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Técnicas de luz sincrotron em magnetismo: uma visao geral
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A interacdo entre a radiacdo eletromagnética e a matéria oferece uma oportunidade para investigar as
propriedades dos materiais em escala atomica e subatdémica. Os raios X, em particular, tem sido amplamente
utilizados devido a sua capacidade de sondar a estrutura atémica, eletrénica e magnética dos materiais. O advento
dos aceleradores de particulas do tipo sincrotron revolucionou a pesquisa nessa area. Proporcionando fontes de
raios X intensas e altamente focalizadas, com coeréncia espacial e temporal em uma ampla faixa de energia,
essas instalagbes permitiram o desenvolvimento de uma ampla gama de técnicas experimentais, incluindo
espectroscopias, microscopias e espalhamento de raios X. No contexto do minicurso ministrado na XI Escola
Brasileira de Magnetismo, este artigo fornece uma visdo geral das técnicas de luz sincrotron mais utilizadas
atualmente para o estudo de materiais magnéticos, destacando suas aplicagbes, principios de funcionamento e
contribuicées para o avanco do conhecimento na area.

Palavras-chave: Escola Brasileira de Magnetismo, Luz Sincrotron, Dicroismo Magnético, Microscopia de raios
X, Espalhamento de raios X.

The interaction between electromagnetic radiation and matter provides an opportunity to investigate the
properties of materials at atomic and subatomic scales. Specifically, X-rays have been widely used due to their
ability to probe the atomic, electronic, and magnetic structure of materials. The advent of synchrotron particle
accelerators has revolutionized research in this field. By providing intense and highly focused X-ray sources, with
spatial and temporal coherence over a wide energy range, these facilities have enabled the development of a wide
range of experimental techniques, including spectroscopies, microscopies, and X-ray scattering. In the context
of the mini-course held at the XI Brazilian School of Magnetism, this article provides an overview of the most
commonly used synchrotron light techniques for studying magnetic materials, highlighting their applications,
basic principles, and contributions to advancing knowledge in the field.

Keywords: Brazilian School of Magnetism, Synchrotron Light, Magnetic Dichroism, X-ray Microscopy, X-ray

Scattering.

1. Introducgao

O magnetismo é um fendémeno fascinante que desem-
penha um papel central em uma ampla gama de areas
cientificas e tecnoldgicas, desde o armazenamento de
dados até a medicina. A compreensao das propriedades
magnéticas dos materiais é fundamental para o desenvol-
vimento de novos dispositivos e tecnologias, e também
para avancar nosso conhecimento fundamental sobre a
natureza dos materiais.

A interacdo entre a radiacdo eletromagnética e a
matéria oferece uma oportunidade tinica para investigar
as propriedades dos materiais em escalas atdmicas e
subatémicas. Para nossa sorte, os raios X interagem
fortemente com os elétrons, proporcionando informacgoes
sobre a estrutura atomica e eletrénica do material. Como
os elétrons possuem momento angular, também podemos
utilizar os raios X para sondar propriedades magnéticas.
Com o desenvolvimento dos aceleradores de particulas
do tipo sincrotron, a pesquisa nessa area experimentou
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um avanco significativo nas tltimas décadas. As técnicas
baseadas em luz sincrotron emergiram como ferramentas
poderosas para o estudo do magnetismo, oferecendo uma
grande variedade de métodos para investigar proprieda-
des estruturais, eletronicas e magnéticas.

A luz sincrotron é gerada por particulas aceleradas,
como elétrons, mantidas em movimento controlado em
anéis de armazenamento de alta energia. Esses acelera-
dores produzem feixes de radiacdo eletromagnética de
alta intensidade e altamente focalizados, cobrindo uma
ampla faixa de energias, desde o infravermelho até os
rajos X. A radiagdo sincrotron possui caracteristicas
Unicas, incluindo alto brilho, polarizacao ajustavel e
feixe altamente colimado, sendo ideal para uma grande
variedade de aplicagbes em ciéncia dos materiais.

Entre as técnicas de luz sincrotron mais relevantes
para o estudo do magnetismo, destacam-se a espectros-
copia de absorcao de raios X e suas variacoes basea-
das no dicroismo circular ou linear de raios X. Essas
técnicas fornecem informacoes valiosas sobre transigoes
eletronicas que estao por tras da origem do magnetismo
nos materiais, e sobre o ordenamento magnético, com
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seletividade quimica. Desta forma, é possivel sondar ato-
mos especificos de forma individual dentro da estrutura
do composto de interesse.

