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RESUMO

O presente trabalho tem por objetivo a implementag¢fio e aplicagdes
da técnica da ressonincia magnética fototermicamente modulada em
amostras ferromagnéticas.

A técnica €& explorada inicialmente em fitas comerciais cassetes
de gravacdo, onde mostramos a vantagem desta técnica em relagdo a
convencional, fazendo um perfil de profundidade nesses materiais. Isto
foi feito utilizando-se métodos fototérmicos como o da variacfo da
frequéncia de modulag3c e o da separacdio dos espectros na fase. A
dependéncia do sinal em relacZo 2 frequéncia de modulac¢Zo também foi
objetc de estudo, a partir do qual conseguimos determinar a espessura
da camada absorvedora de microondas nesses materiais.

Usando-se ressonancia ferromagnética convencional (FMR) e a
ressonancia fototermicamente modulada (PM-FMR), estudamos uma liga de
Nd Fe, 6. na forma de po6, obtivemos algumas propriedades magnéticas
desse material, e um modelo teodrico foi proposto para o estudo dos

espectros cobtidos.



Abstract

This work is concerned to the Photothermally Modulated Magnetic
Resonance technique and its applications to ferromagnetic samples. The
technique is initially applied to custom audio cassette tapes and the
depth-profile analysis showed the advantadges of this technique over
conventional resonance ones. Those analysis were done by using
photothermal methods as modulation frequency variation and
phase-shift. The dependency of the detected signal over the modulation
frequency was also studied, thus determining the microwave-absorbing
layers of the tapes. Using the conventional Ferromagnetic Resonance
(FMR) and the Photothermally Modulated Ferromagnetic Resonance
(PM-FMR), a Nd2Fel7 powerdered alloy was analysed and a theoretical
model was proposed for the abtained spectra.
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CAPITULO 1: FUNDAMENTACAO TEORICA

1.1 INTRODUCAQ

Neste capitulo serdo abordades o conceito e a teoria da
ressonidncia ferromagnética. A equac3o que sera usada para descrever o
fendmeno & a equagdo de Landau-Lifshitz [1]. Ser3o tratadas também as
diversas interacdes no material que contribuem com a forma da linha da

ressonancia.
1.2 A RESSONANCIA FERROMAGNETICA {FMR)
1.2.1 FENOMENOLOGIA

0 fenOmeno da ressonancia magnetica € observado em substancias
cujos atomos possuem tanto momento magnético quanto momento angular.
Na auséncia de um campo externo, esses momentos estio orientados ao
acaso. Com a aplicac3io de um campo estatico H,, oS momentos assumem
uma orientacfo preferencial e o momento magnético total do material
passa a precessionar ao redor do campo estitico com a frequéncia
de Larmor = 7y H, onde y €& a razdo giromagnética gue esta

relacionada com ¢ magnetom de Bohr por:

1= g8

onde g ¢ um fator espectroscopico semelhante ao fator de Landé e
especifica a razdo entre o momento de dipolo magnético total e o
momento angular total.

Incidindo-se radiacfo eletromagnética no material de forma que o
campo oscilante h(t) desta radiacfo seja perpendicular aoc campo H, ,os
momentos magnéticos do material ir3o absorver energia do campo

oscilante gquando sua frequéncia de precessfio w_ for igual a desse

o
ultimo.
Geralmente, do ponto de vista experimental, para se determinar o

fator g do sistema atomico, define-se uma frequéncia @, para o campo



oscilante e encontra-se © campo magnético de ressonancia (definido
como sendo no ponto maximo de absorc3o) para a frequéncia dada:

H = Yo /7 (1.1)

A linha de absorcio observada no experimento & caracterizada
também por uma largura de linha AH, além do campo de resson3ncia. Ou
seja, a absorcio de radiaclic pela amostra nfio se da apenas em um
determinado campo magnético.

A Eqg.(1.1) € o resultado que se obtém para amostras
paramagnéticas. Estas subst&ncias contém 4atomos magnéticos, ou ions,
cujos spins estfo isolados de suas vizinhancas magnéticas, e portanto,
a absorcdo da radiacdo se da em atomos isolados. No caso de amostras
ferromagnéticas, had um sistema de elétrons interagindo fortemente de
forma que seus spins tendem a se alinhar. Este efeito levanta a
necessidade de se considerar um campo magnético efetivo H na
Eq.(1.1) e nido mais apenas o campo externo H . O sistema de spins ira
entio precessionar em torno do campo efetivo que surge das interacdes
presentes em um material ferromagnético, que ser3o tratadas na secgio

(1.2.3).

1.2.2 EQUACOES DO MOVIMENTO DA MAGNETIZAGAO

Do ponto de vista experimental, a grandeza fisica observada na
ressonidncia magnética € a magnetizacdo total do material, definida
como sendo a quantidade de momento de dipolo magnético por unidade de
volume. Aplicando-se a teoria classica para o movimento da
magnetizacdo, pode—-se explicar a maior parte dos resultados obtidos
experimentalmente. A equacdo basica € a do movimento do vetor da
magnetizacdo M em torno do campo magnético efetivo H _:

%=-1 [M x H_ ] (1.2)



A Eg.(1.2) ndo considera as interacdes entre o proprio sistema de
spins (interacdoc de dipolo magnético) e as interc¢toes dos spins com a
vizinhanca. Resolvendo-se a Eg.(1.2), encontra-se que a absorcédo
ressonante ocorre apenas para um certo valor de H, o que nido € verdade
pois na pratica existe uma largura de linha de absorcdo que surge
devido as interac¢des presentes no material. Para uma descri¢do mais
detalhada, escreve-se esta equa¢3o adicionando-se um termo de
relaxacdo. Landau-Lifshtz [1] sugeriram a seguinte equacgio:

%% = -y [MxH_ ] -« %.[M X(M x H_ )] (1.3)

onde ¢ € o parametro de amortecimento. Define-se (am)'l como © tempo
de relaxaclo, onde v é a frequéncia do campo oscilante. Este termo
adicional representa um torque que tende a restituir M a posicd3o de
equilibrio, paralela a H__.

Outras equactes foram propostas com diferantes termos de
amortecimento [21[13]. Aqui nos restringiremos a equacido de
Landau-Lifshtiz.

Escrevendo-se o vetor M e o campo efetivo l-I‘Ef em coordenadas
esféricas, obtém-se da Eg.(1.3) as equacdes [4]:

é = 1(H¢ + o Hb) i ¢ semd = -?(Hb -« Hb) (1.4)

onde ¥ e ¢ s3o o5 angulos polar e azimutal do vetor M e iy & Hb sdo as
componentes do campo efetivo nas direcfes ¢ e p respectivamente.

A energia livre do sistema é definida como F = U - T8, onde T @ a
temperatura, S € a entropia e U, a energia magnética. As componentes

do campo efetivo em func¢ido de F sio dadas por [6]:



i oM !

i= #,0 (1.5)

A posic3o de equilibrio do vetor M é definida pela condigfo:

_ 8F _ . s OF _
F=%: =0 ; Fy= 55 =0 (1.6)

Expandindo-se a energia livre para pequenas oscilactes 63 e 8Sp em
tornc da posicdo de equilibrio (80,¢0), obtém~-se:

(1.7)

onde as derivadas segundas da energia livre, Fogr Fgg © Fam sio
calculadas na posicfo de equilibrio. Ent3o da Eg.(l1.4), tomando as
Egs.(1.5) e (1.7) chega-se a um sistema de equa¢des lineares [6], cujo

determinante secular nos da a frequéncia de ressonancia I

1/2 172

2
0w = Ll *to) [ Fyq Fb@ - F§¢ ] (1.8)

res M sen&o

e a largura da linha de absorcio:

-1
Aw = L& [ Fog + Fop (sen®s ) ] (1.9)



Vé-se da Eq.(l1.8) que para se calcular a frequéncia de
ressonancia, & necessario conhecer a energia livre do sistema que ¢
expressa como a soma da energia de interacdio com o campo externo
(F=-M'H), com a energia livre das outras intera¢fes presentes no
ferromagneto.

