para angulos compreen-
didos entre 30° e 60°. Todos os padroes apresentam um pico largo de difracao centrado
em torno do angulo 26 ~ 44.61°, que corresponde ao plano de difracao (110) da fase «
do ferro. A partir de certas temperaturas observamos o aparecimento de uma segunda
fase com graos mais largos de a-Fe, que podem conter silicio. Esta fase foi identificada
através do ajuste de um segundo pico de difracao mais estreito.

Os padroes de difracao das amostras com espessura de 100 nm tratadas a diferentes
temperaturas sao mostrados na figura 6.2, onde observamos os padroes das amostras
como depositada e recozidas nas temperaturas de 100° C a 540° C. A partir de 450° C, o
espectro de difragao passa a ser melhor ajustado através de duas funcgoes Voigt, conforme

o exemplo da figura 6.1. A partir desses ajustes observamos que os dois picos estao
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Figura 6.2: Padroes de difragao obtidos por incidéncia rasante dos filmes de 100 nm com e sem
tratamento térmico. As amostras tratadas com T4 < 400°C possuem um pico largo em torno
de 20 ~ 44.61° correspondendo ao pico (110) da fase a-Fe. A partir de T4 > 450 °C observa-se
a evolugao de uma fase com graos mais largos.
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Figura 6.3: Padroes de difragao obtidos por incidéncia rasante dos filmes de 200 nm com e sem
tratamento térmico. As amostras tratadas com T4 < 450°C possuem um pico largo em torno
de 260 ~ 44.61° correspondendo ao pico (110) da fase a-Fe. Para T4 > 500°C observa-se a
evolucao de uma fase a-Fe com graos mais largos.
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Figura 6.4: Padroes de difracao obtidos por incidéncia rasante dos filmes de 500 nm com e sem
tratamento térmico. As amostras tratadas com T4 < 450 °C possuem um pico largo em torno
de 26 =~ 44.61° correspondendo ao pico (110) da fase a-Fe. Para T4 > 500°C observa-se a
evolucao de uma fase a-Fe com graos mais largos.
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associados a fase a-Fe, porém com tamanhos de grao, deformacoes e parametros de rede
diferentes. Um outro fato observado é que o pico de difragdo mais estreito passa a ser
predominante com o aumento da temperatura de tratamento, como mostrado no padrao
da amostra tratada a 540° C. Tal efeito indica que ha um aumento da fracao de volume
cristalizado com o aumento da temperatura de tratamento térmico.

Os filmes com espessuras de 200nm e 500 nm foram tratados nas temperaturas de
450° C a 570° C com a intencao de obter amostras com duas fases. Para essas espessuras,
observamos o surgimento de um segundo pico a partir da temperatura de recozimento de
500° C, como mostram as figuras 6.3 e 6.4. Também observamos que ha um aumento da
fracao de volume cristalizado com o aumento da temperatura de tratamento térmico. A
partir dos ajustes deduzimos que provavelmente os dois picos estao associados a fase o do
Ferro. Porém, observamos uma variacao do parametro de rede com o tratamento térmico
que pode estar associado a agregacao de silicio na fase a-Fe ou a uma deformacao uniforme
causada por uma tensao no plano dos filme, que pode ser gerada devido a diferenca de
expansao térmica entre o filme e o substrato.

Parametros estruturais como o tamanho de grao, a microdeformacao e as fases presente
na amostra foram obtidos a partir dos ajustes observados nas figuras 6.2, 6.3 e 6.4. A
evolucao desses parametros com o tratamento térmico é mostrada e discutida na proxima

secao em termos das propriedades estruturais esperadas para filmes finos com composicao

de Fe73,5Nb3Cu18113.5B9.
6.1.2 Parametros estruturais em fungao do tratamento

A série de difratogramas das amostras de 100nm, 200nm e 500nm exibem uma
evolucao da largura do pico de difragao, da posicao dos pico e o surgimento de um
segundo pico de difracao com o tratamento térmico. Estes efeitos estao associados a
evolugao do tamanho de grao (£), da microdeformagao (¢€), do parametro de rede (a) e a
formagao de uma segunda fase com o tratamento térmico.

O tamanho de grao, a microdeformagao e o aparato instrumental contribuem para
o alargamento experimental (Bg,) do pico de difracao, mas podemos separar essas con-

tribuigdes através do ajuste de um unico pico de difracao, conforme a referéncia [77] ja
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discutida na segao 5.2.1. Para obter o alargamento estrutural (Bgs) devido ao tamanho
de grao e a microdeformagao, foi realizado uma medida do alargamento instrumental (By)
através do ajuste do pico de difragao de uma amostra padrao de LaBg, conforme mostra a
figura 6.5. Assim, o alargamento medido (Bg,) foi corrigido conforme as equagoes 5.4 do
capitulo 5 e, a partir das equagoes 5.5, foi obtido o tamanho de grao e a microdeformagao

para todas as amostras.
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Figura 6.5: Padrao de difracao obtido por incidéncia rasante de uma amostra de LaBg, onde
foi ajustado o pico de difragdo mais préximo de 260 = 44.61° para se obter a contribuigao
instrumental da largura de linha. O ajuste foi realizado nesse angulo porque o alargamento
instrumental tende a variar com angulo e dessa forma é mais preciso obter o alargamento num
angulo préximo da medida experimental.

As mudancas dos parametros estruturais com a temperatura de tratamento térmico
(T'4) sao expostas nas figuras 6.6, 6.7 e 6.8, para as amostras de 100 nm, 200 nm e 500 nm.
Os parametros estruturais associados a segunda fase, que possui graos maiores, estao
representados em vermelho. No caso das amostras de 100 nm, ver figura 6.6, observamos
que a amostra como depositada apresenta um tamanho de grao de £ = 5nm e com o
tratamento térmico o tamanho de grao decresce para & = 2.8nm a Ty = 350 °C. Enquanto
que a partir de Ty = 450°C observamos o surgimento de uma segunda fase, relacionada

a um pico mais estreito, com tamanho de grao de £ = 8 nm, enquanto a fase com o pico

mais largo possui £ = 3nm. Para Ty = 540 °C observamos um aumento do tamanho de
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Figura 6.6: Propriedades estruturais obtidas a partir do padrao de difracdo de raios-x das
amostras de 100nm em funcgado da temperatura de recozimento
grao de ambas as fases, onde a fase mais cristalina possui £ = 18.6 nm e a fase mais amorfa
possui £ = 4.4nm, aproximadamente igual a amostra como depositada. O decréscimo do
tamanho de grao em 7'y = 350 °C esta relacionado com o inicio da nucleacao de pequenos
graos, que diminuem o tamanho de grao médio [80] e o aumento do tamanho de gréo e o
surgimento da segunda fase indica o inicio do processo de cristalizacao.

A amostra como depositada com espessura de 100 nm apresenta uma microdeformagcao
de e = 5.6 x 1072, ver figura 6.6, que decresce para e = 4.2x 1072 a T4 = 350°C. E com o
aumento da temperatura de tratamento para Ty = 450 °C observamos que a segunda fase,
com £ = 8nm, surge com uma microdeformacao de e = 3.1x 1072 enquanto que a fase com
pequenos graos de £ = 3nm possui uma microdeformacao de € = 6.7 x 1072, que é maior
do que a observada na amostra como depositada. Para Ty = 540°C observamos que a
fase mais cristalina, com ¢ = 18.6 nm, possui uma microdeformacao de € = 3.1 x 1073,

igual a observada a Ty = 450 °C, enquanto que a fase mais amorfa, com £ = 3nm, passa
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a ter uma microdeformacao de € = 5.4 x 1072 aproximadamente igual a amostra como
depositada.

Considerando o comportamento da microdeformacao com o recozimento das amostras
de 100 nm, ver figura 6.6, temos que a reducao da microdeformacao a T4 = 350°C pode
ser associada a uma menor influéncia do stress nao uniforme causado pela diferenca de
expansao térmica entre o substrato e o filme, tal efeito estd relacionado com o estado do
filme. De forma que para temperaturas proximas a T4 = 350 °C filmes com a composi¢ao
de Fe;35Nb3Cu;Sii35Bg podem alcancar um estado de liquido super-resfriado que permiti
que o filme acompanhe a expansao do substrato, conforme [23]. O inicio da cristalizagao de
uma segunda fase, com £ = 8nm, a T4 = 450 °C induz um aumento na microdeformagcao
da fase com pequenos graos, & = 3nm , tal efeito pode ser associado a formacao de
vacancia e/ou contornos de graos na fase inicial de cristalizacdo. Contudo, para Ty =
540 °C observa-se que o aumento do grao, para & = 18.6 nm, da fase mais cristalina induz
uma reducgao da microdeformacao da fase com pequenos graos, £ = 4.4nm , tal efeito se
deve a reducao das vacancias e/ou contornos de grao com o aumento do grao [43,44,81].

As amostras como depositadas de 100 nm tem um parametro de rede a = 2.89 A, que
é maior do que o parametro de rede esperado para um filme a base de Ferro bec (a fase
a-Fe tem a = 2.87 A). Tal efeito estd relacionado com uma deformacao uniforme residual
causado pelo processo de recobrimento. Observamos que o parametro de rede decresce
para a = 2.87 A com o tratamento térmico até T,y = 400°C , ver figura 6.6, de forma que
observamos que essa reducao esta relacionada com a redugao do nivel de stress no filme,
o qual estd associado a uma deformacao extensiva pois tende a aumentar o parametro de
rede da amostra.

Considerando o comportamento do parametro de rede das amostras de 100 nm, ver
figura 6.6, observamos que o inicio da cristalizacao a Ty = 450°C gera duas fases com
parametro de rede aproximadamente igual a ¢ = 2.87 A. Enquanto que com o aumento
da temperatura de tratamento para T’y = 540 °C observa-se um decréscimo do parametro
de rede da fase mais cristalina para a = 2.86 A, provavelmente devido a agregacio de

silicio na fase a-Fe, e na fase mais amorfa observamos um aumento do parametro de rede
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para a = 2.88 A, devido a uma deformacéo uniforme causada pelo crescimento do gréo
da fase mais cristalina. Em resumo observamos uma separacao dos parametro de rede
entre as fases, o que é esperado para filme do tipo Finemet, a partir de Ty = 540°C para
filme de 100 nm. Contudo, nao obtivemos um filme de Finemet que deve ser formado por
uma fase amorfa a base de a-Fe (com a = 2.87 A) e uma fase cristalina de a-Fegg5Sig 15
(com a ~ 2.84 A).