Enquanto técnicas de microscopia baseadas em luz
sincrotron utilizam o contraste proporcionado pela ab-
sor¢ao de raios X para fornecer uma visualizacdo direta
dos dominios magnéticos, métodos baseados em espa-
lhamento e difragdo ressonante de raios X proporcionam
uma visdo do ordenamento atéomico e magnético no
espaco reciproco. Com este conjunto de possibilidades,
é possivel caracterizar dominios magnéticos individu-
ais, interfaces em heteroestruturas, além de estudar
excitagoes magnéticas e eletronicas com seletividade
quimica. Além disso, essas técnicas fornecem “insights”
importantes sobre a dindmica das correlacoes eletronicas
em sistemas de elétrons fortemente correlacionados.

Compreender o funcionamento e as capacidades das
técnicas baseadas em luz sincrotron é essencial para os
pesquisadores da area de magnetismo. Neste contexto,
este artigo fornece uma visdo geral das técnicas mais
relevantes para o estudo de materiais magnéticos,
destacando suas aplicagoes, principios de funcionamento
e possiveis contribui¢oes para o avanco do conhecimento
da &rea.

2. Espectroscopia de Absorcgao de
Raios X

Uma medida de espectroscopia de absor¢ao de raios
X (“X-ray absorption spectroscopy”, XAS), conforme
exemplo na Figura [1, mostra um sinal de intensidade
proporcional ao coeficiente de absor¢ao em funcao da
energia dos f6tons incidentes. Variagdes (as vezes picos)
ocorrem em determinadas energias quando um elétron
ligado a um nivel proximo do nicleo - em um nivel
de carogo, é excitado para um estado vazio proximo
a energia de Fermi, por absorcao do féton de raios X.
Uma caracteristica importante do XAS é a seletividade
quimica, pois as energias dessas transigoes sdo carac-
teristicas de cada atomo e dependem fortemente do
ambiente quimico em torno do atomo absorvedor. Em
uma aproximacao, o espectro de XAS é proporcional &
densidade de estados (DOS) dos orbitais desocupados
projetada no atomo absorvedor. Assim, a técnica é
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Figura 1: Espectro de absorcdo de raios X em torno da borda
K do Co, com indicacdo das regides de pré-borda, XANES e
EXAFS.
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poderosa para investigar a estrutura eletronica de metais
de transicdo ou terras-raras selecionados em materiais
de interesse. Por exemplo, em moléculas, o XAS pode
sondar elementos da estrutura geométrica e eletronica
dos sitios magnéticos. Em compostos de metais de
transicdo 3d, o XAS na borda L reflete informagoes
detalhadas sobre os orbitais 3d e as propriedades da
ligacdo entre o metal central e os ligantes vizinhos.

No processo de absorgdo de raios X, o estado inicial |i)
é excitado para o estado final |f) pela absorcao de um
foton incidente com energia Aw;,. Os diferentes niveis
de caroco de onde o elétron pode sair proporcionam
véarias bordas de absorcdo. Por exemplo, no cition Co?t,
o estado inicial (2p% 3d") é excitado para o estado
final (2p° 3d®), onde um elétron do nivel de carogo 2p
é transferido para um orbital 3d originalmente vazio,
deixando um buraco nos niveis 2p. Tal transicao é
chamada de borda de absorcao L, pois o elétron que
a originou saiu da camada L. Devido ao acoplamento
spin-6rbita nos niveis 2p, que quebra a degenerescéncia
destes orbitais em 2ps3/5 e 2p; 2, a transicao 2p — 3d
se subdivide nas bordas L3 e Lo, respectivamente. Por
sua vez, se o elétron envolvido sair do orbital 1s, a
transicao é chamada de borda K. Considerando apenas
o operador de transi¢ao dipolar de primeira ordem, o
qual é apropriado na maioria dos casos, a regra de
selecao dipolar controla a transicao permitida do elétron
excitado, permitindo as seguintes transicoes:

AL=0,41 (L#0) ou AL=+1 (L=0), (1)
AS =0, (2)
An #0, (3)

onde n, L e S sdo os numeros quanticos principal,
secundario e de spin. Seguindo a Regra de Ouro de
Fermi, a intensidade da transicdo do estado inicial para
o final pode ser escrita como:

Hwi) = Co - win[(f1€- 710) (B — Bi — hwin),  (4)

onde Cj é uma constante e F;, Ey representam a energia
dos estados inicial |¢) e final |f). O termo 0 vem da lei
de conservagao de energia e determina as energias onde
ocorrem as transicoes eletronicas. As funcoes de onda
dos estados inicial e final podem ser calculadas a partir
de varios métodos, e a escolha depende de qual o tipo de
transicdo. Por exemplo, a teoria de multipletos resolve
o problema de maneira bastante precisa e eficiente para
transi¢des 2p — 3d em compostos de metais como Co,
Fe e Ni [1 2].