Voltando & equa¢io de Landau-Lifshitz, Eq.(1.3), e introduzindo
agora o campo oscilante h{(t), muito menor que H, a magnetizacio passa

a ter um termo oscilante m(t):

n
I

H, + h(t) h(t) « H,

=
I

Mu + m(t) ‘ m(t) « Ha

Considerando a introduclio desses termos na Eq.(1.3) e
desprezando-se os termos de segunda ordem, soluciona-se para M(t) e da

defini¢3o do tensor da susceptibilidade, m= X h, encontra-se [7]:

F F _.(send )'-1
“{ CREE [ v " (sens, 2] (1.10)

—1 —
Fﬂtp(senﬂo) Fw(senﬁo)

A componente X . deste tensor é a quantidade relevante no caso do
campo de alta-frequéncia, h(t), ser linearmente polarizado e, de
acorde com a Eg.(1.10), é dada por:




1 (1 + o) Fgq + fowrM

i1 2 ,
I8 - @+ IwAw

res

onde
2 2, .2 2 2
’ (mres— w )Y (1 + « )Fbﬂ + ayMe Aw
x =
(w2 _ wz)z + wiAw?

res

2 2 2 2
. whw 77 (1 + « )Fhﬁ — ayMw (wres W)

2 2
w - W
( res )

2 2, 2
+ W Aw

A parte real corresponde a dispersio de microondas pela

{1.11)

(1.12)

amostra e a

parte imaginaria a absorc¢do. Ambas estio representadas na Fig. 1.1.



SUSCEPTIBILIDADE

Ho

CAMPO MAGNETICO

Figura 1.1: Parte real da susceptibilidade, que corresponde a
dispersio, e 1imaginaria que «corresponde a absorcdo de
microondas pelc material.



1.2.3 CONDIGOES DA AMOSTRA E INTERAGOES QUE AFETAM AS LINHAS DA
RESSONANCIA.

0 campo magnético gerado pela propria amostra é decorrente das
interacdes presente no material ferromagnético. As principais

interacdes que devem ser consideradas no cilculo da energia livre s3o:

i) o vcampo de demagnetizacidio: ocorre devido as ‘"cargas
magnéticas”, induzidas na amostra pelo campo eXterno. Depende das
dimensdes e do formato da amostra. Chega a ser da mesma ordem de
grandeza do campo externo;

ii) a anisotropia magnetocristalina: ocorre no caso da
magnetizac3o no cristal ferromagnético ndo ser isotrépica. Existe
entio, uma direc¢fio preferencial da magnétizacZo com relaclio aos eixos
cristalinos. Portanto, este termo dependera do angulo entre o campo
externo e o8 eixos do cristal denominado de " eixo facil " e Yeixo
dificil" de magnetizacio;

1ii) a energia magnetoelastica: ocorre devido as tensdes internas
no material. E comum em filmes finos e fios;

iv) campo de troca: deve ser considerado quando a magnetizac¢do
ndo for homogénea;

v) estrutura de dominios : deve ser considerada no caso do campo
externo n3o ser suficiente para magnetizar a amostra ate a saturacfo.
A amostra € ent3o um multidominjo e haverd um campo efetivo devido as
"cargas" induzidas nas fronteiras entre dominios.

A energia livre pode, ent3o ser escrita como:

= + + + + + .
F FO Fdem Fa Fme Fexch Fd (l 13)
onde F, =-M-H_ € a energia proveniente da interacdo com o campo
externc e os outros termos referem-se aos acima descrito e na mesma
ordem.
Falaremos a sequir da energia devido ao campo de demagnetizacHo,

F}em, e devido a anisotropia, F_.



1.2.3.1. EFEITO DA GEOMETRIA DA AMOSTRA NA RESSONANCIA.

Para uma amostra homogénea e magneticamente isotropica ( este €
um caso particular no qual a energia de anisotropia é zero), cujos
eixos principais coincidem com os eixo coordenados, a energia livre é
dada por:

F=-(MH)+ (N + Ni +N°) (1.14)

onde M é a magnetizacio na posic3o de equilibrio, ou seja, paralela ao
campo externo; N, Ny e N s8o os fatores de demagnetiza¢ido cujos
valores dependem das razles entre os eixos principais do elipsdide.
Esses fatores s#o positivos e satisfazem a regra da soma N;+N;+Ag= 45,

Escolhendo-se o eixo x do sistema de coordenadas como © eixo
polar e assumindoc que HO esteja ao londo do eixo 2z, obtem-se em

coordenadas esféricas:

F = -MH semd seng

Q

(1.15)

+
ol

Mz(N}SED23 coszw + N;senzﬂ sen2$ + N;cosaﬂ)

onde 4 e ¢ 5830 os angulos polar e azimutal que definem a posic¢3o de M.
Da condicdo de equilibrio, Fg=0 e Fw=0, encontram~se os Aangulos
que definem a posicldo de equilibrio:

30= n/2 e ¢0= n/2

Usando-se a equacio geral da fregquéncia de ressonancia, Eqg.(1.8),
na aproximacio a’« 1, e calculando-se as segundas derivadas da energia

livre na posicio de equilibrio encontrada, chega-se na conhecida

9



formula de Kittel [8]:

w

1/2
H = —= { [H, + (N~ N )M [H, + (N~ N )M } (1.16)

Assim, vemos que o campo efetivo de ressonincia depende

essencialmente da geometria da amostra e da magnetizacio.

1.2.3.2 EFEITO DA ANISOTROPIA MAGNETOCRISTALINA NA RESSONANCIA

A energia magnetocristalina num cristal ferromagnético é devida a
existéncia de uma direc3o preferencial da magnetizaciio em relac¢io a
certos eixos do cristal. Esta direc3o ¢ denominada de eixo de facil

magnetizaco.
Para um cristal com simetria uniaxial, esta energia é usualmente

escrita como:

F=k sen’o (1.17)

Onde 0 ¢ o angulo que a magnetizacido faz com o eixo uniaxial. No
caso de um cristal cubico, pode-se escrever a partir de consideracfes

de simetria [6]:
_ z 2 2 2 22
Fa— k'(a1a2 +ooae a30:1) {1.18)

4 o o
onde LIRS

do cubo. K da Eq.(1.17) e K' s3o as constantes de anisotropia. Na

sdo os cossenos diretores de MS em relac3io as arestas

verdade, nas duas equacdes acima podem aparecer mais termos com outras

10



constantes de anisotropia, mas no geral, o segundo termo ja ¢ muito

menor que o primeiro e na maioria dos casos pode ser desprezado.

11



(1]
(2]
(31
[4]
[5]

[6]

(7]
(8]
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CAPITULO 2: TECNICAS EXPERIMENTAIS

2.1 MEDIDAS DE RESSONANCIA FERROMAGNETICA CONVENCIONAL

A grandeza que se mede em um experimento de ressoni3ncia magnética
¢ a permeabilidade magnética i, que € complexa e sua parte real e

imaginaria sZo definidas respctivamente como:

pr= 1 + 4ny!
(2.1)
.u|'1= 4ﬁxll

onde a parte real corresponde 2 dispers3o, e a imaginaria, a4 absorcio.
Esta ultima é medida a partir do fator Q da cavidade definido como:

energia armazenada
o poténcia dissipada

0 = w (2.2)

Uma montagem experimental tipica de um espectdmetro de
ressonancia magnética, Fig. 2.1, consiste basicamente de um oscilador
Klystron, um guia de onda e uma cavidade de microondas no final do
guia onde €& colocada a amostra. Esta cavidade fica imersa num campo
gerado por um eletroim3. A microonda refletida pela cavidade retorna
pelo guia de onda e ¢é detectada por um cristal, cujo sinal é
amplificado e registrado. Para melhorar a detec¢do, o campo externo H
¢ modulado por um campo alternado, fazendo desta forma com que a
absorcdo pela amostra seja modulada. Comc consequéncia, o sinal
detectado pelo cristal ¢ um sinal alternado e a linha obtida €& a
derivada da curva de absorcio em funcio do campo magnético externo
(Fig. 2.2).