Os parametros estruturais das amostras com espessura de 200nm é mostrado na
figura 6.7. Observamos que a amostra como depositada apresenta um tamanho de grao de
¢ = 3nm e com o tratamento térmico a fase menos cristalina (pico mais largo) permanece
aproximadamente com mesmo tamanho de grao. A partir de Ty = 500 °C observamos o
surgimento de uma segunda fase mais cristalina com tamanho de grao de ¢ = 13.7nm.
Para Ty = 540°C observamos um aumento do tamanho de grao dessa fase para £ =
20.3nm e um decréscimo para & = 15.3nm a T4 = 570°C. O decréscimo do tamanho
de grao em T4 = 570°C parece estar relacionado com o aumento do nivel de stress
observados na microdeformacao e na variagao do parametro de rede.

A amostra como depositada com espessura de 200 nm apresenta uma microdeformacao
de € = 5.0 x 1072, ver figura 6.7, enquanto que para 74 = 450°C observamos um
decréscimo para € = 4.0 x 1072, Com o aumento da temperatura de tratamento para
Ty = 500 °C observamos que a segunda fase, com ¢ = 13.7 nm, surge com uma microde-
formacao de € = 4 x 1073, enquanto que a fase mais amorfa possui uma microdeformacao
de € = 7.6 x 1072, que é maior do que a observada na amostra como depositada. Para
T, = 540°C observamos que a fase mais cristalina possui uma microdeformacao de
€ =4 x 1073, igual a observada a Ty = 500 °C, enquanto que a fase mais amorfa tem uma
microdeformacao de € = 5.7 x 1072, Com aumento da temperatura para T4 = 570°C
observa-se um aumento da microdeformacao da fase mais amorfa para e = 8.1 x 1072

O comportamento da microdeformacao das amostras de 200 nm, ver figura 6.7, esta
relacionada com o crescimento de graos. Com o inicio da cristalizacao a Ty = 500°C
observa-se um aumento da microdeformagao na fase mais amorfa, causado pela formagao

de vacancias e/ou defeito, e o aumento do grao da fase mais cristalina, a T4 = 540°C,



72 CAPITULO 6. RESULTADOS EXPERIMENTAIS

0.12
22+ |
20} 010L —O— picolargo
—~ 18 |  —LJ—pico estreito
£
£ 16} —O—pico largo .§ 0.08
.§ 14| == pico estreito 3
> 1ol £ 0.06 |
-8 -10 "‘9 --------------------
B [}
-g g[ - - -como depositado g 099 I §
% 6l é 0.02 L= = -como depositado
- 4l b
2_““‘%"'_%—"%‘1‘ e 0.00 F . '? ﬁ_.—§
400 450 500 550 600 400 450 500 550 600
2.90 . o
O~ pico largo Temperatura de recozimento( C)
EE g p— —{J}— pico estreito
<: o depositado
B e i i
x> S (RO T
2 286}
@
©
2
B DB | v e s i s s 2
£
«© - = Ferro bce
& = = Finemet
2.82}
300 400 500 600

Temperatura de recozimento (°C)

Figura 6.7: Propriedades estruturais obtidas a partir do padrao de difracdo de raios-x das
amostras de 200nm em fungao da temperatura de recozimento
tende a diminuir a microdeformacao observada na fase mais amorfa. Tal efeito pode ser
explicado pela esperada reducao do volume de vacancias ou defeitos na fase amorfa com
crescimento de graos, [43,44,81]. Para Ty = 570 °C observa-se uma reducao do tamanho
de grao provavelmente devido ao stress compressivo. O aumento de stress compressivo
com a temperatura de tratamento é causado pelo aumento da diferenca de expansao
térmica entre o substrato e o filme com o aumento da diferenca de temperatura entre as
temperaturas de tratamento e ambiente. O carater compressivo do stress é evidenciado
pela correlagao entre o comportamento do parametro de rede e a microdeformagao com
a temperatura de tratamento térmico.

As amostras como depositadas de 200 nm tem um parametro de rede a = 2.86 A, que é
menor do que o parametro de rede esperado para um filme a base de Ferro bcc (tal fase a-
Fe tem a = 2.87 A), tal efeito esta relacionado com uma deformacao uniforme compressiva

residual causada pelo processo de recobrimento. Observamos que o parametro de rede da



6.1. CARACTERIZACAO ESTRUTURAL 73

fase mais amorfa decresce para a = 2.85 A com o tratamento térmico a T4 = 500°C, ver
figura 6.7, e aumenta para a = 2.86 A a Ty = 540°C e volta a decrescer para a = 2.81 A
com o tratamento a Ty = 570°C. Considerando o comportamento da microdeformacao e
do parametro de rede do filme de 200 nm, observamos que eles estao correlacionados, de
forma que o parametro de rede tende a reduzir com o aumento da microdeformacao, assim
pode-se concluir que um stress uniforme compressivo estd atuando sobre os filmes com
espessura de 200 nm. Para essa espessura nao se observa uma clara separacao das fases
entre uma fase mais amorfa de a-Fe (com a = 2.87 A) e uma fase cristalina de a-Feg g5Sig 15
(com a ~ 2.84 A), isso acontece provavelmente devido a evolugao de stress compressivo
com tratamento térmico. Porém, a reducao do parametro de rede, a Ty = 570°C, da fase
mais amorfa pode estar relacionada também com agregacao de silicio na fase a-Fe.

Os parametros estruturais das amostras com espessura de 500nm é mostrado na
figura 6.8. Observamos que a amostra como depositada apresenta um tamanho de grao
de £ = 1.6nm e com o tratamento térmico temos que a fase menos cristalina (pico mais
largo) permanece aproximadamente com mesmo tamanho de grao até a temperatura de
Ty = 540°C. A partir de Ty = 500°C observamos o surgimento de uma segunda fase
mais cristalina com tamanho de grao de ¢ = 15nm. Para Ty = 540°C observamos um
aumento do tamanho de grao dessa fase para £ = 18.6nm. E a partir de Ty = 570°C
observamos um aumento do tamanho de grao de ambas as fases, de forma que a fase
mais cristalina tem um um aumento para £ = 30.2nm e a fase menos cristalina aumenta
para £ = 15.2nm. Dentro do nosso erro (1 nm) podemos considerar que amostra como
depositada é um material amorfo e a partir de Ty = 500 °C obtemos um material com uma
fase amorfa e uma fase com graos nanométricos, enquanto que a partir de T4 = 570°C
observamos a cristalizacao da fase amorfa.

A amostra como depositada com espessura de 500 nm apresenta uma microdeformacao
de e = 2.4 x 1072, ver figura 6.8, enquanto que para T4y = 450 °C observamos um aumento
para € = 7.0 x 1072. E com o aumento da temperatura de tratamento para Ty = 500°C
observamos que a segunda fase, com £ = 15 nm, surge com uma microdeformagao de € =

2x 1072 enquanto que a fase mais amorfa possui uma microdeformacao de e = 9x 1072, que
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Figura 6.8: Propriedades estruturais obtidas a partir do padrao de difracdo de raios-x das
amostras de 500nm em fungao da temperatura de recozimento

é maior do que a observada na amostra como depositada. Para Ty = 540 °C observamos
que a fase mais cristalina possui uma microdeformacao de € = 2.6 x 1073, enquanto que
a fase mais amorfa tem uma microdeformacao de € = 6.6 x 1072, e com aumento da
temperatura para Ty = 570 °C observa-se uma reducao da microdeformacao da fase mais
amorfa para € = 7.6 x 1073.

O comportamento da microdeformacao das amostras de 500 nm, ver figura 6.8, esta
relacionada com o crescimento de graos de nanométricos. Observa-se que o aumento do
grao da fase cristalina tende a diminuir a microdeformagao na fase amorfa. Este efeito
pode ser explicado pela esperada reducao do volume de vacancias ou defeitos na fase
amorfa com crescimento de graos, [43,44,81]. Por sua vez, o tamanho de grao parece ser
determinado somente pela temperatura de tratamento térmico.

As amostras como depositadas de 500 nm tem um parametro de rede a = 2.88 A, que é

maior do que o parametro de rede esperado para um filme a base de Ferro bec (a fase a-Fe
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tem a = 2.87A). Este efeito estd relacionado com uma deformacio uniforme extensiva
residual causada pelo processo de recobrimento. Observamos que o parametro de rede da
fase mais amorfa aumenta para a = 2.9 A com o tratamento térmico a T4 = 450°C, ver
figura 6.8, e diminui para a = 2.87 A a T4y = 500 °C e continua decrescendo até a = 2.82 A
com o tratamento a Ty = 570°C.

Considerando o comportamento do parametro de rede da fase cristalina das amostras
de 500 nm, ver figura 6.8, observamos que a T4 = 500°C temos um parametro de rede
de a = 2.83 A, que estd relacionado a uma fase de a-Fe;_,Siy ( com x > 0.15 ). Com
o aumento de temperatura de tratamento para 74 = 540°C obtemos uma amostra com
a = 2.84 A, compativel com a fase de a-FeggsSip15. A T4 = 570°C observamos uma
reducio para a = 2.83 A. Tal comportamento evidencia uma troca de silicio entre as fases
até o tratamento a Ty = 540 °C, enquanto que para o tratamento térmico a T4 = 570°C
observa-se a cristalizacao da fasea amorfa. De forma que s6 a temperaturas de 500°C e

540 °C obtemos amostras mais proximas de filmes de Finemet.