Analisando mais detalhadamente o espectro de absor-
¢ao de raios X, costuma-se separa-lo em trés regides di-
ferentes (veja indicagdes na Figurall)). Primeiro, quando
a transicao alcanga os estados desocupados mais baixos
em torno da energia de Fermi, o XAS estd no limiar
de absorcao e uma borda crescente comega a aparecer
no espectro. Esta regidao, conhecida como pré-borda,
nao permite transi¢goes dipolares, mas contribui para a

DOI: https://doi.org/10.1590/1806-9126-RBEF-2024-0132



Mori

absorcao através de operadores de quadrupolo de baixa
intensidade, como a transicdo 1s — 4d em bordas K,
que ndo discutiremos em detalhes neste artigo. A se-
gunda regido do XAS é onde se encontram as principais
informacoes relacionadas ao magnetismo. Essa regiao é
chamada de estrutura de absor¢do de raios X proxima
a borda (“X-ray absorption near-edge spectroscopy”,
XANES) ou estrutura fina de absor¢do de raios X
proxima & borda (“near-edge X-ray absorption fine
structure”, NEXAFS) [3]. As intensidades caracteristicas
do XANES sao muito maiores que as da regiao da pré-
borda, uma vez que sao permitidas transicoes dipolares.
Quando a energia do féton incidente estd acima da borda
de absor¢ao, ha uma estrutura fina que aparece como
uma modulagdo oscilatoria do coeficiente de absorcéo
que, quando presente, é dependente de informagdes
como distdncias atdémicas, nimero de coordenagao, e
vizinhanga quimica do atomo absorvedor. Esta regido
é chamada de estrutura fina de absorcao de raios X
extendida (“extended X-ray absorption fine-structure”,
EXAFS). Na sequéncia deste artigo, focaremos na regiao
do XANES. O espectro XANES pode detectar os estados
de valéncia e de spin do metal de transi¢cdo ou terra-
rara, e também determina com precisdo a simetria da
estrutura local do sitio metélico ativo.

Ao realizar uma medida de espectroscopia de absorg¢ao
de raios X com aplicagdo de campo magnético externo,
pode-se observar uma diferenca no coeficiente de absor-
cao entre espectros obtidos com diferentes polarizacoes
da luz incidente. Quando esse fenémeno é observado com
feixe de raios X linearmente polarizado com diferentes
orientacbes do vetor campo elétrico em relacdo ao
eixo de spin da amostra, é chamado de dicroismo
magnético linear de raios-X (“X-ray magnetic linear
dichroism”, XMLD) [4]. Por sua vez, quando é observado
com feixe de raios X polarizado circularmente com
helicidade esquerda ou direita, é chamado de dicroismo
circular magnético de raios X (“X-ray magnetic circular
dichroism”, XMCD) [5]. A origem dos efeitos de
dicroismo estd nas anisotropias do estado de carga ou
de spin no material, que determinam a interacdo com o
campo elétrico polarizado da radiagdo eletromagnética.
O XMCD é a melhor ferramenta para estudar as
propriedades magnéticas de materiais ferromagnéticos,
enquanto o XMLD ¢é mais adequado para sondar
materiais antiferromagnéticos. Através da comparacéo
de espectros de absorc¢ao obtidos com feixes de diferentes
polarizagdes, o XMCD e o XMLD permitem investigar
a composicao elementar, nimero de buracos e valéncia,
anisotropias de carga, direcdo e quantificacdo de
momento angular orbital e de spin. Na sequéncia,
focaremos em aplicagbes e exemplos de XMCD em
materiais ferromagnéticos, e em técnicas de microscopia
e espalhamento que utilizam o contraste do XMCD como
principio para investigar o ordenamento ferromagnético
nos espacos real e reciproco. De forma aniloga, o
contraste de XMLD também permite obter o mesmo
tipo de informacao para materiais antiferromagnéticos.
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2.1. Dicroismo circular magnético de raios X

Quando se calcula a diferenca entre os espectros medidos
com polarizagao circular esquerda e direita, mede-se o
dicroismo circular, o XMCD. Estes espectros podem
ser analisados de forma quantitativa e, usando regras
de soma, em muitos casos é possivel separar os mo-
mentos magnéticos orbital e de spin com seletividade
quimica. As regras de soma de XMCD foram derivadas
teoricamente no inicio da década de 1990 a partir de
regras de soma de magneto-éptica [6], e se baseiam
em integrais da soma e diferenca entre os espectros
de XANES obtidos com diferentes polarizacoes. Com
o trabalho experimental de Chen et al. [7], onde um
cuidado especial com os artefatos experimentais foi
tomado, sua validade foi comprovada.