13
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Figura 2.1: Diagrama de blocos do espectrdimetro de ressonancia
magnética.
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§ H.

AH,,

Figura 2.2: Curva de absorg3io com a modulagio do campo (acima) e
derivada da absorcio (abaixo).

Para se fazer as medidas que serfo apresentadas nos capitulos 3 e
4, utilizou-se um espectrimetro Varian E-12, gque atua em banda X. Para
a ressonincia convencional usou-se uma cavidade de microondas gque
opera no modo TE ,, © para a modulada fototermicamente, uma cavidade

cilindrica sem paredes laterais com modo TE . ,6 que sera descrita a

1
seguir.
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2.2 RESSONANCIA FERROMAGNETICA FOTOTERMICAMENTE MODULADA (PM-FMR)

A utiliza¢fo de técnicas fototérmicas na detecci#o da ressonincia
magnética tem sido muito explorada nos ultimos anos. A primeira dessas
técnicas foi a detecclo fotoacustica da ressonincia [1], cuja vantagem
em relacdo & técnica convencional é a possibilidade de se obter um
perfil de profundidade da amostra. Outra técnica nf#o menos importante
e que permite uma resoclucfo lateral, é a deteccfo da ressonincia por
efeito miragem [2]. Com a PM-FMR é possivel obter resolucio lateral e
de profundidade [3], além de ser vantajosa em relacio 4as outras

técnicas de resoluclo espacial, pois possui uma sensibilidade maior

[(31.

2.2.1 ARRANJO EXPERIMENTAL

Esta técnica muda em relacZio a FMR convencional no tocante a
forma de se modular a absorc¢io ressonante de microondas pela amostra.
Neste caso modula-se a temperatura da amostra; e como X depende de T,
a absorcdo acaba sendo modulada. No caso anterior, usa-se um campo
alternado para modular a absorgdo, neste, um feixe de laser com
intensidade modulada incidente na amostra. Este feixe ira provocar o
aquecimento periddico da amostra gque ira modular a poténcia de
microonda refletida pela cavidade que é ent3o detectada pelo cristal,
como na detecg¢do convencional (Fig. 2.3). O feixe tem livre acesso a
amostra, pois esta é colocada numa cavidade ressonante sem paredes
laterais. O laser utilzado no experimento, foi um Argon-ion Laser
multilinha mod.2016, da Spectra Physics.
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Figura 2.3: Diagrama de blocos mostrando o experimento de PM-FMR.
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2.2.2 CAVIDADE DE MICROONDAS SEM PAREDES LATERAIS

As frequéncias de ressonincia numa cavidade cilindrica de raio R

e comprimento L, para o modo TE, s#o dadas por [4]:

. 2 2
]l'ﬂl'l
e FiiE {{ R ] * [LL ]} (2.3)

onde :
m,n, e p sio nimeros inteiros;
c: velocidade da luz;
€: permissividade eletrica do meio interno a cavidade;
y: permeabilidade magnética do meio interno a cavidade;
j;n: n-ésimo zeroc de J! (derivada da func¢3o de Bessel de ordem m)

As paredes laterais do cilindro foram trocadas por placas
paralelas de forma anular (Fig. 2.4), que formam linhas de transmissio
com frequéncia de corte maior que a frequéncia de ressonancia da
cavidade. Essas placas possuem 0.5mm de espessura e estido separadas de
9.5mm por espacadores. Desta forma o comprimento de onda de corte, lc,
entre as placas € 12mm, ou seja, ondas com XA > 12mm decaem
exponencialmente entre as placas. A diferenca entre os didmetros
externo e interno das placas é de 20.0mm e portanto, © comprimento de
linha é de 10.0mm, sendo suficiente para que a onda decaia a 1% da
amplitude original. Assim, essas placas funcionam como paredes e
possuem a vantagem de proporcionar uma cavidade aberta para que se
possa incidir luz na amostra.

A frequéncia de ressonincia da cavidade mostrada na Fig. 2.4, com
comprimento de 38.7 mm, é de 9.2 GHz. Para uma cavidade convencional
com O mesme comprimento e mesma frequéncia, seria necessario um raio
de aproximadamente 10% maior que o raio interno da placa anular, assim

18



sendo, usou—-se o mesmo procedimento adotado por M. Chamel et al [5],

tomando-se para o valor do raio interno da placa anular 90% do raio da

cavidade usual.

A cavidade foi construida para operar no modo TE,,
fator Q em torno de 3000.

Gula de onda Parafuso de
/acoplumento
Campo
iris magnetico
'
nq////X/ A

r___—---_-v—

\-1— ey e w—j——

r
I
1
C

QS

1

Figura 2.4: Cavidade cilindrica sem paredes laterais.
Visio em perspectiva e lateral.
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2.2.3 GERAGAO DO SINAL

Como consequéncia do aquecimento periddico da amostra, a parte
absorptiva da susceptibilidade, x'', que é funcdo da temperatura, ira

oscilar em torno do seu valor estacionario [6]:

v =gy + [B]e expiio e + 9 (2.4)
T

0

onde # €é a amplitude da temperatura ac da amostra modulada pela
frequéncia do feixe incidente w,. O seqgundo termo 2 direita da
Eg.(2.4) & gquem vai dar origem ao sinal refletido pela cavidade que ¢
detectado pelo cristal e é proveniente da parte da amostra gque é
aquecida periodicamente. Esta parte da amostra ¢ determinada pelo seu

comprimento de difusfo térmica u:

2a (2.5)
K= )
onde a difusividade teérmica «, é um parametro gque descreve a

propagac3o de ondas térmicas no material. Variando-se a frequéncia de
modulacio, Wy pode—se variar a penetracio do calor e conseguentemente
a camada da amostra que contribui para o sinal da PM-FMR. Assim,
pode-se obter um perfil de profundidade do material. Mostraremos isto
no capitulc 3 com amostras de fitas magnéticas de gravacéo.

O comportamento de x'', na Eq.(2.4), tera contribuicdes que
dependem da temperatura , da magnetizac#o espontdnea, da anisotropia

magnetocristalina e da magnetostricio.
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2.3 METODO DE SEPARACAO DOS ESPECTROS NA FASE

Como mencionado anteriormente, a parte da amostra que contribui
para o sinal ¢ aquela compreendida pelo comprimento de difusio térmica
4. Esta & uma das vantagens desta técnica, pois permite fazer uma
andlise de profundidade do material, variando-se a frequéncia de
modulaciio do feixe incidente. No caso de uma amostra constituida de
duas camadas com propriedades magnéticas diferentes, aumentando-se a
frequéncia de modulacio, diminui-se o comprimento de difusdo térmica,
Eg.{(2.5). Consequentamente, o sinal proveniente da camada mais interna
diminui. Assim, ¢ possivel isclar a contrbuicfc da camada mais
interna; porém o inverso nfo é possivel.

Com o método de separaciio na fase, é possivel isolar o sinal de
ambas as camadas. Isto serd mostrado no capitulo 3. Este método foi
desenvolvido pelo laboratoério de fototérmica da UNICAMP em 1984 [6] e
tem sido amplamente utilizado em espectroscopia fotoacustica na regifio
do visivel [7][8], como também na detecgido fotoacustica da ressonancia
magnética [9]. Este método s6 é aplicado no caso em que a fase do
sinal proveniente de cada um das camadas permaneca constante ao longo
do espectro.

Seja o sinal S, proveniente da absorc¢io de microondas por uma
amostra constituida de duas camadas. Este sinal é entido amplificado
por um Lock-in com deois canais de saida defasados de 900, Fig 2.5a. S
¢ gerado pela contribuiclio de dois sinais S,e 8,2 diferentes
profundidades. Esses dois sinais apresentam uma diferenca de fase
entre si, pois hd uma diferenca de caminho que o calor gerado na
superficie da amostra precisa percorrer até chegar na camada mais
interna.