6.2 Caracterizagao estatica da magnetizagao

A caracterizacao estatica da magnetizacao foi realizada por analise de curvas de histe-
rese obtidas com aplicacao de campo no plano das amostras como depositadas e recozidas
sob diferentes temperaturas. Na subsecao 6.2.1 mostramos as curvas de histerese obtidas
em funcao da temperatura de tratamento térmico para diferentes espessuras dos filmes.
Para as amostras sem tratamento e com baixas temperaturas de recozimento observamos
curvas caracteristicas de uma anisotropia uniaxial para o filme de 100nm e com o au-
mento da espessura observa-se a indugao de uma anisotropia para fora do plano, que esta
relacionada com um stress uniforme residual devido ao processo de deposicao. Observa-se
que o aumento da temperatura de tratamento térmico induz uma reducao do campo de
coercividade e de anisotropia devido ao alivio de tensoes ou da condigao do processo de
cristalizagao, enquanto que a variacao da magnetizacao de saturacao estd associada a
mudancas nas fases estruturais das amostras.

As curvas de histerese foram normalizadas e ajustadas no ramo entre a saturacao e

a remanencia, como mostrado na figura 6.9, para se obter a distribuicao de anisotropia
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Figura 6.9: Ramo entre a saturacao e a remanéncia da curva de histerese normalizada do filme
de 500 nm recozido a 540°C e o ajuste polinomial (em azul). A curva foi medida no eixo duro
e a partir da segunda derivada calcula-se a distribui¢ao da anisotropia; o méximo ocorre no
campo de anisotropia.

(P(H)) e os campos de anisotropia, conforme descrito na se¢ao 5.3 do capitulo 5. O campo
coercivo e a magnetizacao de saturacao sao obtidos diretamente da curva de histerese.
A magnetizacao de saturacao pode variar de acordo com as fases e as fracoes de volume
cristalino e amorfo que compodem a amostra, enquanto que os campos de anisotropia
de coercividade devem variar com a competicao entre a anisotropia magnetocristalina e
magnetoelastica. Na subsecao 6.2.2 é mostrado o efeito do tratamento térmico no campos
de coercividade (H¢), de anisotropia (H4) e na magnetizagdo de saturacdo (Mg) para

cada espessura de filme.
6.2.1 Curvas de histerese

A evolugao das curvas de histerese com a temperatura do tratamento térmico (7'4)
para as amostras de 100nm, 200nm e 500nm é mostrado, respectivamente, nas figu-
ras 6.10, 6.11 e 6.12, onde também ¢é mostrado a distribuicao do campo de anisotropia
(P(H) = —Hd?*m/dH?). As curvas de histerese foram obtidas com o campo magnético
externo aplicado no plano da amostra ao longo do eixo facil (definido como 0°) e duro
(definido como 90°), que foram formados devido a aplicagdo de campo magnético durante

a deposicao dos filmes. No entanto, com o aumento da espessura do filme, observa-se que
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ele passa a ser isotropico no plano com uma anisotropia para fora do plano.

As curvas de histerese das amostras de 100 nm sao mostradas na figura 6.10, para
amostras como depositada e tratadas nas faixa de temperatura 100° C a 540° C, obtidas
com campo magnético aplicado no plano da amostra. A curva de magnetizagao a 0° da
amostra como depositada mostra uma coercividade menor do que esperado para uma
amostra com anisotropia uniaxial. Tal efeito pode estar associado a formacao de paredes
de dominio que diminuem o campo necessario para inversao da magnetizacao. Com
o tratamento térmico podemos observar a reducao do efeito de paredes de dominio e
podemos considerar que todas as amostras de 100 nm possuem uma anisotropia uniaxial
com pequena contribuicao de dominios. Podemos também observar uma pequena variacao
na distribui¢ao de anisotropia(P(H)) associada a variacao do nivel de stress, evidenciado
pela microdeformacao das amostras.

Na faixa de temperatura de tratamento de 100° C a 400° C podemos observar que as
curvas de histerese das amostras de 100 nm sofrem uma pequena variacao na forma e
na coercividade, ver figura 6.10. Tal variagdo com a temperatura de tratamento térmico
estd relacionada com a evolugao da microdeformagao com o tratamento térmico, a qual se
deve principalmente a diferenca de expansao térmica entre o substrato e o filme. E, como
ja foi mencionado antes, temos que o alivio e a producao de tensao depende do estado
termodinamico do filme, o qual pode se encontrar em um estado de liquido super resfriado
em torno da temperatura de tratamento de 350° C [23]. E assim a deformacao devido a
diferenca de expansao térmica se torna menos significante porque o filme acompanha a
deformagao do substrato de vidro.

As amostras de 100 nm tratadas nas temperaturas de recozimento de 450° C a 540° C
sofrem efeitos de tensoes uniformes que surgem devido ao inicio da cristalizacao de uma
segunda fase e da diferenga de expansao térmica entre o substrato e o filme. O tamanho
de grao da segunda fase se torna mais relevante para determinar a coercividade e a
anisotropia, pois o crescimento do grao tende a reduzir a microdeformacao porém gera
uma tensao extensiva. Assim, na faixa de temperatura de 450° C a 540° C, temos que

a coercividade e a anisotropia é determinada pelo tamanho de grao, as tensoes geradas
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Figura 6.10: Curvas de histerese normalizada dos filmes de com espessura de 100 nm recozidos a
diferentes temperaturas. As curvas sdo medidas com o campo magnético externo sendo aplicado
no plano do filme nas diregoes do eixo facil(linha preta) e duro(linha vermelha). A partir da
segunda derivada da curva de histerese calcula-se a distribuigao da anisotropia(curva azul), onde
0 maximo ocorre no campo de anisotropia.

pela acomodagao de material durante o crescimento do grao e pela diferenga de expansao
térmica entre o substrato e o filme.

As curvas de histerese das amostras de 200 nm sao mostradas na figura 6.11, onde
podemos observar as curvas de histerese das amostras como depositada e tratadas nas
faixa de temperatura 450° C a 570° C, as quais foram obtidas com campo magnético
aplicado no plano da amostra. Também podemos observar um consideravel aumento da
distribuigao de anisotropia (P(H)) e da coercividade em relagao as amostras de 100 nm .

A curvas de magnetizacao da amostra como depositada mostram nao haver anisotropia

no plano. Porém podemos observar uma componente de anisotropia para fora do plano na
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Figura 6.11: Curvas de histerese normalizada dos filmes de com espessura de 200 nm recozidos a
diferentes temperaturas. As curvas sao medidas com o campo magnético externo sendo aplicado
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segunda derivada da curva de histerese calcula-se a distribuigao da anisotropia(curva azul), onde
0 maximo ocorre no campo de anisotropia.
amostra, a qual gera uma inclinagao linear na histerese entre a saturacao e a remanéncia
que deixa a curva de histerese menos quadrada com a reducao da remanéncia.

Na faixa de temperatura de tratamento de 450° C a 570° C podemos observar que

as curvas de histerese das amostras de 200 nm sofrem um aumento da anisotropia no

plano da amostra e na coercividade, ver figura 6.11. A variagao da anisotropia no plano
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com o tratamento térmico pode esta relacionado com um ordenamento dos dominios
causado pela forma da amostra durante o tratamento, como também uma orientagao
cristalografica dos graos que pode ser gerada devido a tensdao compressiva. A evolucao
da coercividade e da anisotropia com a temperatura de tratamento esta correlacionado
com o tamanho de grao que por sua vez ¢ determinado pelo nivel de stress compressivo
na amostra. Para Ty = 570° C observa-se uma redugao da distribuicao de anisotropia
que pode ser causada pela reducao da anisotropia para fora do plano devido ao reforco
da anisotropia no plano da amostra. Como ja foi dito, a tensao compressiva pode induzir
uma orientacao cristalografica que por sua vez pode induzir o refor¢o da anisotropia no
plano da amostra.

As curvas de histerese das amostras de 500 nm sdo mostradas na figura 6.12, onde po-
demos observar as curvas de histerese das amostras como depositada e tratadas nas faixa
de temperatura 450° C a 570° C, as quais foram obtidas com campo magnético aplicado no
plano da amostra. Também podemos observar um consideravel reducao da distribuigao
de anisotropia (P(H)) e da coercividade em relagao as amostras como depositada. Tal
efeito se deve ao inicio da cristalizagao de uma fase de a-Fe;_,Siy com graos da ordem de
nanometro imerso em uma fase amorfa de a-Fe. A curvas de magnetizacao da amostra
como depositada mostram nao haver anisotropia no plano, porém com uma componente
de anisotropia para fora do plano na amostra.

Na faixa de temperatura de tratamento de 450° C a 570° C podemos observar que as
curvas de histerese das amostras de 500 nm sofrem um aumento da anisotropia no plano
da amostra porém com uma redugao da coercividade, ver figura 6.12. A reducao da
coercividade com a temperatura de tratamento térmico estd relacionada com o inicio da
cristalizagao de uma fase nanocristalina imersa em uma matriz amorfa, de forma que a
coercividade é determinada pelo tamanho de grao da fase de a-Fe;_Si,. De forma que,
para os filmes de 500 nm, observamos que a coercividade é somente determinada pelo
tamanho de grao enquanto que a distribuicao da anisotropia é determinada tanto pela
tensao compressiva quanto pelo tamanho de grao.

Considerando as curvas de histerese a 0° das amostras de 500 nm podemos observar
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Figura 6.12: Curvas de histerese normalizada dos filmes de com espessura de 500 nm recozidos a
diferentes temperaturas. As curvas sdo medidas com o campo magnético externo sendo aplicado
no plano do filme nas diregoes do eixo facil(linha preta) e duro(linha vermelha). A partir da
segunda derivada da curva de histerese calcula-se a distribuigao da anisotropia(curva azul), onde
0 maximo ocorre no campo de anisotropia.
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que, na faixa de 450° C a 540° C, possuem coercividades menores do que esperado para
amostras com anisotropia uniaxial, tal efeito pode ser atribuido a formacao de dominios
do tipo stripe que possuem parte da magnetizacao para fora do plano e diminuem o
campo necessario para inversao da magnetizacao no plano. Enquanto que para Ty =
570° C observa-se que a cristalizacao da fase amorfa induz uma reducao da distribuicao
de anisotropia que pode ser causada pela reducao da anisotropia para fora do plano com
acréscimo de anisotropia no plano. Tal anisotropia no plano pode ter sdo originada por
uma orientagao cristalografica no plano da amostra, a qual pode ser causada pelo stress
compressivo durante o tratamento térmico.