Considerando o caso das bordas L3 e Lo de metais de
transicao 3d, como a apresentada na Figura |2L existem
quatro estados iniciais p3/; correspondentes a borda L3 e

dois estados py /o correspondentes a borda La. E possivel
mostrar que a probabilidade de transi¢ao ndo é a mesma
para a parte orbital e de spin nestas bordas de absorcao
[6H8]. Também usamos o fato de que os estados 3d sio
bastante localizados. Isso significa que eles se espalham
por uma faixa pequena de energia e, assim, é possivel
integrar uma regiao espectral contendo todos os estados
3d vazios. Ao medir o coeficiente de absor¢do sondamos
os estados desocupados. A ideia é que, pela integracéo de
um espectro, se mede o niimero de estados desocupados
por unidade de elétron, e assim os estados ocupados sao
dados pela diferenga com o ntimero total de elétrons por
atomo em uma banda 3d, ou seja, 10. Antes de realizar
a integracdo de um espectro XANES é preciso subtrair
o “background” devido & absorcao por outros estados,
o que é feito utilizando uma funcdo de duplo degrau,
com cada altura igual a absor¢do apds cada uma das
bordas. A partir destas consideragoes, sdo obtidas duas
equagoOes para os momentos orbital m; e de spin m,. A
forma simplificada destas regras de soma é a seguinte:

4
mm“b:NHﬁa (5)
6p —4
Mspin = NH%) (6)

onde Ny é o niimero de estados 3d vazios (buracos), e p,
q e r sao valores tomados das integrais dos espectros de
absorgao isotrépica (soma das medidas com polarizacao
circular positiva e negativa, i.e. u™ + p7) e XMCD
(ut — p7). A Figura b—c) mostra uma representacio
grafica das integrais dos espectros, com indicagdo dos
valores extraidos para p, ¢ e r. Uma deducdo mais
aprofundada das regras de soma do XMCD, e discussao
sobre corregoes experimentais necessarias para correta
quantificacdo de espectros, podem ser encontradas nas
referéncias [6] [7].

O exemplo ilustrado na Figura [2| demonstra a aplica-
¢ao das regras de soma para estimativa dos momentos
orbital e de spin em multicamadas magnéticas baseadas
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Figura 2: (a) Espectros de absor¢do e XMCD em torno das
bordas L3 e L2 do Co, de multicamadas magnéticas compostas
por camadas alternadas de Co e Pt. S30 apresentados espectros
obtidos com feixe de raios X com polarizacdo circular direita
(1", vermelho), esquerda (1™, preto) e o espectro de XMCD
(azul). O “inset” da figura mostra a quanitifcacdo dos momentos
orbital (mory) e de spin (mspin) dos dtomos de Co neste
material, obtida a partir da aplicacdo das regras de soma do
XMCD. (b) Espectro de absorc3o isotrépico, que é igual 3 soma
w4+ p_, e sua integral com indicacdo do pardmetro  utilizado
nas regras de soma. (c) Espectro de XMCD, que é igual a
diferenca pu™ — j1_, e sua integral com indicacdo dos parametros
p e q. Figura extraida e modificada, com autorizacdo, da
referéncia [9].

em Co metdlico [9]. Como a medida foi realizada na
borda de absor¢do do Co, os dados extraidos vém
apenas dos atomos de Co. Neste exemplo, medidas do
momento total em magnetéometros convencionais eram
insuficientes para compreender o efeito de proximidade
magnético que impoe uma magnetizacdo nao-nula aos
atomos de Pt em interfaces Co/Pt. A possibilidade de
medir o momento atémico com seletividade quimica foi
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Figura 3: Curvas de histerese do sinal de XMCD medido com
energia incidente nas bordas de absorcdo L3 do Co e do Mn, de
uma amostra de Lai 5Cag,5CoMn20g. O “inset” superior mostra
a soma das duas medidas, representando a curva de histerese
média da amostra, e o “inset” inferior apresenta um zoom na
regido proxima aos campos coercivos, destacando a diferenca
na coercividade e no campo de “exchange bias" para os dois
elementos magnéticos presentes no composto. Figura extraida
e modificada, com autorizac3o, da referéncia [10].

fundamental para caracterizar as propriedades magné-
ticas em interfaces de multicamadas com anisotropia
magnética perpendicular.