Apesar das fases de S,e S  n¥o variarem, suas intensidades variam
de maneira diferente, pois os picos de absorgio se localizam em
regides distintas, acarretando assim numa variacdo na fase ¢ de S. Na
Fig. 2.5b & mostrada a projecZo do sinal no angulo de fase 8. Seja

esta projecio SB' pode-se escrever entio:
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Figura 2.5: Sinal S8 proveniente da amostra com uma amplitude e uma
fase (a); 8 projetado num angulo de fase €@ (b); projecdo do sinal S

proveniente da contribuic¢io de S, e s,.
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Se= Scos(6 - ¢)

SG= Socose + Ssusene (2.6)

Na Fig. 2.5c ¢ mostrado um sinal S, para um dado campo magnético,
resultante da contribuicio §, e S, das duas camadas.

Para separar o espectro resultante de uma das camadas, projeta-se
o sinal resultante em diferentes angulos de fase 6. Quando o angulo 6
esta a 90° do angulo de fase de uma das contribui¢des, a projecio do
sinal resultante sera igual 2 projeclio da outra contribuicfio. Isto é
mostrado na Fig. 2.5c, onde s, & isolado. Num outro anqulc 6 podemos
isolar o espectro proveniente de S,-

Como, a principio, n#o conhecemos o angulo que isola uma
contribui¢sio da outra, isto deve ser feito por tentativas, com o
auxilio de um microcomputador, utilizando a Eq.(2.6).
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CAPITULO 3: MEDIDAS DE RESSONANCIA FOTOTERMICAMENTE MODULADA EM FITAS
MAGNETICAS DE GRAVACAO.

3.1 INTRODUGCAO

Neste capitulo apresentaremos os resultados obtidos com a
ressondncia fototermicamente modulada em fitas magnéticas de
gravacio (cassete).

Primeiramente mostraremos os espectros de fitas magnéticas de
Cromo e Ferro, obtidos com a PM-FMR, e faremos uma analise
qualitativa,de acordo com a referéncia [1], da forma de linha desses
espectros.

Na segunda parte, faremos um estudo da depedéncia do sinal da
ressonincia fototermicamente modulada como funcio da frequéncia de
modulac¢3o do feixe incidente usando o modelo de Rosencwaig-Gersho [2]
para a difusfio do calor em sdlidos. Através dessa dependéncia,
determinaremos a espessura da camada de 6xido dessas fitas.

Na parte final do capitulo, mostraremos a eficiéncia da técnica
na obtencdo de um perfil de profundidade em amostras constituidas de
camadas magnéticas.

3.2 ESPECTROS DAS FITAS DE CrO2 e T—Fean.

As fitas wutilizadas foram fitas comerciais da BASF de Ferro
(1—F9203) e de Cromo (Croz). Essags fitas s83o constituidas de um
substrato de poliester sobre o qual ¢ depositado um 6xido (de ferro ou
de cromo), Fig. 3.1. As particulas constituintes do éxido tém formato
aproximado de agulhas com cerca de 300 nm de comprimento e S50 nm de
espessura e a espessura da camada de 6xido é da ordem de 5 tm [1].
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Figura 3.1: Esquema de uma fita magnética.

. . 2
As fitas foram cortadas em pedacos de aproximadamente 4x4 mm,

depois coladas num suporte de vidro e colocadas na cavidade aberta com
a direc3io de gravac¢do paralela ao campo magnético externo. A face da
fita que contém o o6xido foi iluminada pelo feixe de laser cujo
didmetro era aproximadamente do tamanho da amostra. Ambas as fitas
estavam no estado original, ndo haviam sido gravadas.

Para a fita de Cromo (Cr0,), as condi¢des experimentais foram as
seguintes: frequéncia de microondas de 9.4465 GHz, poténcia de
microondas de 5.0mW, poténcia do laser de 120 mW, frequéncia de
modulacio do feixe de laser de 2.0 KHz. O espectro obtido € mostrado

na Fig 3.2.
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Figura 3.2: Espectro de fita de Cromo mostrando a amplitude (linha
cheia) e a fase do sinal (linha pontilhada). ’

Na Fig. 3.3 mostramos o espectro da PM-FMR para a fita de Ferro.
As condigdes eXperimentais foram: frequéncia de microonda de 9.4297

GHz, poténcia de microonda de 20.0 mW e frequéncia de modulacdo do
feixe de 150 Hz.
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Figura 3.3: Espectro da fita de Ferro mostrando a amplitude (linha
cheia) e a fase do sinal (linha pontilhada).

Inicialmente notam-se duas caracteristicas do sinal da PM~FMR: a
existéncia de uma amplitude finita do sinal para campo externo nulo e
a mudanca do sinal da derivada da susceptibilidade magnética em
relacfio a temperatura. Esta mudanca ocorre para um campo em torno de
0.8 KGauss para a fita de Cromec e 1.6 KGauss para a de Ferro. Esta
invers3o do sinal pode ser verificada na mudanca da fase de 180°. Este
mesmo comportamento foi observado por Pelzl e Netzelmann [1].
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Da Eq.2.4 observa-se que o sinal da PM-FMR ¢ proporcional a
derivada da susceptibilidade em relac3o a temperatura. O comportamento
de x'', por sua vez, tem contribuicfo de M _(T), cuja derivada em
relacdo 2 temperatura € negativa. Além disso, como a superficie da

amostra é paralela ao campo magnético externo, de acordo com a Eg.1.16

e considerando. os fatores de demagnetizag3o nessa configuracio
(A&=ﬁ2=0 e Ny=4n), 0 campo de ressonidncia sera dado por Hres= Hb[Hb +
4HM8]1,2. Portanto Hb decrescera com o aumento da magnetizacfo de

saturacio (Ms). Assim, com o aumento da temperatura, a ressoniancia
deve se deslocar para campos altos. Além disso a intensidade deve
diminuir, pois 8M/3T é& menor que zero. Este comportamento pode ser
observade na Fig. 3.4, extraida da referéncia [3], que mostra a
absorcdo de FMR para o 1-Fe203 para duas temperaturas.

No caso da PM-FMR, comoc Jj&% mencionamos, a oscilacgido da
temperatura da amostra € a responsavel pelo sinal ac detectado pelo
cristal detector, proveniente da parte refletida de microonda pela
cavidade. Portanto, a forma de 1linha resultante sera obtida
subtraindo-se as duas curvas de absorcio para temperaturas diferentes
quando AT- 0, ja que essa variacdo na temperatura ¢ muito pequena na
frequéncia de modulacic em que trabalhamocs. Esta subtracio, neste caso
limite, é a propria derivada da curva de absorc¢do em relagfio a
temperatura. Com isso, pode-se entender a inversio da fase do sinal

observada nos espectros no ponto em que a amplitude se anula.
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Figura 3.4: Espectro de absorcio de FMR para o 1-Fe,0, para duas
temperaturas diferentes. Esta figqura fol extraida da ref.[3].
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3.3 DEPENDENCIA DO SINAL DA PM-FMR COM A FREQUENCIA DE MODULAGAO

O sinal da PM-FMR ¢ proporcicnal & oscilacfo da temperatura da
amostra na regifio compreendida pelco comprimento de difusdo térmica g,
desde gque esta regifio absorva microondas. Portanto, o sinal também
dependera da frequéncia de modulacfo, uma vez que U depende de Wy
(Egq. 2.5). Assim sendo, para conhecermos essa dependéncia é necessario
conhecer o comportamento da temperatura na amostra.