As coercividades e as magnetizacoes de saturagao das amostras foram obtidas dire-
tamente da curvas de histerese observada nas figuras 6.10, 6.11 e 6.12, enquanto que os
campos de anisotropia das amostras foram obtidos a partir das distribuicoes de aniso-
tropia mostradas nessas figuras. Na seguinte secao sera discutido com maior detalhes a
evolucao da coercividade, do campo de anisotropia e da magnetizagao de saturacao com

o tratamento térmico.

6.2.2 Coercividade, campo de anisotropia e magnetizagcao de saturagao em

fungao do recozimento

A coercividade, o campo de anisotropia e a magnetizagao de saturagao ( Ms ) em
funcao da temperatura de tratamento térmico das amostras de 100 nm, 200 nm e 500 nm
sao mostradas, respectivamente, nas figuras 6.13, 6.14 e 6.15.

Os parametro magnéticos das amostras com espessura de 100 nm é mostrado na figura
6.13, os quais foram obtidos a partir da curva de histerese e da distribui¢ao da anisotropia.
Onde podemos observar que a amostra como depositada apresenta uma coercividade de
H. = 30e e um campo de anisotropia de H4 = 19.5 Oe, enquanto que com o tratamento
térmico a coercividade decresce para H. = 2.8 Oe e o campo de anisotropia decresce para
Hy =750e a Ty = 350°C. E com o inicio da cristalizacao de uma segunda fase a
Ty = 450°C observa-se um aumento da coercividade para H. = 13.6 Oe e do campo de
anisotropia para H4 = 29.25 Oe. Devido ao crescimento do grao dessa segunda fase na

temperatura Ty = 540 °C observa-se um consideravel aumento da coercividade para H. =
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Figura 6.13: Propriedades magnéticas obtidas a partir da curva de histerese das amostras de
100 nm em fungao da temperatura de recozimento
45.9 Oe e do campo de anisotropia para H4 = 100 Oe. O decréscimo da coercividade e do
campo de anisotropia a Ty = 350 °C esta relacionado com alivio de tensoes evidenciada
pela reducao da microdeformacao nessa temperatura de tratamento. Enquanto que com
o aumento da temperatura de tratamento para T4, = 450°C observamos um aumento
da coercividade e da anisotropia que se deve ao crescimento do tamanho de grao e a
deformacao compressiva causada pela diferenca de expansao entre o substrato e o filme.
A amostra como depositada com espessura de 100 nm apresenta uma magnetizacao de
saturacao de M, = 415emu/cm?, ver figura 6.13, que aumenta para M, = 499 emu/cm?
aly =200°C. E com o aumento da temperatura de tratamento para T4 = 350 °C obser-
vamos um decaimento da magnetizagao de saturagao para M, = 412 emu/cm?® aproxima-
damente igual amostra como depositada. Enquanto que com a cristalizacao da segunda
fase observamos o aumento da magnetizagao de saturagao para M, = 588 emu/cm?® a
Ty = 540°C, porém ainda inferior a magnetizacao de saturacao esperada para um filme

de Finemet. O aumento da magnetizacao de saturacao do filme tratado a Ty = 200 °C in-
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dica um aumento da fracao de volume cristalizado,enquanto que a nucleagao de pequenos
graos a T4 = 350 °C tende a nao variar a magnetizagao de saturacao em relagao a amostra
como depositada. Com inicio da cristalizacao a partir de Ty = 450 °C observamos um
aumento da magnetizacao de saturacao com o tamanho de grao da fase mais cristalinas,
tal efeito se deve ao aumento do volume cristalizado com o aumento do grao.

Os parametro magnéticos das amostras com espessura de 200 nm ¢é mostrado na figura
6.14, os quais foram obtidos a partir da curva de histerese e da distribuicao da anisotro-
pia. A partir dessa curvas encontramos que a amostra como depositada apresenta uma
coercividade de H, = 18.4 Oe e um campo de anisotropia de H,4 = 67.3 Oe, enquanto que
com o tratamento térmico a coercividade e anisotropia aumentam, respectivamente, para
H, =23.60¢ e para Hy = 1040¢ a Ty = 450°C. O inicio da cristalizacao de uma se-
gunda fase a Ty = 500 °C observa-se um aumento da coercividade para H. = 45.1 Oe e do
campo de anisotropia para H4 = 115 QOe. Devido ao crescimento do grao dessa segunda
fase na temperatura 7y = 540°C observa-se um consideravel aumento da coercividade
para H. = 58.6 Oe e do campo de anisotropia para Hy = 197Q0e. Para T, = 570°C
observa-se uma nova reducao da coercividade e do campo de anisotropia, respectiva-
mente, para H, = 38.5 Oe e para H4 = 45 Oe. O aumento da coercividade e do campo de
anisotropia a Ty = 450°C esta relacionado com acréscimo de tensoes uniforme causada
pela deformagao compressiva gerada pela diferenca de expansao térmica entre o substrato
e o filme. Enquanto que com o inicio da cristalizacao de uma segunda fase, a partir de
T, = 500°C, temos que a coercividade e o campo de anisotropia sao determinados pelo
tamanho de grao dessa fase, que por sua vez é controlado pelo nivel de stress compressivo.

A amostra como depositada com espessura de 200 nm apresenta uma magnetizagao
de saturacao de M, = 469.4 emu/cm?, ver figura 6.14, que reduz para M, = 348 emu/cm?
a Ty = 450°C. E com o inicio da cristalizacao de uma segunda fase a T4 = 500°C
observamos um aumento da magnetizaciao de saturacao para M, = 543 emu/cm?®, porém
consideravelmente menor que a magnetizacao de saturagao de uma amostra de Finemet

Enquanto que com o aumento da temperatura de tratamento de T, = 540°C até

T, = 570°C observamos, respectivamente, uma magnetizacao de saturacao de M, =
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Figura 6.14: Propriedades magnéticas obtidas a partir da curva de histerese das amostras de
200 nm em funcgao da temperatura de recozimento

455emu/cm® e M, = 479emu/cm?, que sdo aproximadamente iguais a magnetizacao
de saturacao da amostra como depositada. O aumento da magnetizacao de saturacao
do filme tratado a T4 = 500°C indica um aumento da fracao de volume cristalizado,
enquanto que com o aumento da temperatura de tratamento de Ty = 540°C até Ty =
570 °C a magnetizacao de saturagao nao varia devido provavelmente a formacao de fases de
boretos de Ferro com uma reducao da fracao de volume cristalizado a base de a-Fe;_,Siy,
tais fases nao foram identificadas pelo parametro de rede devido a tensao compressiva
presente nessas amostras.

Os parametro magnéticos das amostras com espessura de 500 nm é mostrado na figura
6.15, os quais foram obtidos a partir da curva de histerese e da distribuicao da anisotro-
pia. A partir dessa curvas encontramos que a amostra como depositada apresenta uma
coercividade de H. = 19.150e e um campo de anisotropia de Hy = 172.5 Oe, enquanto

que com o tratamento térmico a coercividade e anisotropia diminuem, respectivamente,
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Figura 6.15: Propriedades magnéticas obtidas a partir da curva de histerese das amostras de
500 nm em funcao da temperatura de recozimento

para H. = 4.50e e para Hy = 23.70e a Ty = 450°C. O inicio da cristalizacao de uma
segunda fase a Ty = 500°C observa-se um reducao da coercividade para H, = 1.50e
e do campo de anisotropia para Hy = 16.1Oe. Devido ao crescimento do grao dessa
segunda fase na temperatura Ty = 540°C observa-se um aumento da coercividade para
H.=1.70e¢ e do campo de anisotropia para H4 = 20.1 Oe. Para Ty = 570 °C observa-se
uma aumento da coercividade para H. = 19.8 Oe, enquanto que o campo de anisotro-
pia reduz para H4 = 11.6Oe. A reducao da coercividade e do campo de anisotropia
a Ty = 450°C esta relacionado com o aumento da nucleagao de pequenos graos, tal
nucleagao gera uma tensao extensivel [43,44] que reduz o efeito da tensdao compressivel
gerada durante o processo de deposicao e a diferenca de expansao térmica. Enquanto
que com o inicio da cristalizacao de uma segunda fase, a partir de 7y = 500°C, temos
que a coercividade é determinado pelo tamanho de grao dessa fase, porém o campo de
anisotropia é determinado pela competicao entre o tamanho de grao e a microdeformacao

na fase amorfa.
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A amostra como depositada com espessura de 500 nm apresenta uma magnetizacao de
saturacao de M, = 507 emu/cm?, ver figura 6.15, que aumenta para M, = 564 emu/cm?
a Ty = 450°C. E com o inicio da cristalizacao de uma segunda fase a T4 = 500°C
observamos um aumento da magnetizacao de saturacao para M, = 808 emu/cm?, a qual
chega préxima a magnetizagao de saturacao de uma amostra de Finemet . Enquanto
que com o aumento da temperatura de tratamento de 74y = 540°C observamos uma
reducio da magnetizagao de saturacao para M, = 568 emu/cm?, a qual reduz novamente
para M, = 524 emu/cm?, que é aproximadamente igual a magnetizagao de saturacao da
amostra como depositada. O aumento da magnetizacao de saturacao do filme tratado a
T4 = 500°C é devido a formacao de uma alta da fracao de volume cristalizado da fase de
a-Fe;_,Si,, enquanto que com o aumento da temperatura de tratamento de Ty = 540°C
até Ty = 570°C a magnetizagao de saturacao reduz devido a redugao da fragao de
volume cristalizado a base de a-Fe;_,Si, com a formacao de fases de boretos de Ferro
devido ao inicio da cristalizacao da fase amorfa que pode ocorre nessa temperatura de
tratamento [4].

Na secao seguinte sera apresentado os resultados da caracterizacao da dinamica da
magnetizagao, onde serd mostrado os resultados obtido por medidas de VNA-FMR das
amostras como depositada e com tratamento térmico. De forma que sera investigado o o
efeito do tratamento térmico e da espessura na relagao dispersao dos modos de oscilacao,

nos processos de relaxacao e no alargamento da largura de linha de FMR.