Além da quantificagdo pelas regras de soma, a de-
pendéncia do sinal de XMCD com a magnetizagdo
permite utilizar a técnica para medir curvas de histerese
com seletividade quimica. Este experimento consiste em
escolher uma energia incidente (normalmente um pico do
espectro de XMCD) para manter fixa enquanto varre-se
o campo magnético externo. No exemplo da Figura 3] a
amostra de interesse é um éxido complexo com estrutura
de peroviskita dupla, que apresenta “exhange bias”
instantaneo devido as interacbes de troca envolvendo
os dtomos de Co e Mn [I0]. Enquanto magnetémetros
convencionais fornecem apenas a medida da magnetiza-
¢ao total do composto, curvas de histerese medidas por
XMCD permitem medir de forma independente cada
atomo magnético. O resultado mostrado na Figura
demonstra que Co e Mn apresentam diferentes coer-
cividades e se comportam de forma distinta quando a
amostra é submetida ao campo externo. Desta forma, os
dados de XMCD foram fundamentais para compreender
0s mecanismos por tras das propriedades magnéticas
exdticas deste sistema.

3. Microscopias de Raios X

Na segao 2] vimos que o processo de absor¢ao de raios X
permite sondar uma amostra com seletividade quimica.
Além disso, o dicroismo cirular de raios X fornece uma
medida quantitativa do momento atéomico do &tomo
absorvedor. Como este sinal é proporcional a magne-
tizacdo da amostra na regido iluminada pelo feixe, o
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XMCD pode ser usado como mecanismo de contraste
para obtencdo de imagens no espago real através de
técnicas de microscopia, e ordenamentos magnéticos no
espago reciproco através de técnicas de espalhamento
de raios X. Dentre as diversas variacdes de técnicas
de microscopia e espalhamento possiveis atualmente em
linhas de luz modernas nos laboratoérios de luz sincro-
tron, destacaremos as mais utilizadas pela comunidade
da &rea.

3.1. Microscopia eletronica de fotoemissao

A técnica de microscopia eletronica de fotoemissdo
(“photoemission electron microscopy”, PEEM) consiste
em capturar uma imagem dos fotoelétrons emitidos da
superficie de um material, excitados por raios X [I1].
Para isso, é necessario utilizar um microscépio que con-
tém uma coluna e lentes para elétrons muito parecidas
com as de um microscépio eletrénico de transmissao.
A principal diferenca é que no PEEM a imagem é
gerada a partir dos fotoelétrons ejetados da superficie
da amostra, e nao de elétrons acelerados como em
um microscopio eletronico convencional. Se a energia
do feixe de raios X for aleatoria, o PEEM permite
visualizar uma imagem com contraste da topografia da
superficie. Por sua vez, a escolha da energia do féton
incidente coincidindo com bordas de absorcao de ele-
mentos presentes no material permite obter imagens com
contraste quimico. No caso de materiais com formacao
de dominios magnéticos, é possivel utilizar luz com
polarizacao circular para utilizar o contraste do sinal
de XMCD e, desta forma, obter imagens de dominios
magnéticos com resolugdo nanométrica. Uma observagao
importante é que o PEEM, por ser uma técnica baseada
em fotoemissdo, é intrinsicamente sensivel apenas a
superficie, ou seja, os fotoelétrons que formam a imagem
sdo gerados nos primeiros nm a partir da superficie da
amostra.

3.2. Microscopia de raios X por transmissao

A microscopia de raios X por transmissao (“transmission
X-ray microscopy”, TXM) é baseada na projegdo da
imagem da amostra magnificada em um detector. O feixe
de raios X, normalmente com focalizacdo divergente,
ilumina toda a regiao de interesse em modo “full field”
[12] 13]. O mecanismo de contraste é a absor¢éo parcial
dos fétons pela amostra. Ao escolher a energia da luz
incidente de forma a coincidir com a borda de absorcéo
de um elemento especifico, regioes que possuam alta
concentracao deste elemento absorverao mais que outras
onde o elemento aparece em menor quantidade. Por
sua vez, em uma amostra de composicio homogénea
contendo um material magnético, a utilizacdo de raios
X polarizados circularmente proporciona um contraste
sensivel a magnetizacdo devido ao dicroismo circular,
permitindo a visualizagdo de dominios magnéticos no
espaco real.
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\@o L-edge

Figura 4: Imagens obtidas pela técnica de STXM, com con-
traste de XMCD, em uma mesma regido de uma multicamada
magnética composta por camadas de Co e Gd. A energia do
feixe incidente coincide com a borda de absorcdo Ls do Co
(esquerda) e Ms do Gd (direita). Nota-se que o contraste
de XMCD apresenta sinal invertido entre as duas imagens,
demonstrando que, apesar de o padrdo de dominios ser o
mesmo, o acoplamento entre as camadas é antiferromagnético.