Seja a configuracio da Fig(3.5):

/6x|00
Laser
POLYESTER modu lado
1 1 1 > X
-1 -\ O
Figura 3.5: Configurac¢io adotada para estudarmos o perfil de

temperatura na amostra. 1 é a espessura da amostra e ), a da camada

de oxido.
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De acordo com o modelo unidimensional de Rosencwaig-Gersho [2]
para o fluxo de calor em sdélidos, no casc em que a absorcio é
localizada numa profundidade x, pode-se escrever para a variacdo da
temperatura na amostra {4]:

O(x)= 9(0)exp(ox) {3.1)

onde ¢ € o coeficiente complexo de difusidio térmica definido como
o=(l+i)a, onde a é o inverso de u Eq. 2.5; 6(0) é a temperatura na
interface da amostra - gas (x=0) e, neste caso, é dada por [4]:

BI- coshicl)
ko senh(ol)

8(0)= (3.2)

onde B ¢ o coeficiente de absorcio 6ptica; k & a condutividade térmica
e I a intensidade da luz incidente.

E necessiario conhecer o comportamento da temperatura média apenas
na camada ferromagnética, pois s6 ai havera absorcio de microonda. A
temperatura média na profundidade A é dada por:

a 0
BI- cosh(ol) [ % dx

A ko senh(ol)
EAY =A

@l
I
|-
——
-]
X
|
[

B = 1 BI- _cosh(cl) 1 - e
A ko senh(ol) o
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Na regido de frequéncia na qual trabalhamos, a amostra ¢
termicamente grossa (u«l) e portanto Iloll « 1, e pode-se fazer a

aproximacio:
cosh(ol) _ 1
senh¢cl) ~—
logo

© termo entre parénteses ¢ independente da frequéncia de modulacdo e
portanto:

5« L-.€ - _1 - exp{-(1+i)ar]
(1+i)%a®

5 « Y/ [1 - ™ cosgar)1®+ (8 senar))® x ot(® T /2) (3.3)
2a°
172
onde a=—4 = [ n £ ]
u o
e a fase do sinal é dada por o = ¢ - ®/2
-ai
onde ¢ = tan e 1593(81) (3.4)
1 - &® cos(ar)

O sinal da PM-FMR, como ja dissemos, & proporcional a temperatura
da amostra (Eq.2.4) e portanto tera a amplitude proporcional a
Eq.(3.3) sem o termo exponencial que é referente & fase.
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A Fig. 3.6 mostra o resultado experimental para a fita de Cromo
da dependéncia da amplitude do sinal em funcio da frequéncia de
modulacido do laser. Para a obtencfo desses dados o campo magnético
externo foi mantido fixo em zero, onde a amplitude do sinal ¢ maxima.
A linha continua representa a expressio teodrica utilizada no ajuste
dos dados experimentais a partir da Eqg(3.3) multiplicada por um
parametro de proporcionalidade. A difusividade considerada no ajuste
foi a do polyester («=0.7x10 cm®/s) [5]-

0 parametro A, que é a espessura da camada de o6xido, obtido do
ajuste foi 4.6 £ 0.3 pm. Este valor estia de acordo com o valor
citado na referéncia [1] e encontrado em catalogos de fitas cassetes.

As condi¢des experimentais foram: 150mW de poténcia do laser e
10mW de poténcia de microondas.

—_
i

AMPLITUDE DO SINAL (mV)

i 1 1 1 1 A 1 11

2

103
FREQUENCIA DE MODULACAO (Hz)

Figura 3.6: Amplitude do sinal da PM~-FMR em funcdo da freguéncia de
modula¢io para a fita de Cromo. A espessura da camada de 6xido obtida
do ajuste foi de 4.6 um.
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No caso da fita de Ferro, Fig. 3.7, o campo magnético externo foi

fixado em 0.9 KGauss,
micrronda 10 mwW.

a poténcia do laser foi de 20 mWw e a de

O resultado para a espessura da camada de oxido, X,

obtido do ajuste foi de 5.8 * 0.4 um.

AMPLITU DO SINAL (V)

—a

—
O
S

-
kA

1 a1 1 1 L 1 L+ 1 1311 I

10 2 10 3
FREQUENCIA DE MODULACAO (Hz)

Figura 3.7: Amplitude do sinal da PM~FMR em func3o da fregquéncia
de modulacdoc do feixe incidente para a fita de Ferro. A espessura
da camada de 6xido obtida do ajuste foi de 5.8 pm.

O comportamento da fase em func3o da frequéncia de modulag3o do

feixe incidente pode ser obtido com a Eg(3.4).

equacio, tem-se:

De acordo com essa
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lim ¢ = -n/2

lim ¢ = -n/4

A Fig 3.8 mostra o comportamento da fase em funcio da frequéncia
de modulacido para varias espessuras da camada absorvedora de o6xido A.
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Figura 3.8: Calculo do comportamento da fase em fun¢ido da camada
absorvedora .\, utilizando a Eq.(3.4).
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Esse comportamento € bem semelhante aos dados experimentais
obtidos mostrados na Fig 3.9. Esses dados foram ajustados fixando-se o
parametrc X obtido do ajuste feito com a amplitude do sinal.
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Figura 3.9: Fase do sinal da ressonincia fototermicamente modulada em
funcdo da frequéncia de modulacdo para a fita de Cromo (a) e para a
fita de Ferro (b).
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3.4 PERFIL DE PROFUNDIDADE EM AMOSTRAS COMPOSTAS

As mesmas fitas magnéticas descritas anteriormente foram
colocadas uma sobre a outra de forma a constituir uma amostra com duas
camadas magnéticas distintas. A fita de Ferro foi <colada sobre a de
Cromo de forma que ficasse com a face que contém o oxido para cima, e
a base da fita de Cromo foi colada em um papel. Esta configuracdo esta

representada na Fig 3.10:

Comoados de orido

|

- 20pm
Poll'mero< f - Cola
. ‘-_..-""-‘
Popel!do 100 um
Figura 3.10: Corte transversal da confiquracdo da amostra composta

pelas duas fitas.

Considerando-se que a espessura da camada de cola, seja em torno
de 5 ym e a do poliester da ordem de 15 um, a separacio entre as duas
camadas de O0xido é entio cerca de 20 um.

A amostra composta resultante foi fixada no suporte de vidro e
colocada na cavidade sem paredes. O feixe de laser incidiu sobre a
fita de Ferro e ambas estavam com a direcio de grava¢fio paralela ao
campo magnético externo. As condic¢des experimentais foram: frequéncia
de microondas de 9.4359 GHz, poténcia de microondas de 10 mW, poténcia
do laser de 350 mWw.
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Com o objetivo de obtermos um perfil de profundidade dessa
amostra, isolando-se a contribuic¢io de <cada uma das camadas
magnéticas, obtivemos varios espectros variando-se a frequéncia de
modulacdo do laser. Desta forma, variamos o comprimento de difusdo
térmica que ¢ dado por u=(a/nff“2, onde o« &€ a difusividade térmica do
material (= 0.7x10*%mﬁ/s) e f a frequéncia de modulac¢Zo. Para uma
frequéncia de 97 Hz, o comprimento de difusfoc térmica ¢ de cerca de 16
ptm, O que acarretara uma contribuicfio da camada magnética da fita de
Cromo para o sinal da PM-FMR, ja que u ¢ definido como o comprimento
onde a amplitude da onda térmica decai a 1/e da amplitude original na
superficie do material. Na medida em que aumenta-se a frequéncia de
modulacdo, a parte significativa da onda térmica que contribui para o
sinal tende a se restringir a camada mais externa. Isto pode ser visto
na Fig.3.11 que mostra a amplitude do sinal em funcio do campo
magnético para varias frequéncias de modulacio. Vemos que para uma
frequéncia de modulacio de 510 Hz (=7 um), consegquimos isolar o sinal
proveniente apenas da camada de ¥-Fe 0, e o espectro obtido é o mesmo
da Fig.3.3. Para a frequéncia mais baixa (97 Hz), observamos a
contribuicio das duas camadas, onde os minimos observados em torno de
0.8 KGauss e 1.6 KGauss sdo devido a passagem pelo zero do sinal da
fita de Cromo e de Ferro respectivamente.