6.3 Caracterizacao da dinamica da magnetizacao

A caracterizacao da dinamica da magnetizacao foi realizada por anélise de medidas
de VNA-FMR, as quais foram obtidas com aplicagao de campo magnético no plano das
amostras com e sem tratamento. Na subsecao 6.3.1 é mostrado os mapas de cor obtidos
em funcao da temperatura de tratamento térmico e da espessura dos filmes. Para as
amostras com espessura de 100 nm observamos dois ramos associados ao modo precessao
uniforme para magnetizacao saturada na direcao negativa e positiva do campo magnético
aplicado, figura 6.16. Para as amostras de 200 nm e 500 nm observa-se complexos modos

de oscilacao da magnetizacao para baixos campos magnéticos aplicados. Tais modos
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de oscilagao estao associados a nao homogeneidade da magnetizacao na faixa de campo
magnético onde a amostra nao estd saturada. Contudo, nesta tese somente foi estudado
a dinamica da magnetizacao das amostras em seu estado saturado.

Na subsecao 6.3.2 é mostrado o efeito da temperatura de tratamento térmico e da
espessura dos filmes na relagdo de dispersdo e na largura de linha em campo (AH(f)),
que foram extraidas a partir do ajuste do espectro de absor¢ao de FMR (os mapas de
cor). Para as amostras com espessura de 100 nm observamos uma rela¢ao de dispersao
determinada pela relacdo de Kittel e larguras de linha (AH(f)) formada pela largura de
Gilbert (AHg), pela largura de linha de dois mégnons (AHryss) e o alargamento de linha
devido a nao homogeneidade do campo efetivo (AH;no). Enquanto que, para as amos-
tras de 200nm e 500 nm observa-se complexas relagoes dispersao na regiao nao saturada,
as quais sao geradas devido a nao uniformidade da magnetizacao. Na regiao saturada
observamos relagoes de dispersao que satisfazem a relacao de Kittel. Analisando as lar-
guras de linha de FMR para as amostras de 200 nm e 500 nm observamos que o aumento
da espessura tende a reforgar as contribuigoes devido ao processo de espalhamento dois

magnons (AHr7ys) e devido a ndo homogeneidade do campo efetivo (AHn0).
6.3.1 Espectros de absorcao de FMR obtidos por VNA-FMR

A evolucao dos espectros de absorcao de FMR com a temperatura de tratamento
térmico para as amostras de 100 nm, 200nm e 500 nm é mostrado, respectivamente, nas
figuras 6.16, 6.17 e 6.18. Esses espectros de absor¢ao representam a absor¢cao de FMR
normalizada (P/P,,,,) em fungao do campo e da frequéncia de excitagao, de forma que a
escala de cor de azul para vermelho representa a variacao do minimo para o maximo de
absorcao de FMR. As medida do espectro de absorcao foram iniciadas com a magnetizagao
sendo saturada por um campo negativo de H = —800 Oe, seguido de uma varredura quase
estatica do campo magnético para H = 800 Oe.

Os espectros de absorcao de FMR das amostras de 100 nm sao mostrados na figura
6.16 em fungao da temperatura de tratamento. Nesses espectros podemos observar dois
ramos que aparecem na faixa de campos magnéticos positivos e negativos em que as

amostras estao saturadas e na faixa da inversao da magnetizacao podemos observar uma
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abertura entre os ramos, ver figura 6.16. Tal extincao da absorcao de FMR durante a
inversao da magnetizacao se deve ao aumento do volume de magnetizacao paralela ao
campo de excitacao durante o processo de inversao.

Nas amostras de 100nm como depositada e tratadas na faixa de temperatura de
100° C a 400° C podemos observar pequenas variacoes da largura da linha dos ramos dos
espectros de absorgao (ver figura 6.16), tais variagoes se devem principalmente a evolugao
da microdeformacao com o tratamento. Com o inicio da cristalizagao a 450° C podemos
observar um consideravel aumento da largura de linha. Tal efeito, como veremos, estéa
relacionado ao aumento da contribuicao da largura de linha associada ao espalhamento
dois magnons (AHrys), devido a formagao de uma segunda fase com graos maiores, e ao
aumento da contribuicao da largura de linha (AHjyo) associada a nao homogeneidade do
campo efetivo, causado pelo aumento da deformacao nao uniforme da fase mais amorfa
com o inicio da cristalizacao da fase mais cristalina.

Os espectros de absorcao de FMR das amostras de 200 nm sao mostrados na figura
6.17, onde observa-se os espectros das amostras como depositada e tratadas a diferen-
tes temperaturas. Nesses espectros podemos observar dois ramos que aparecem na faixa
de campos magnéticos positivos e negativos em que as amostras estao saturadas, en-
quanto que para as amostras como depositada e tratada a T4 = 450° C podemos observar
multiplas linhas na faixa de campos em que as amostras nao estao saturada. Essa com-
plexa resposta da dinamica da magnetizacao na regiao nao saturada é esperada para essas
amostras como depositada e tratada a Ty = 450° C, que tém uma consideravel dispersao
de anisotropia e uma componente de anisotropia para fora do plano. Tal dispersao da
anisotropia e anisotropia para fora do plano é gerada por um stress local, que induz ca-
madas do filme com diferentes anisotropia. Essas camadas com diferentes anisotropias
tém modos independentes de oscilagao da magnetizacao que geram as multiplas linhas
de absor¢ao de FMR no estado nao saturado [38]. Contudo, com o aumento da tempe-
ratura de tratamento para 7y = 570° C, observamos uma extingao dos complexos modos
de oscilagao na regiao nao saturada. Isto se deve a redugao da anisotropia para fora do

plano e da dispersao da anisotropia com o aumento da anisotropia no plano da amostra.
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Nas amostras de 200 nm como depositada e tratada na temperatura de 450° C podemos
observar pequenas variagoes da largura da linha dos ramos dos espectros de absor¢ao
(ver figura 6.17), tais variagbes se devem principalmente ao aumento da dispersao da
anisotropia com o tratamento. Com o aumento da temperatura de tratamento para
até 570° C podemos observar um consideravel aumento da largura de linha, tal efeito,
como veremos, estd relacionado ao aumento da contribuigao da largura de linha (AH;yo)
associada a nao homogeneidade do campo efetivo. Contudo, com o aumento da espessura
para 200 nm, observamos que a largura de linha devido ao espalhamento dois magnons
(AHr)prs) se comporta conforme descrito pela teoria de Schlomann [70], que foi elaborada
para amostras Bulk com uma distribuicao aleatéria da anisotropia magnetocristalina
gerada pela distribuigao aleatdria de graos. Assim, o aumento das contribuicdo (AHjyn0)
com o tratamento térmico ocorre devido ao aumento da deformagao nao homogénea
devido ao crescimento de graos sob um stress nao uniforme ao longo da amostra.

Os espectros de absorcao de FMR das amostras de 500 nm sao mostrados na figura
6.18, onde observa-se os espectros das amostras como depositada e tratadas a diferentes
temperaturas. Nesses espectros podemos observar dois ramos que aparecem na faixa de
campos magnéticos positivo e negativo em que as amostras estao saturadas, enquanto que
para a amostra como depositada podemos observar multiplas linhas na faixa de campo
em que as amostras nao estao saturada. Em relacao a amostra como depositada de
200 nm podemos observar uma aumento dos nimeros da linhas de absorcao na regiao que
amostra se encontra nao saturada. O aumento desses modos de oscilacao da magnetizacao
na regiao nao saturada é esperada devido ao aumento da distribuicao da anisotropia e da
componente da anisotropia para fora do plano com o aumento da espessura. De forma que
com o aumento da espessura temos um aumento das camadas com diferente anisotropia
que oscilam independentemente e consequentemente gera-se mais linhas de absorcao de
FMR no estado nao saturado. Contudo, com o tratamento térmico observamos uma
extingao dos complexos modos de oscilagao no estado nao saturado, tal efeito se deve a
reducao da distribuicao da anisotropia e da anisotropia para fora do plano com o aumento

da anisotropia no plano da amostra.
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Figura 6.16: dinamica da magnetizacao amostra com espessura de 100nm

Nas amostras de 500 nm observamos consideraveis variagoes da largura da linha dos
ramos dos espectros de absorcao (ver figura 6.18), tais variagoes se devem principalmente
a evolucao da dispersao da anisotropia e da anisotropia com o tratamento térmico. No
caso da amostra de 500 nm veremos que a largura de linha é determinada somente pelas
contribuigdes devido a nao homogeneidade do campo efetivo (AH;yo) e a contribuigdo
devido ao espalhamento dois magnons (AH;yp). E para as espessuras de 200nm e
500 nm veremos que a largura de linha devido ao espalhamento dois magnons (AHyps)

se comporta conforme descrito pela teoria de Schlomann [70] formulada para amostras
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Figura 6.17: dinamica da magnetizacao amostra com espessura de 200nm

Bulk com uma distribuicao aleatdria da anisotropia magnetocristalina. Assim, a variacao
da contribuicao (AH;no) e da contribuicdo (AH7ys) com o tratamento térmico ocorre
devido a evolugao da deformacao nao homogénea e ao crescimento de graos sob stress nao
uniforme com o tratamento térmico. Na secao seguinte iremos descrever com mais deta-
lhes os processos de relaxacao e alargamento da largura de linha, os quais sao analisados

a partir do comportamento da largura de linha de FMR e das relacoes de dispersao.
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Figura 6.18: dinamica da magnetizacao amostra com espessura de 500nm

6.3.2 Caracterizacao dos Processos de Relaxagao e alargamento da largura

de linha de FMR

As largura de linha de FMR e as relagoes de dispersao de todas as amostras foram
obtidas pelos ajustes dos perfis de absorcao de FMR, os quais sao extraidos dos espectro
de absor¢ao de FMR, conforme exemplo da Figura 6.19. De forma que a relacao de

dispersao é determinada pela relacao entre as colegoes de frequéncias de excitacao e os
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centro do picos de absor¢ao de FMR ajustados nessas frequéncias e com esses ajustes
também se determina a largura de linha de FMR em funcao da frequéncia de excitagao
AHpxp(f)-

No caso das amostras estudadas nessa tese temos que a largura de linha devido a nao
homogeneidade do campo efetivo (AH o) é sempre compardvel as outras contribuigoes
a largura de linha ( AHg e AHrps ) ou mesmo a principal contribuigdo a largura de
linha de FMR experimental (AHgxp). De forma que foi necessério que os ajustes dos
picos de absor¢ao de FMR (conforme exemplo visto na figura 6.19) fossem realizados
com uma fungao Voigt [82], a qual é uma convolugao da funcao lorentziana com a fungao
gaussiana. Seguindo essa abordagem temos que a largura de linha devido a contribuicao
lorentziana A H,,..ni» determina as contribuicoes associadas ao processo de espalhamento

dois magnons AHrpjss e ao amortecimento de Gilbert AHg da seguinte forma
AH; = AHrys + AHg, (61)

enquanto que a largura de linha devido a contribuicao gaussiana A Hgguss € igual a contri-
buigao associada a nao homogeneidade do campo efetivo da AHgeuss = AHno € assim

a largura de linha de FMR total AHpor é dada da seguinte forma [82]

(AHINO)Q —+ 0-909AHINOAHLorentZ -+ 0-462(AHLorentz)2
AH[NO + 0-462AHLorentz .