Em uma variacao da técnica, o feixe é focalizado atra-
vés de lentes de raios X que conseguem atingir tamanhos
de feixe em escala nanométrica e, consequentemente,
resolugoes espaciais desta ordem. Neste caso, a medida é
realizada em modo de varredura (“scanning transmission
X-ray microscopy”, STXM) [14], [I5]. Comparando com
a tradicional microscopia de for¢a magnética (MFM),
o STXM apresenta a vantagem de sondar diretamente
o contraste da magnetizagdo ao longo de toda profun-
didade da amostra, e nao apenas da superficie como
no caso do MFM. Além disso, o contraste da absor-
¢do de raios X proporciona a seletividade quimica. O
exemplo da Figura [] mostra imagens STXM obtidas
com polarizagdo circular (contraste de XMCD) para
uma multicamada magnética composta por camadas de
Co e Gd. Enquanto a Figura El (esquerda) mostra a
imagem obtida com fétons na borda de absorcao do Co,
a Figura [4| (direita) mostra a imagem da mesma regido
obtida com energia do feixe incidente igual a borda de
absorcao do Gd. Nota-se claramente que as imagens
apresentam a mesma morfologia, porém o contraste de
cores ¢ invertido. Esta observagao permite concluir que,
apesar de os dominios magnéticos das camadas de Co
e Gd estarem perfeitamente alinhados, o acoplamento
entre as camadas é antiferromagnético.

Para que seja possivel realizar uma medida com raios
X em transmissao, a amostra precisa ser suficientemente
fina. Em energias baixas (< 2.000 V), faixa em que estao
bordas de absorcao L de metais 3d e M de actinidios
como Gd, as espessuras maximas sdo micrométricas. No
caso de filmes finos como o do exemplo apresentado
acima, as amostras normalmente sdo depositadas sobre
substratos com boa transparéncia a raios X, como
membranas ultrafinas de SisN4. Se a preparacao de
amostra para transmissao é invidvel, ou entao se o caso
cientifico envolve o estudo de propriedades magnéticas
de superficies com seletividade quimica e contraste de
XMCD, uma possibilidade é utilizar a microscopia de
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fotoemissao. Neste sentido, as caracteristicas das dife-
rentes técnicas de microscopia sdo complementares.

3.3. Imagens sem lente

Os microscépios mencionados anteriormente operam
com base na espectroscopia de absorc¢ao, e a resolucao
espacial é determinada pelo sistema Optico de cada
equipamento. Com raios X, também é possivel gerar
imagens sem o uso de lentes, utilizando padrdes de
difragdo coerente. Neste caso, a resolugao espacial nao
é limitada pelo sistema 6ptico, mas sim pelo compri-
mento de onda da radiacdo. A difracdo convencional
requer objetos ordenados periodicamente, como os ato-
mos em uma estrutura cristalina. Como esta condi¢do
normalmente nao é presente quando se estuda dominios
magnéticos irregulares, o uso de raios X coerentes é
muito importante para microscopias magnéticas. Fontes
comuns de raios X produzem feixes incoerentes, sendo
necessario filtrar seletivamente a fragdo coerente para
obter radiagdo puramente coerente. A utilizagdo de
raios X monocromaticos permite a obtencdo de coe-
réncia longitudinal, enquanto aberturas micrométricas
(“pinholes”) podem ser usados para obter coeréncia
transversal. Todavia, estes filtros necessarios para extrair
feixe coerente de uma fonte convencional diminuem
drasticamente o fluxo de fétons. Desta forma, a baixa
eficiéncia torna invidvel um experimento dependente de
raios X coerentes. Gragas ao desenvolvimento de fontes
de luz sincrotron extremamente brilhantes, tornou-se
possivel extrair feixes coerentes com altas intensidades, o
que viabilizou o desenvolvimento de técnicas de imagem
baseadas em difracdo coerente, sem uso de lentes, em
linhas de luz de dltima geracdo. Mesmo que o pa-
drao magnético seja desordenado, o espalhamento de
diferentes dominios magnéticos dentro do comprimento
de coeréncia pode interferir, e a partir do padrao de
espalhamento resultante, chamado padrao de “speckles”,
é possivel calcular a estrutura do dominio no espago real.
Para reconstruir a imagem real a partir do padrao de
espalhamento coerente no espaco reciproco, é necessario
obter a informacgdo da fase da onda. Todavia, apenas
a intensidade é registrada no detector real, resultando
na perda da fase. Para resolver o “problema da fase”,
algoritmos de recuperacao de fase sao empregados para
reconstruir a imagem real [16, [I7]. Outra abordagem
baseia-se na holografia de transformada de Fourier, onde
um feixe de referéncia é utilizado para permitir que a
informacao da fase seja registrada como modulagoes de
intensidade no detector [18].