Este método de obten¢3o de um perfil de profundidade do material,
se mostra eficiente apenas na separac¢fio da contribuicio da camada mais
externa. N3do € possivel obtermos desta forma apenas o espectro da
camada mais interna, um vez que a onda térmica esta sempre presente na
primeira camada.

Para conseguirmos o espectroc da camada mais interna, usamos o
método de separac8o dos espectros na fase ja discutido no capitulo 2.
A Fig. 3.12 mostra a amplitude do sinal a 97 Hz, portanto ha
contribuicido das duas camadas absorvedoras. Com uma proje¢Zo do sinal
obtido a 180°, isolamos a contribuicio da fita de Cromo, e com outra
projeciio a 274°, isolamos a contribuicfio da fita de Ferro. Destes
dados podemos dizer que fase do sinal da fita de Cromo esta a 270° e a
fase da fita de Ferro a 184°. Portantoc ha uma diferenca de fase entre
o sinal das duas camadas de 86°.
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Figura 3.11: Amplitude do Sinal em funcio do campo magnético para
varias frequéncias de modulacio. A partir da curva superior para a
inferior as frequéncias s#oc: 97, 152, 245, 510 Hz.
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Figura 3.12: Amplitude do sipnal a 97 Hz, mostrando a contribuicdo das
duas camadas para o sinal. A proje¢3o do sinal num angulo de fase de
180°, isola a contribuicio da fita de Cromo, engquanto gque a 274°,
isolamos o sinal proveniente da fita de Ferro.
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3.5 CONCLUSOES

Neste capitulo wusamos a técnica da resson2ncia magnética
fototermicamente modulada para amostras de fitas magnéticas e fizemos
uma analise qualitativa dos espectros obtidos dessas fitas.

Mostramos também o comportamento do sinal em funcio da frequéncia
de modulacfo para este tipo de detecc#o. A partir disto, determinamos
a espessura da camada absorvedora de microondas do material.

Na ultima parte do capitulo, mostramos a vantagem desta técnica
em relacdo 3 convencional, na obtencZo de um perfil de profundidade em
amostras ferromagnéticas compostas, tanto variando-se o comprimento de
difus8o térmica do material como usando-se o método de separac¢iio dos
espectros na fase .
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CAPITULO 4: RESSONANCIA FERROMAGNETICA EM NdZFei? NA FORMA DE PO.

4.1 INTRODUCACQ

Amostras ferromagnéticas em po, contendo particulas com
monodominios tém sido estudadas tedrica e experimentalmente [1]1[2].
Neste capitulo faremos um estudo da ressconancia ferromagnética com a
detec¢do convencional e com a deteccZo fototermicamente modulada,
utilizande uma liga de Nd Fe ., na forma de pé. Este material foi
escoclhide devido sua temperatura de Curie ser relativamente baixa (em
torno de 50°C [3]), e por isso, facil de se obter experimentalmente
temperaturas onde aM/dT seja grande, © que € interessante na
ressonincia fototermicamente modulada. Além disso, este material tem
sido estudado como uma possivel fase basica no desenvolvimento de
im3s-permanente [3]{4)]. Esses im3s-permanente requerem altos valores
da magnetizacd3o remanente e da coercividade. 1Isto implica na
necessidade de uma alta anisotropia magnetocristalina. Com a
ressondncia ferromagnética, podemos obter valores da anisotropia e
outras caracteristicas magnéticas.

Primeiramente, relataremos brevemente as medidas de magnetizagio
e os resultados experimentais obtidos com a ressonancia ferromagnética
convenciocnal (FMR), e com a fototermicamente modulada (PM-FMR).

Em sequida descreveremcs um modelo tedrico para as formas de
linha desse material na forma de pd e compararemos os dados calculados
desse modelo com os experimentais.

4.2 PREPARACAO DA AMOSTRA

A amostra foi produzida pelc laboratorio de Baixas Temperaturas
da UNICAMP com ferro de 99.99 % de pureza e Nd de 99.9 %, que foram
fundidos apropriadamente sob uma atmosfera de Argénid, de forma a
obter a fase Nd _Fe .. O material obtido foi ent3o mantido com Argdnio
por 7 dias em um forno A uma temperatura de 1100°C. Apods isto, o
material foi moide e peneirado de forma a selecionar os grios com
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tamanho entre 20-32 um. Este p6é foi prensade na auséncia de campo
magnético com 101 N/mz, na forma de um disco de 2.5 mm de diametro e
0.14 mm de espessura. A massa desse disco era de 5.3 mg e a densidade
assumida para os calculos foi de 77.7 g/cm3.

4.3 MEDIDAS DA MAGNETIZACZO

As medidas da magnetizagio desse material foram realizadas pelo
laboratdério de Metais e Ligas da UNICAMP, wutilizando-se um
magnetometro de amostra vibrante n#o comercial. Foram feitas medidas
da magnetizac¢io em func3o do campo magnético num intervalec de 0 a 10
KGauss para uma temperatura fixa. Varias curvas de M(H) foram obtidas
para varias temperaturas. Na Fig. 4.1 mostramos as curvas para a
temperatura de -100 e 21°C nas configuracdes de campo externo paralelo
e perpendicular a superficie da amostra. A magnetizacg3o de saturacio
estimada desses dados foi da ordem de 120 emu/g [6].

Desses resultados, podemos notar gque a magnetizacio nfdo se
encontra no regime saturado durante toda o intervalo de campo
magnético medido. Isto serd levado em conta nos calculos das curvas na
seccio 4.6.

Devide a amostra ser policristalina na forma de pd, e este a
principio nfc estar orientado, fica dificil estimar qual o campo de
anisotropia (H;) do material, desses dados da magnetizacio . Porém,
estimaremos H dos dados de ressonancia ferromagnética na seccdo
4.6.2.

Podemos observar ainda da Fig. 4.1, que os dados da magnetizacio
na configuracdo de K  paralelo sugerem o plano facil de magnetizacfo
nessa direcfdo. Comc é conhecido da literatura, o Nsze17 possui uma
estrutura romboedral com eixo facil de magnetizac¢fio no plano basal
[4][7]. Isto sugere a possibilidade do p6 ter assumido um certo grau
de orientac3io no processo de prensagem (secg¢do 4.2).

Foram feitas também, pelo laboratério de Metais e Ligas da
UNICAMP, medidas da magnetiza¢fio em func3o da temperatura para um
campo magnético fixo de 3 KGauss [6]; e a partir desses dados foi
estimada uma temperatura de Curie, para esse material, em torno de
52°C (6]. Esses dados também foram utilizados para obter valores de
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dM/dT que ser3o usados nas curvas calculadas de PM-FMR (secc3o 4.6).

100

SO

Hy

MAGNETIZACAO (emu/g)

T : -100%
1 1 |

2 4 6 8 10
CAMPO MAGNETICO (KGauss)

Figura 4.1: Curva da magnetizacio do Nsze1 na forma de po

7
para temperaturas de -100 a 21°¢ para o campo magnético

paralelo e perpendicular a superficie do disco.
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4.4 MEDIDAS DE RESSONANCIA FERROMAGNETICA CONVENCIONAL

0 fato da magnetizac3io mudar continuamente na medida que o campo
externo aumenta, dificulta o estudo da ressonfncia ferrcmagnética para
este material. O proprio campo magnético de ressonadncia muda ao longo
do espectro, pois depende da magnetizac3o. Isto faz com que a forma de
linha seja bem distorcida e assimétrica, Fig. 4.2. Portanto,
assumimos que o campo de ressona3ncia seja dado pelo ponto de maximo da
curva de absorc¢3o, ou no ponto de inflex3o da curva para os espectros
experimentais, pois come ja dissemos (secc¢30 2.1), o espectro
experimental é a derivada da curva de absorcido.