AHror = (6.2)

No caso das amostras de 100 nm podemos observar os resultados dos ajustes dos perfis
de absorcao de FMR nas figuras 6.20 e 6.21, onde observamos, respectivamente, a evolucao
das relagoes de dispersao e da largura de linha de FMR com o tratamento térmico. As
relacoes de dispersao na figura 6.20 foram bem ajustadas, na faixa de 2.5 GHz a 6.0 GHz,

com a seguinte relacao de Kittel

fr = %\/(HFMR<HFMR + 47TMS), (63)

de forma que nesses ajustes foi utilizado |y|/27 = 2.8MHz/Oe e obtido a inducao de
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Figura 6.19: Espectro de absorcao de FMR da amostra de 100 nm com o perfil de absorgao de
FMR para as frequéncias de 3 GHz e 6 GHz e seus respectivos ajustes

saturacao 4w M. A evolucao das largura de linha de FMR com o tratamento térmico é
mostrado na figura 6.21, onde podemos observar para cada amostra a largura de linha
de FMR experimental (AHgxp), a largura de linha de FMR calculada (AHror) e suas
contribuigoes (AHg, AHno € AHrys) em fungao da frequéncia de excitagao. De forma
que as larguras experimentais AHgxp foram obtidas pelos ajustes com a funcao voigt,
conforme exemplo da figura 6.19, e a largura de linha calculada AH7por é o resultado
da relacao 6.2 entre as contribuicoes AHg, AHino e AHry s descritas no capitulo 4,
onde a contribuigao AHryss € a fungao desenvolvida por Pavol et al [52] para filmes finos
policristalinos dada da seguinte forma

HAE

AHrpys = Paw)

/AOka(§)5(w — wk)d2k‘, (64)
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Tabela 6.1: Parametros usados no calculo de AHryg para as amostras de 100 nm.

TA A 47I'MS HA
(°0) (x107%erg/cm) (kG) (Oe)
As prepared 0.29 8.35 29
100 0.34 7.71 46
150 0.35 7.91 33
200 0.34 8.64 38
250 0.27 8.58 33
350 0.35 8.79 54
400 0.34 8.48 48
450 0.75 13.48 154
Max. error - +0.05 -

a qual foi resolvida numericamente conforme descrito no capitulo 4.

Os ajustes da larguras de linhas de FMR em func¢ao da frequéncia de excitacao das
amostras de 100nm observadas na figura 6.21 (AHror) é o resultado da equagao 6.2
combinada com a largura de linha TMS dada pela equagao 6.4, a largura de linha in-
dependente da frequéncia devido a nao homogeneidade do campo efetivo AH;yo € a
largura de linha determinada pelo processo de relaxacao de Gilbert AHg que tem a

seguinte forma
dmaf

AHg =2
kel

(6.5)

de forma que a largura de linha AH7)s (Equagao 6.4) foi calculada usando o tamanho
de grao & obtido pelas andlises de raios x e a inducao de saturacao 4w M foi obtida
pelos ajustes das relagoes de dispersao mostrados na figura 6.20 que foram realizados
com a relacao de Kittel (equacao 6.3), enquanto que a constante de troca A e H, foram
escolhidos para reproduzir as caracteristicas observadas na largura de linha de FMR
experimental AHgyp. Esses parametros estao resumidos nas tabelas 6.1 e 6.2.

As larguras de linha de FMR das amostras de 100nm sem tratamento e trata-
das na faixa de temperaturas 100° C a 400° C, ver figura 6.21, mostram que a contri-
buicao de Gilbert AHg é maior que a contribuigao dois magnons AHrys na faixa de
frequéncia estudada. E a constante de amortecimento de Gilbert alcanca um minimo de
a = (3.2 £0.3) x 1072 depois de um tratamento térmico a Ty = 250 °C, tal efeito pode

esta relacionado com uma homogeneizagao da distribuicao de graos que pode ter ocorrido
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Figura 6.20: Relagao de dispersao das amostra com espessura de 100nm com ajustes realizado

com a relacao de Kittel

Tabela 6.2: Parametros fisicos estruturais e associados a largura de linha de FMR para as

amostras de 100 nm

Ty 19 microdeformagao AH;yo o
(°C) (nm) x 1072 (Oe) x1073
sem tratamento 5.0 5.6 38.6 3.5
100 4.4 5.4 34.9 5.7
150 6.6 5.3 33.1 3.7
200 5.4 6.0 32.6 5.0
250 4.6 5.3 33.2 3.2
350 2.8 4.2 28.4 4.5
400 3.4 4.6 28.5 6.1
450 8.0 6.7 59.6 6.5
Max. error +1 +0.5 +1.5 +0.3
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Figura 6.21: Largura de linha de FMR das amostra com espessura de 100nm com o ajuste e as
suas contribuigoes
nessa temperatura de tratamento devido ao alivio de stress. Tal homogeneizagao reduz
a desordem estrutural que consequentemente reduz a influencia do processo de amorteci-
mento de Gilbert, como foi observado na referéncia [83]. Na figura 6.21 podemos observar
que a contribuicao AH;yo ¢ dominante na faixa de 100° C a 400° C, enquanto que com
o aumento do tamanho de grao, com o tratamento a 450° C, temos que a contribuicao
associada ao espalhamento dois magnons AHypjs passa a ser a dominante.

A figura 6.22 mostra a microdeformacao e a contribuicao da largura de linha devido
a nao homogeneidade do campo efetivo AH;yo para os filmes de 100 nm sem tratamento

e tratados na faixa de 100° C a 450° C. De forma que com o tratamento térmico a 350 °C
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Figura 6.22: Microdeformacao e a largura de linha de FMR AHjyo das amostra com espessura
de 100 nm

temos que a largura de linha devido a nao homogeneidade AH;yo decresce para 28 Oe
e nessa mesma temperatura de tratamento também observamos que a microdeformagao
alcanca o seu minimo. E além disso observamos na figura 6.22 uma direta correlagao en-
tre AH;yo e a microdeformagao. Tal fato também reflete na coercividade e no campo de
anisotropia, os quais alcanca um minimo na temperatura de tratamento 350°C. Assim,
o alivio do stress residual nao uniforme nao s6 melhora nesses filmes as suas proprieda-
des magnética estaticas como também reduz a largura de linha de FMR devido a nao
homogeneidade do campo efetivo. Divulgamos esse resultado na revista Journal Applied
Physics [84].

As figuras 6.23 e 6.24 mostram os resultados dos ajustes dos perfis de absorcao de
FMR das amostras de 200 nm , onde podemos observamos, respectivamente, a evolucao
das relacoes de dispersao e da largura de linha de FMR com o tratamento térmico. A

evolucao das largura de linha de FMR com o tratamento térmico é mostrado na figura
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Figura 6.23: Relacao de dispersao das amostra com espessura de 100nm

6.24, onde podemos observar para cada amostra a largura de linha de FMR experimental

(AHgxp), a largura de linha de FMR calculada (AHror) e suas contribuigoes (AHg,

AHino e AHrys) em fungao da frequéncia de excitagdo. De forma que a largura de

linha calculada AHror é a soma de suas contribuicoes AHg, AH;no € AHps descritas

no capitulo 4, onde a contribuicao AHryss é a funcao desenvolvida por Schlomann [70]

para amostras Bulk em que a fonte do espalhamento dois magnons é a dispersao da
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Figura 6.24: Largura de linha de FMR obtida a partir do ajuste do espectro de absorcao de
FMR da amostra de 200 nm e suas contribuicoes

anisotropia, tal funcao tem a seguinte forma

sv3 HY  (G0)" —aon t s
21 4 MS w 1 w 2
M - -3

AHrys = ) (6.6)

com wy = |y|4m M.
Os ajustes da larguras de linhas de FMR em funcao da frequéncia de excitacao das
amostras de 200 nm observadas na figura 6.24 (AH7por) é o resultado da combinagao

da largura de linha de TMS da equacao 6.6 com a largura de linha de Gilbert AHg



102 CAPITULO 6. RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Tabela 6.3: Parametros estruturais e associados a largura de linha de FMR para as amostras
de 200 nm

Ty 47 M;  microdeformacao AH;yo o
(°C) (kG) x1072 (Oe) x1073
sem tratamento 8.30 5.0 23.2 0.8
450 9.10 4.0 42.7 0.4
540 11.83 5.7 147.2 3.3
570 9.50 8.1 226.1 1.2
Max. error +0.05 +0.5 +1.5 +0.3

da equacao 6.5 e a largura de linha independente da frequéncia AH;yo. As relacoes
de dispersao na figura 6.23 foram bem ajustadas, na faixa de 4.0 GHz a 7.0 GHz, com
a relagdo de Kittel da equacao 6.3, de forma que nesses ajustes foi utilizado |y|/2m =
2.8MHz/Oe e obtido a inducdo de saturagao 4w M. De forma que os parametros obtidos
pelos ajustes e os parametros estruturais sao listados na tabela 6.3.