4. Espalhamento Ressonante de Raios X

4.1. Espalhamento elastico

Bastante conhecida da comunidade que trabalha com
amostras na forma de filmes finos, a técnica de
refletividade de raios X (“X-ray reflectivity”, XRR),
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tipicamente aplicada no regime de raios X duros, é
utilizada para determinar o perfil de profundidade qui-
mico em heteroestruturas e multicamadas. Isso é possivel
por causa do contraste de densidade de carga entre
camadas adjacentes. Com a possibilidade de escolher
a energia do féton em ressonancia, coincidindo com
uma borda de absorcdo de um elemento especifico, a
técnica ganha tanto seletividade resolvida em camadas
quanto sensibilidade a estrutura quimica e eletronica.
Por sua vez, a utilizacdo de fétons com polarizacéo
circular acrescenta o contraste magnético ao processo
de espalhamento ressonante [I9] [20]. Assim, um padréo
de refletividade ressonante magnética de raios X (“X-
ray resonant magnetic reflectivity”, XRMR) contém
informagoes como as do XMCD na absor¢do, e tam-
bém detalhes quantitativos sobre camadas enterradas
e interfaces. O XRMR explora a dependéncia do fator
de espalhamento atdémico com o vetor de espalhamento,
energia dos fétons incidentes, polarizacdo dos feixes
incidente e refletido, bem como amplitude e orientacéo
da magnetizagdo. O experimento consiste em medir
duas curvas 6 — 26 utilizando-se polarizacdo circular
esquerda e direita, com energia fixa. De forma ana-
loga ao experimento de XMCD, a analise é realizada
considerando-se a diferenga entre as medidas realizadas
com diferentes polarizacoes. Assim, esta técnica pode ser
utilizada para obter o perfil de profundidade magnético
em multicamadas, contribuindo para a compreensao de
efeitos de proximidade em interfaces, por exemplo [21].
Uma vez que o perfil de profundidade quimico pode ser
diferente do perfil magnético, dois modelos estruturais
independentes podem ser necessarios para simular o
contraste quimico e as respostas magnéticas.

A técnica de refletividade é um caso de espalhamento
em geometria especifica, onde o vetor de espalhamento
estd alinhado na direcéo fora do plano da amostra. De
forma mais geral, a técnica de espalhamento ressonante
magnético de raios X (“X-ray resonant magnetic scatte-
ring”, XRMS) pode explorar o espalhamento em condi-
¢ao nao-especular e também em modo de transmissao.
Por exemplo, em amostras com anisotropia perpendi-
cular magnética formando padrbes de dominio do tipo
linha ou labirinto, a anélise de padroes de espalhamento
obtidos em diferentes geometrias permite investigar o
vetor magnetizacao em trés dimensoes. Esta técnica tem
sido bastante utilizada para investigar a distribuicao
espacial da magnetizacdo em amostras com anisotro-
pia perpendicular. Simulando a interacao da radiagédo
com modelos estruturais, através de comparagao com
resultados experimentais é possivel extrair tamanhos e
quiralidade de dominios de fechamento, periodicidade
em amostras com dominios ordenados (linha), e tama-
nhos médios em amostras com padroes desordenados
(labirinto). Todavia, a interacdo entre as propriedades
Opticas, magnéticas e estruturais pode complicar con-
sideravelmente a interpretagdo do sinal experimental,
especialmente em torno de bordas de absorcao onde as
constantes Opticas apresentam variacoes significativas.
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Figura 5: Na parte superior é representada a geometria de um
experimento de XRMS em modo transmissdo. A amostra é uma
multicamada com anisotropia perpendicular magnética e padrao
de dominios ordenados. O feixe se propaga ao longo da direcio
z, e um detector posicionado a frente da amostra mede o padrio
de espalhamento. No centro e parte inferior sdo apresentados
padroes de espalhamento simulados para diferentes angulos
de incidéncia, demonstrando a dependéncia do espalhamento
ressonante com a geometria do experimento. Esta caracteristica
permite obter informacdes sobre a distribuicdo espacial da
magnetizacdo em trés dimensdes. Figura extraida e modificada,
com autorizac3o, da referéncia [22].