A Fig. 4.2 mostra os espectros experimentais para a direcdo do
campo Ho paralelo a superficie da amostra para varias temperaturas.
Podemos notar a distorgfo e assimetria dessas linhas além de uma
largura relativamente grande. Os calculos feitos e o modelo tedrico
utilizado para a obtenc3o das linhas calculadas serdo abordados na
sec¢do 4.6. Para esses calculos foram wutilizados os valores
experimentais de M(H ) ao inveés de M_ na formula obtida do modelo
teodrico.

A Fig.(4.3) mostra os espectros de FMR para H, perpendicular a
superficie do disco.

Nessas figuras(4.2 e 4.3) as linhas teéricas foram transladadas
em relacdo as experimentais para podermos comparia-las.
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Figura 4.2: Derivadas das curvas de absor¢io experimental (curvas
superiores) e calculada (curvas lInferiores) para H, paralelo e para
diferentes temperaturas.
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Figura 4.3: O mesmo que a figura 4.2, mas para um campo magnético
perpendicular. A linha pontilhada é a linha de base.
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Na tabela 4.1 mostramos, para H paralelo a superficie do disco,
o campo de ressonancia , a largura de linha e estimativas numéricas
para a derivada da magnetizacio em relacZo a temperatura para varias
temperaturas. Essas uUltimas foram cbtidas da ref.[6].

Tabela 4.1: Campo de ressonincia de FMR, largura de linha e
estimativa numérica de (SM/3T) Tc para H paralelo 4 superficie do
disco para diversas temperaturas.

Temperatura HmB AH (BMVBT)-TE
(°C) (KGauss) (KGauss) (emu/g)
9 — 6.0 £ 0.5 -0.8
21 0.7 7.0 -1.9
31 0.95 —_ —_
41 1.0 £ 0.2 7.0 -2.7
48 1.25 7.5 £ 0.5 —
53 1.5 — _

Para H perpendicular, o campo de ressonancia €& praticamente
constante (H”m= 4.5 = 0.3 KGauss). 0 erro na determinacio de H;es e

AH é grande porque a linha ¢é bem distorcida e além disso, H}a'
depende da escolha da linha de base. Como no intervalo de campo em que
trabalhamos, a magnetizacio estava no regime n3o saturado, n3o é facil
identificarmos a posicioc da linha de base. Além disso, essa posigdo
depende da poténcia, do ganho e do acoplamento da cavidade, os quais é
muito dificil controlarmos quantitativamente.

As condicdes experimentais para essas medidas foram: frequéncia

de microondas de 9.3 GHz e poténcia de microonda de 1mW.
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4.5 MEDIDAS DE PM~FMR

As medidas de PM-FMR foram feitas apenas para a configuracio de
campc magnético externo paralelo & superficie do disco. 0Os espectros
sdo mostrados na Fig. 4.4 para as temperaturas de 9, 21 e 41°C.
Novamente notamos a amplitude finita do sinal para H =0 e, para a
temperatura mais baixa, h&d um minimo na amplitude em torno de 2
KGauss. Resultados semelhantes, porém com um minimo mais pronunciado,
foram mostrados no capitulo 3 para as fitas cassetes de gravacgio.

As condigOes experimentais foram: 5 mW de poténcia de microondas,
frequéncia de microondas de 9.45 GHz, poténcia do laser de 200 mwWw e
frequéncia de modulac¢io de 100 Hz.
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Figura 4.4: Espectro experimental (a) e calculado (b) da amplitude

do sinal da PM-FMR para diferentes temperaturas.
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4.6 DISCUSSAD
4.6.1 O MODELO TEORICO

Considerando-~se uma particula na presenca de um campoc magnético
externo Hb e de um campo oscilante A(t) (campo de microondas) como
definide na Fig. 4.5, e fazendo-se as segquintes aproximagdes: (i) o
eixo cristalino da particula coincidente com o eixo da particula, (ii)
cada particula constituindo-se em um monodominio [2]; pode-se escrever
para a susceptibilidade escalar [8]:

(4.1)

onde

=]
I

send sen(wo-l)

(4.2)
cosﬂosené cos(wo-l) - cosd sem‘}0

3
]

Na Eq.(4.1) consideramos o par&metroc a« pequeno e desprezamos oOs
termos com «°. Os angulos estfo definidos na Fig. 4.5 e @ 80 sdo os
dngulos da posicdo de equilibrio da magnetizagXo. Esta posicio
corresponde ao minimo da energia livre e é encontrada fazendo-se F = 0

¢
e F§= 0 (seccdo 1.2.2),
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Figura 4.5: Definic3o do sistema de coordenadas e dos &ngulos de

uma particula do po.
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Primeiramente vamos encontrar a energia da particula no po
considerandoc trés partes para essa enhergia: a energia
Zeemann (F ) devide a interacdo da particula com o campo magnético
externo; a energia devido a anisotropia magnetocristalina (F,); e a
energia demagnetizante (F,) devido a anisotropia da forma das
particulas e devido ao disco formado por essas particulas. NHo
consideraremos os efeitos de magnetostricZo devido as tensdes no
material e a energia de estrutura dos dominics, pois estamos
considerando que cada particula seja um monodominio.

A energia Zeemann ¢ dada por:

F= - M-HD = —Mﬂh[senﬁ send cos(p - ¢) + cosd cosd) (4.3)

g como € conhecido, o Nsze17 possui uma estrutura romboedral com eixo
magnético facil no planc basal [7], portanto a energia de anisotropia

uniaxial (sec¢fo 1.2.3.2) pode ser escrita como:
Fx k_ sen®
2 1 v
onde nfo estamos considerando os termos de ordem superior da

anisotropia. O é&4ngulo y €& definido como o éangulc entre o vetor de

magnetizacio e o plano basal e de acordo com a Fig. 4.5 & dado por:

cosy = seny senx (cosp cosf + senp senP) + cosd cost
por comodidade, escreveremos:

- - 2
F,= K (1 - cos'y) (4.4)

A energia demagnetizante consiste de duas partes, F,.o e F,. A
primeira parte é devida a forma de disco da amostra. Assim, podemos
escrever para os fatores de demagnetizacdo da amostra (seccdo

1.2.3.1), considerando um disco fino (secc3o 4.2), N= N= 0, Ag= 4n,
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Logeo, da Egq.(1.15):

P - L

3a > MZN; sen’s coszm = 2n M’sen’® coszm (4.5)

Para a segunda parte, a energia demagnetizante da particula pode
ser escrita como [8]:

F = - N - - Mzn senzﬁ sen®¥ cos® (p - o) + coszﬂ cos®9
3b 2 tp 2
+ _%, sen2fB sen2d cos(p - a)] (4.6)
onde n= N - N . E N e N sdo os fatores de demagnetizaclo
tp ap tp ap

transversal e axial de um elipséide de rotaciio, respectivamente.
Agora, considerando a energia livre dada por F = F+ F+ F,, eo0
caso particular onde o campo externo H 3 e paralelo a superficie do
disco (¢ =868 =n/2 e A = 6 = 0), e fazendo-se a aproximac¢ido na qual as
particulas est3#o com seus eixos principais no plano do disco,

encontramos a posicio de equilibrio (3,,9,) fazendo Fg= 0 e Fb= 0:

80= n/2 () senp =

Nesta configuracfo, de H, paralelo, temos da Eq.(4.2) que I=0 e
m = -1. Entd3o teremos da Eqg.(4.1), considerando somente a parte
imaginaria e levando em conta que ¥ = n/2 :

2
xt1= 1 [ (wz 2, oM

I ] (4.7)
(ws - 02)2+ w20l ) 7

Fazendo-se ent3o as segundas derivadas da energia livre,
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encontra-se [9][10]:
F_= MH + anM® + M°n + 2k /M

Y
Fog= MH + M'n + 2k /M (4.8)
Fb8= 0

No caso de H perpendicular, encontra-se:
Fo,= MH - M’ + MPn + 2k, /M
Fgo= MH - 4mM’+ M°n + 2k /M (4.9)
Fbﬁ= 0

bDas Egs.(1.8) e (1.9):

A Eq.(4.7) foi utilizada para os espectros calculados, levando-se
em conta a Eq.(4.8) para 4, paralelo e a Egq.(4.9) para :
perpendicular. Na Eq.(4.7), w, e AMw foram substituidos pelas equacfes
acima. Consideramos ainda, nesta equacio, que o formato das particulas
que constituem o pd, possue uma distribuigfio Gaussiana descrita pela
funci3oc abaixo:

¢(ny= exp[-n’/(2m)°]
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4.6.2 DISCUSSAO DOS DADOS EXPERIMENTAIS E CALCULADOS

Como ja dissemos, nossos dados experimentais de FMR e PM-FMR
foram obtidos para uma amostra ferromagnética que se encontrava n#o
saturada em todo o intervalo de campo magnético. Por essa razido, ao
inves de usarmos a magnetizac3o de saturacio ou a magnetizacio
espontidnea em nossos calculos, utilizamos os valores experimentais
medidos de M em funcio de H.