A largura de linha de FMR experimental AHgxp da amostra de 200 nm sem trata-
mento, observada na figura 6.24, é descrita pelas contribuicoes AH;no, AHrys € AHg,
que tém a mesma ordem de grandeza dentro da faixa de frequéncia estudada. No entanto,
com o tratamento térmico, observamos que a largura de linha devido a nao homogeneidade
do campo efetivo AHyo torna-se a principal contribuicdo. E a constante de amorteci-
mento de Gilbert alcanga um minimo de o = (0.4 £0.3) x 1072 depois de um tratamento
térmico a Ty = 450°C, tal efeito pode estd relacionado com uma homogeneizagao da
distribuicao de graos que ocorre antes do inicio da cristalizagdo da segunda fase [80]. Na
tabela 6.3 observamos que com o tratamento térmico a microdeformacao da fase amorfa
determina a largura de linha de FMR devido a nao homogeneidade, de forma que com o
aumento da temperatura do tratamento para T4 = 570°C a microdeformacao aumenta
para € = 8.1 x 1072 e a largura de linha devido a nao homogeneidade AH;yo aumenta
para 226 Oe. E assim observamos que também para essa espessura de 200 nm o stress
residual nao uniforme determina o nivel de alargamento da largura de linha de FMR
devido a nao homogeneidade AH;yo.

No caso das amostras de 500 nm podemos observar os resultados dos ajustes dos perfis
de absorcao de FMR nas figuras 6.25 e 6.26, onde é mostrado, respectivamente, a evolucao

das relagoes de dispersao e da largura de linha de FMR com o tratamento térmico. A
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Figura 6.25: Relacao de dispersao das amostra com espessura de 100nm

evolucao das largura de linha de FMR com o tratamento térmico é mostrado na figura
6.26, onde podemos observar para cada amostra a largura de linha de FMR experimental
(AHgxp), alargura de linha de FMR calculada (AHror) e suas contribuicoes (AH yo e
AHrys) em fungao da frequéncia de excitagao. De forma que a largura de linha calculada
AHror é a soma de suas contribuicoes AH;no e AHrys descritas no capitulo 4, onde a

contribuicao AHrys é determinada pela equagao 6.6.
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Figura 6.26: Largura de linha de FMR obtida a partir do ajuste do espectro de absorcao de

FMR da amostra de 500 nm e suas contribuicoes

Tabela 6.4: Parametros fisicos estruturais e associados a largura de linha de FMR para as

amostras de 500 nm

Ty 47 Mg microdeformacao AHino
(°C) (kG) x 1072 (Oe)
sem tratamento 9.40 2.4 48.5
450 10.27 7.0 180.1
540 10.40 6.6 77.3
570 9.98 7.6 209.1
Max. error +0.05 +0.5 +1.5
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Os ajustes da larguras de linhas de FMR em funcao da frequéncia de excitacao das
amostras de 500 nm observadas na figura 6.26 (AH7por) é o resultado da combinagao
da largura de linha de TMS da equacao 6.6 com a largura de linha independente da
frequéncia AH;yo, de forma que nao observamos a contribuicao de Gilbert para essa
espessura de filme. As relagoes de dispersao na figura 6.25 foram bem ajustadas, na faixa
de 4.5 GHz a 7.0 GHz, com a relacao de Kittel da equagao 6.3, de forma que nesses ajustes
foi utilizado |y|/2m = 2.8MHz/Oe e obtido a inducado de saturagao 4w M. Os parametros
obtidos pelos ajustes e os parametros estruturais relacionados sao listados na tabela 6.4.

A largura de linha de FMR experimental AHgxp da amostra de 500 nm sem trata-
mento, observada na figura 6.26, é descrita pelas contribuicoes AH;yo € AHrys, onde
observamos que a largura de linha devido a nao homogeneidade do campo efetivo AHyo
é a principal contribuicao dentro da faixa de frequéncia estudada. E o mecanismo de
relaxacao de Gilbert nao contribui para o alargamento da largura de linha de FMR expe-
rimental AHgxp, tal efeito pode estar relacionada com o aumento da contribuicao dois
magnons de amostras tipo Bulk que ocorre para esses filmes mais espessos de 500 nm. Na
tabela 6.4 observamos que com o tratamento térmico a microdeformacao da fase amorfa
determina a largura de linha de FMR devido a nao homogeneidade, de forma que com o
tratamento térmico a T4 = 450°C a microdeformacao aumenta para e = 7.0 x 1073 ¢ a
largura de linha devido a ndo homogeneidade AHyo também aumenta para 180.1 Oe,
enquanto que para tratamento térmico a T4 = 540 °C a microdeformacao diminui para
€ = 6.6 x 1072 e a largura de linha AH;yo também diminui para 77.30e. E para
T4 = 570°C a microdeformacao novamente aumenta para € = 7.6 x 1073 e a largura de
linha AH;yo também aumenta para 209.1 Oe. E assim observamos que também para
essa espessura de 500nm o stress residual nao uniforme e o alargamento da largura de
linha de FMR devido a nao homogeneidade AH;yo estao correlacionados. O capitulo

seguinte serd expostos as conclusoes dessa tese e as propostas de futuros trabalhos.
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Capitulo 7

Conclusoes e Perspectivas

O presente trabalho se concentrou na caracterizacao estrutural e magnética de fil-
mes finos do tipo Finemet a partir da cristalizacao parcial de filmes com composicao
Fer35NbsCu;Sij35Bg. Os filmes foram produzidos por RF Magnetron Spputtering com
espessuras de 100nm, 200nm e 500nm e foram submetidos a tratamento térmico em
forno convencional sob alto vdcuo por 1 hora. As propriedades estruturais foram inves-
tigadas por Difragao de Raios-X na geometria de incidéncia rasante (GIXRD), enquanto
que as propriedades magnéticas foram determinadas por medidas de curvas de histerese
e de absor¢ao de FMR em banda larga. As curvas de histerese foram obtidas a partir
de um magnetometro de Amostra Vibrante (VSM) e as medidas de absor¢ao de FMR
foram obtidas por experimento de absor¢cao de FMR em banda larga com um analisador
de rede vetorial.

As amostras de 100 nm mostraram que a microdeformagao (¢) e o tamanho de grao
(¢) alcancam um minimo de € = 4.2 x 1072 ¢ £ = 2.8 nm para tratamento térmico a tem-
peratura de T4 = 350°C. Observamos que o inicio da cristalizacao de uma segunda fase
ocorre a Ty = 450°C a qual tem £ = 8nm e € = 3.1 x 1073, enquanto que observa-se um
aumento da microdeformacio da fase mais amorfa para e = 6.7 x 1072, O decréscimo da
microdeformacao a Ty = 350 °C esta associada ao alivio do stress causado pela diferenca
de expansao térmica entre o substrato e o filme. O decréscimo da microdeformacao da
fase amorfa para a Ty = 540°C esta associado ao alivio de stress que o crescimento de

grao proporciona ao competir com o stress compressivo gerado pela diferenca de expansao

107
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térmica.

A amostra de 200 nm sem tratamento mostrou uma microdeformacao de € = 5.0x 1072
e tamanho de grao de £ = 3.0nm. Somente a partir de Ty = 500°C observamos o sur-
gimento de uma segunda fase mais cristalinas com tamanho de grao de £ = 13.7nm e
microdeformacao de € = 4.0 x 1073, que deforma a fase mais amorfa com uma microde-
formacao de e = 7.6 x 1072, Com o aumento do tamanho de grao da fase mais cristalina
para £ = 20.3nm, a Ty = 540°C, observa-se uma reducao da microdeformagao da fase
mais amorfa para e = 5.7 x 1072. Tal efeito deve-se & reducao de defeito e/ou contornos
de grao na fase amorfa com o crescimento do grao. Para Ty = 570°C observa-se que o
tamanho de grao volta reduzir para £ = 15.3nm, e isto esta relacionado com a supressao
de crescimento de grao gerado por deformacao compressiva causada pela diferenca de
expansao térmica entre o substrato e o filme. Considerando o parametro de rede obser-
vamos que a T4 = 570°C ha uma separacao entre uma fase mais amorfa de boretos de
Ferro ou a-Fe; _,Si, com alta concentracao de silicio e uma fase mais cristalina a-Fe;_,Siy
com baixa quantidade de silicio.

A amostra de 500 nm sem tratamento mostrou uma microdeformacao de € = 2.4x 1072
e tamanho de grao de £ = 1.6nm. Somente a partir de Ty = 500 °C observamos o sur-
gimento de uma segunda fase mais cristalinas com tamanho de grao de £ = 15.0nm e
microdeformacao de e = 2.0 x 1073, que altera a fase mais amorfa com uma microde-
formacao de € = 9.0 x 1072, Com o aumento do tamanho de grao da fase mais cristalina
para £ = 18.6nm, a Ty = 540°C, observa-se uma reducao da microdeformacao da fase
mais amorfa para € = 6.6 x 1072. Tal efeito deve-se & redugao de defeito e/ou contornos
de grao na fase amorfa com o crescimento do grao. Para T = 570°C observa-se que hé
um aumento do tamanho de grao em ambas as fases.

Considerando a amostra de 500 nm, observamos que o processo de cristalizacao é
determinado somente pela temperatura de tratamento. Isso ocorre devido a espessura
do filme, pois, o maior volume de graos cristalizando induz um aumento da deformacao
extensiva causada pelo crescimento do grao, e essa deformacao extensiva compensa o

efeito da deformacao compressiva causada pela diferenca de expansao térmica entre o
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substrato e o filme. Considerando o parametro de rede, observamos que a Ty = 500°C
e a Ty = 540°C ha uma separagao entre uma fase mais amorfa de a-Fe e uma fase
mais cristalina a-Fe;_,Si,, o que nos levou a concluir que para essas temperaturas de
tratamento obtivemos filmes nanocristalinos do tipo Finemet.

Considerando as amostras de 100 nm observamos que é alcancado um minimo de
He =2.80ee Hy = 7.50e para tratamento a Ty = 350 °C. Com o inicio da cristalizagao
de uma segunda fase a Ty = 450 °C observa-se um aumento da coercividade para Ho =
13.6 Oe e do campo de anisotropia para H4 = 29.25 Oe. O minimo da coercividade e da
anisotropia a Ty = 350 °C se deve ao alivio do stress nao uniforme causado pela diferenca
de expansao térmica entre o substrato e o filme. Com o aumento da temperatura de
tratamento para Ty = 450°C e Ty = 540 °C observamos um aumento da coercividade e da
anisotropia, que se deve ao crescimento do tamanho de grao e a deformacao compressiva
causada pela diferenca de expansao entre o substrato e o filme.

Nos filmes com espessura de 200 nm observamos que a amostra sem tratamento mos-
trou um He = 18.40e e Hy = 67.30e. Observamos um aumento da coercividade e da
anisotropia para Ho = 23.60e e Hy = 104 0e a Ty = 450°C. Com o inicio da crista-
lizagao de uma segunda fase a T’y = 500 °C observa-se um aumento da coercividade para
He = 45.1 Oe e do campo de anisotropia para Hy = 115 Oe, os quais voltam a aumentar
para Ho = 58.60e e Hy = 1970e a Ty = 540°C. Para T4 = 570°C observa-se uma
reducao da coercividade e da anisotropia para Ho = 38.50e e Hy = 450e. Um au-
mento de Ho e Hy a Ty = 450°C se deve ao stress causado pela diferenca de expansao
térmica entre o substrato e o filme. Com a cristalizagao, a coercividade e a anisotropia é
determinada pelo tamanho de grao o qual, por sua vez, é controlado pelo nivel de stress
COMpressivo.

Nos filmes com espessura de 500 nm observamos que a amostra sem tratamento mos-
trou uma Ho = 19.20e e Hy = 172.50e. Observamos uma reducao da coercividade
e da anisotropia para Ho = 4.50e e Hy = 23.70e a Ty = 450°C. Com o inicio da
cristalizagao de uma segunda fase a T4 = 500 °C observa-se uma redugao da coercividade

para Ho = 1.50e e do campo de anisotropia para Hy = 16.1Oe, os quais voltam a
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aumentar para Ho = 1.70e e Hy = 20.10e a Ty = 540°C. Em T4 = 570 °C observa-se
um aumento da coercividade para Ho = 17.8 Oe, enquanto que a anisotropia diminui
para Hy = 11.6 Oe. A reducao da coercividade e do campo de anisotropia na faixa de
temperatura de Ty = 450°C a Ty = 540°C se deve a nucleacao e ao crescimento de
graos que alivia o stress causado pela deformacao compressiva gerada pela diferenca de
expansao térmica entre o substrato e o processo de deposicao.

Observamos que os mecanismos de relaxacao estao relacionados com o tratamento
térmico e a espessura dos filmes. A amostra de 100nm sem tratamento térmico tem
os mecanismo de relaxacao de Gilbert e espalhamento dois magnons da mesma ordem,
enquanto que aumentando a espessura para 200nm e 500 nm observamos que a contri-
buigao dois magnons passa a ser predominante em relagao a contribuicao de Gilbert.
Além disso, observamos que para as amostras de 200nm e 500 nm o comportamento da
largura de linha de FMR é determinada por mecanismo de dois méagnons tipico de amos-
tras Bulk. No caso das amostras de 100 nm, observamos que, na faixa de Ty = 100°C a
T4 = 400°C, a largura de linha de FMR é dominada pelo aumento da largura de linha
devido a nao homogeneidade do campo efetivo, que é reduzido para AH;yo = 28 Oe
com o alivio de stress nao uniforme a Ty = 350°C. Com a cristalizacao de uma segunda
fase a Ty = 450 °C observa-se que a contribuicao dois mégnons é predominante. No caso
das amostras de 200nm e 500 nm, observamos que com o aumento da temperatura de
tratamento a largura de linha de FMR é dominada pelo alargamento de linha devido
a nao homogeneidade do campo efetivo, que esta relacionada com o nivel de stress nao
uniforme.

Nessa tese investigamos a relagao entre o stress residual nao uniforme e a largura de
linha de FMR. Nés mostramos que o amortecimento de Gilbert tende a ser menos influente
com o aumento da espessura nas amostras estudadas, enquanto que a largura de linha
devido a nao homogeneidade passa a ser predominante com o aumento da espessura do
filme. Essa contribuigao esta relacionada com o stress residual nao uniforme que pode
ser reduzido com o tratamento térmico apropriado. Assim, o controle do nivel de stress

nao uniforme é uma forma de controlar a largura de linha de FMR em filmes do tipo
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Finemet.

7.1 Perspectivas

A investigagao dos mecanismos de relaxagao e do aumento da largura de linha de FMR
mostraram interessantes efeitos com a espessura e o tratamento térmico. Observamos que,
para as amostras de 100 nm, a largura de linha devido ao mecanismo de espalhamento dois
méagnons AHrys é determinada pela expressao deduzida por Pavol et al [52] para filmes
finos. Com aumento da espessura, para 200 nm e 500 nm, observamos uma alteragao do
comportamento da largura de linha AHry¢ em funcao da frequéncia. De forma que a
largura de linha A Hy)s¢ passa a ser determinada pela expressao proposta por Schlomannn
[70] que foi obtida para uma amostra Bulk. Observamos uma transi¢ao de comportamento
de filme fino para amostra Bulk que precisa ser melhor investigada e uma das nossas
perspectivas é investigar sistematicamente o efeito da espessura no comportamento da
largura de linha AHryg. Tal investigacao serd realizada com o depdsito de filmes em
uma ampla faixa de espessura com a mesma composicao estudada nessa tese.

Nossa investigacao explorou o efeito do tratamento térmico nos mecanismos de re-
laxacao e o aumento da largura linha de FMR. Em especial, notamos que a largura de
linha AH;yo foi uma das principais fontes de aumento da largura de linha de FMR. Essa
largura de linha AH;no, que é independente da frequéncia de excitacao, esta relacionada
com o nivel de stress nao uniforme nas amostras, que pode ser reduzido por tratamento
térmico. Observamos que o alivio de stress reduziu a largura de linha AH;yo. O alivio
de stress em filmes pode ser realizado por outras rotas, como por exemplo a laminacao
do filme em multicamadas [49]. Esta rota tem se mostrado interessante para o processo
de cristalizagao de filmes nanocristalinos macios [24]. Assim, pretendemos investigar o
efeito da laminacao do filme sob o processo de cristalizagao, o stress e os mecanismos de
relaxacao e aumento da largura de linha de FMR. Para essa investigagao iremos depositar
filmes em multicamadas separadas por diferentes metais.

Nessa tese observamos que o stress desenvolve um papel fundamental no processo
de cristalizagao dos filmes induzido pelo tratamento térmico, e que para obter filmes

magnético macios é preciso reduzir o nivel de stress. O stress é gerado pelo processo
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de recobrimento, pela diferenca de expansao térmica entre o substrato e o filme e pelo
processo de crescimento de graos. No caso do stress gerado durante a deposicao de filmes
por RE Magnetron Sputtering podemos reduzir o stress pela laminagao do filme e pelo
ajuste das condigoes de deposicao. No caso do stress gerado pelo tratamento térmico
podemos, por exemplo, reduzir o seu efeito com o ajuste da competicao entre stress
compressivo gerado pela expansao térmica e o stress extensivo gerado pelo crescimento
de grao. Assim, o processo de deposicao determina o nivel de stress das amostras.

O processo de producao dos filmes é extremamente relevante para obter filmes nano-
cristalinos macios. Pretendemos investigar o efeito das condi¢oes de producao dos filmes
na estrutura granular, nas propriedades magnéticas quase estatica, nos mecanismos de
relaxacao e no alargamento da largura de linha de FMR. Iremos estudar novas rotas de
producao dos filmes estudados nessa tese, com o objetivo de reduzir o efeito do stress
gerado. Por exemplo, pretendemos obter filme nanocristalino do tipos Finemet através do
processo de deposigao, variar os parametros de deposicao e os parametros de tratamento
térmico adotados no presente trabalho. Com o intuito de obter filmes nanocristalinos
macios com larguras de linhas de FMR mais finas.

A otimizacao das propriedades magnéticas dos filmes do tipo Finemet é alcancada
com uma estrutura granular muito especifica, como ja discutimos no capitulo 2. Para
se obter uma rota de producao desses filmes temos que realizar uma criteriosa caracte-
rizacao estrutural, pois, dessa forma, podemos determinar parametros adequados para a
producao desses filmes. Por exemplo, a caracterizacao estrutural pode ser refinada para
se obter, de forma rigorosa, fatores estruturais, tais como textura, fases, distribuicao e
tamanho dos graos. Nessa tese observamos que esses parametros sao importantes para
analisar o efeito de uma rota de produc¢ao na estrutura granular de filmes do tipo Finemet.
Assim, pretendemos analisar esses parametros por um estudo de microscopia eletronica
em conjunto com a analise de raios x.

Iremos determinar a textura com a andlise do mapeamento do padrao de difracao de
raios x (em fungao do angulo da amostra em relagao a fonte) em conjunto com a anélise dos

padroes de difragao de elétrons retroespalhados (EBSD) em um microscépio eletronico de
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varredura (MEV) ou de transmissao (MET). Por difracao de raios x podemos determinar
a macrotextura, enquanto que por EBSD iremos determinar a microtextura. Pretendemos
determinar as fases presente nos filmes por refinamentos do padrao de difracao de raios x
(DRX) em conjunto com uma andlise local dos padrdes de difragao de elétrons em uma
microscopio eletronico de transmissao. Por MET iremos determinar as fases numa faixa
nanométrica, enquanto que por DRX podemos determinar as fases na amostra como um
todo. A distribuicao e o tamanho de grao serao analisado por imagens cross-section e
Plan-View obtidas por microscopia eletronica de transmissao em conjunto com as anélises
do alargamento dos picos de difracao de raios x. Assim iremos realizar a preparagao dos

filmes e determinar o procedimento adequado para obter filmes do tipo Finemet.
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