Nas Figs. 4.3 e 4.4, mostramos as curvas calculadas de FMR para a
direc3o paralela e perpendicular. 0s calculos foram feitos
utilizando-se a Eq.(4.7) e em seguida derivamos em relacio a H, para
compararmeos com os espectros experimentais. Podemos observar dque,
exceto para a parte inicial dos espectros de H, paralelo, os dados
calculados concordam qualitativamente com os experimentais.

Na Fig. 4.3, uma possivel razdo para o pico inicial dos espectros
experimentais nf3o ter aparecido em nossas curvas calculadas, & o fato
de termos assumido em nosso modelo que as particulas s3o monodominios.

Os parametros utilizados para os calculos nessas figuras foram:

fator ¢=2.1; tempo de relexacfio (aw) '= 5.3x10 "

ls; e a constante de
anisotropia k1= 6.BXI05J/m3.

Na Fig. 4.6 mostramos as curvas de absorg¢Zo de FMR calculadas
para Hj paralelo para diferentes campos de anisotropia (&) e para
diferentes tipos de anisotropia de forma (b). As curvas da figura (a)
foram obtidas para n=7.2 e as da figura (b), para um campc de
anisotropia H = 1.8 KGauss.

Podemos observar da Fig. 4.6(a) que o campo de ressonincia
correspondente aos obtidos nos espectros experimentais ocorre para H;
entre 1 e 2 KGauss. Da mesma forma, vemos da Fig. 4.6(b), que 0o n
correspondente esta entre 6.3 e 10.0.

Na Fig. 4.7, mostramos esses calculos para a configuracio de
campo perpendicular. Da figura (a), podemos ver que o campo de
ressonancia mais préximo do experimental (4.5 + 0.3 KGauss), ocorre
para H_ proximo de 2 KGauss. Da mesma forma, na figura (b), vemos que
0 n mais préximo corresponde a um valor um pouco superior a 6.3. Nas
curvas calculadas das Figs. 4.3 e 4.4, consideramos n=7.2.
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Figura 4.6: Curvas de absorciio de FMR calculadas para campo paralelo
para diferentes valores de campo de anisotropia (a) e para diferentes
tipos de distribuicio de forma da particula (b).
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Figura 4.7: O mesmo que a Fig. 4.6 mas para a configurac¢idc de campo
perpendicular.
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Considerando-se agora a Eq.(4.7) e por simplificacéo
desprezando~se o termo em o (do tempo de relaxac3o citado acima, este
parametro de amortecimento é = 0.3), temos:

2
WARF
7 PP

xl 1=
(mz— wz)z + wiw

(4.10)

onde Aw = yAH/2.

Fazendo-se a aproximacio que AH ndo dependa da temperatura (o gue
€ razoavel, no intervalo de temperatura que consideraremos, como pode
ser observado da tabela 4.1), assim o Unico parimetro dependente da
temperatura é M, e usando-se FW da Eq.(4.8), derivamos a Eq.(4.10)
com relacido a temperatura e obtemos:

.g%"; {13[5“;" ][gg ] O(MH + 4nM° + M)

x[(wz— w?)? + uz‘y(AH/Z)Z:I + 72wnwFW4mﬂ(w§- w?) %’fp} (4.11)

-2
x[(wf;'— w?)? + wzw(aﬂ/mz]

Com a Eq. (4.11), e tomandoc os mesmos parametros gue foram
considerados para as curvas calculadas de FMR e cos valores de oM/3T
apresentados na tabela 4.1, calculamos as curvas de PM-FMR que sio
mostradas na Fig. 4.4b. Podemos observar dessa figura, que para a
temperatura mais baixa (9°C), a posi¢3ic do minimo da amplitude do
sinal da PM-FMR coincide com o experimental (em torno de 2 KGauss).
Quandc aumentamos a temperatura, a amplitude do sinal também aumenta,
pois € proporcional 2 38M/3T. Isto também estid de acordo com as curvas
calculadas. Enfatizamos aqui que essas curvas foram calculadas
usando-se os valores medidos da magnetizac¢do M(H)).
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4.7 CONCLUSOES

Neste capitulo foram feitas medidas de FMR e PM-FMR em uma
amostra de Nd_Fe, , na forma de pd. Os espectros de FMR foram obtidos
para a configuracio de campo magnético externo paralelo e
perpendicular 3 superficie da amostra para diferentes temperaturas. Um
modelo teodorico foi proposto e uma boa concordincia entre os dados
experimentais e calculados foi observada. Em todo o intervalo de campo
em que foi medida a ressonidncia, a magnetizacio do ferromagneto estava
nd3o saturada. Dos dados obtidos, a constante de anisotropia
magnetocristalina do material foi estimada em 6.8><105J/m3 e o tempo de
relaxacio em 5.3x10 ''s. No modelo tedrico utilizado consideramos as
particulas constituintes do pé como monodominiocs [2][8], o que ndo foi
uma boa aproximacfo, devido ao tamanho relativamente grande dos grios
(20 — 30 um) e também devido ao regime nfioc saturado em gue estava o
material durante as medidas. Sem essa consideracido, porém, a solucio
do problema seria dificultada.
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CAPITULO 5: Conclusdes e perspectivas.

Neste trabalho, utilizamos a técnica da ressonancia magnética
fototermicamente modulada em amostras ferromagnéticas. Analisamos
qualitativamente as formas de linhas obtidas de fitas cassete de
gravacio e mostramos a conveniéncia desta teécnica em relag#o a
convencional no caso de amostras magnéticas compostas. Foli possivel
obter uma anialise de profundidade para uma amostra composta de duas
fitas magnéticas distintas.

Conseguimos ainda, explorar um pouco a influéncia das
propriedades térmicas do material neste tipo de deteccZo, e atraves
disto, extrair a espessura da camada absorvedora de microondas nessas
fitas magnéticas.

Também utilizamos a técnica da PM-FMR associada & FMR na anéalise
de uma liga de Nsze17 na forma de p¢. Um modelo tedrico foi proposto
para a ressonincia nesse material e uma boa concordancia entre os
dados experimentais, tanto de PM-FMR quanto de FMR, e os dados obtidos
com o modelo tedrico, foi observada.

Como perspectivas, pretendemos implementar um sistema de
transladores xy na cavidade utilizada na PM-FMR e um sistema Ooptico
para conseguirmos um foco em torno de 20 um para o feixe incidente no
material. Assim, poderemos ter uma resolucdo tanto ponto a pontoc na
superficie do material (com o sistema de transladores), como também em
profundidade, variando-se a frequéncia de modulacZio do feixe. Com
essas modificacdes poderemos obter experimentalmente uma "imagem",
isto €, uma distribuiclioc espacial das propriedades magnéticas da
amostra. Em particular, uma analise mais completa das propriedades de
filmes finos magnéticos, bem como uma verificacfo da gqualidade da sua
produgio, poderiio ser realizadas com o auxilio da nova configuraco
experimental.

Finalmente, pretendemos aprofundar o entendimento tedrico do
comportamento das linhas para podermos incluir, se necessario, mais
termos na na energia livre magnética.
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