Desta forma, é necessario simular a resposta 6ptica para
extrair informacoes uteis dos dados experimentais. Isso
requer estimativas das constantes épticas complexas dos
materiais, incluindo efeitos magnéticos e a estrutura
em camadas do sistema. A Figura [5| (superior) mostra
a geometria de um experimento de XRMS em modo
transmissao, onde o espago reciproco de amostras com
padrées de dominios ordenados (linhas) ou desorde-
nados (labirinto) pode ser sondado. Os padroes de
espalhamento apresentados na Figura [5| demonstram
uma forte dependéncia com o angulo de incidéncia do
feixe em relacéo a superficie da multicamada. Através da
simulacdo destes padroes, é possivel obter informacgoes
sobre a distribui¢do espacial da magnetizacdo em trés
dimensdes [22].
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4.2. Espalhamento inelastico

A técnica de espalhamento ineldstico ressonante de raios
X (“resonant inelastic X-ray scattering”, RIXS) pode
acessar a relacao de dispersdao de excitagoes coletivas,
como méagnons, na faixa de energia (frequéncia) de
meV (THz). Mais especificamente, RIXS sonda como a
energia, momento e polarizagao de um feixe incidente sao
transferidos para excitagoes neutras do material. Como
a medida é realizada em ressonancia, ou seja, com a
energia do feixe incidente fixa e na regido da borda de
absorcao de um dos elementos, € a tinica técnica que per-
mite a caracterizagdo quimicamente seletiva da estrutura
magnodnica de materiais compostos ou heteroestruras.
RIXS proporciona a vantagem tunica de caracterizagdo
dos diferentes graus de liberdade eletrénicos (carga, spin,
orbital e estrutura atdmica) em um mesmo experimento.
Comparada a outras técnicas de espalhamento inelds-
tico, o RIXS cobre uma ampla (e complementar) regiao
tanto no espago de energias (dezenas de meV até dezenas
de eV) quanto no de momentos (na faixa de sub A~1,
dependendo da energia).

O RIXS se desenvolveu apenas com o advento dos
sincrotrons de terceira geragdo a partir da década de
90, devido a necessidade de alto brilho e alta resolucao.
No Sirius, acelerador de luz sincrotron operado pelo La-
boratério Nacional de Luz Sincrotron (LNLS) no Centro
Nacional de Pesquisa em Energia e Materiais (CNPEM),
que é um dos primeiros aceleradores de quarta geragao,
estd em funcionamento um espectrometro RIXS que
deverd proporcionar resolugdes no estado da arte nos
préximos anos [23]. Apesar de ja ser bastante utilizada
para o estudo de magnons em sistemas de elétrons forte-
mente correlacionados como cupratos supercondutores,
a utilizacdo da técnica para investigacdo de magnons
Opticos em materiais magnonicos ainda é incipiente, e
h& um enorme potencial a ser explorado nos préximos
anos.

5. Discussao

As propriedades magnéticas e eletrdnicas de materiais
magnéticos tem sido amplamente estudadas utilizando
técnicas baseadas em luz sincrotron. O dicroismo mag-
nético de raios X é uma ferramenta poderosa para
quantificar momentos magnéticos de spin e orbital, com
seletividade quimica. Além disso, é possivel utilizar o
contraste de XMCD para obter imagens de dominios
magnéticos no espago real, com resolu¢ao nanométrica,
através de microscopias de raios X como PEEM, TXM
e STXM. Por outro lado, técnicas de espalhamento
ressonante de raios X, como XRMR e XRMS, oferecem
informagoes precisas do espago reciproco de filmes finos
magnéticos enterrados e interfaces. E possivel estimar
tamanhos médios de dominios e paredes de dominio
em trés dimensoes. Por sua vez, o desenvolvimento
da técnica de RIXS apresenta um enorme potencial
para estudar excitagoes coletivas como magnons opticos
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de alta frequéncia. Muitas destas possibilidades estao
disponiveis para a comunidade nas linhas de luz do Sirius
(LNLS/CNPEM). Essas técnicas, em conjunto, possibi-
litam uma compreensao abrangente do magnetismo em
diversos materiais. Sua aplicagdo nado apenas avanga o
conhecimento fundamental, mas também impulsiona o
desenvolvimento de novos dispositivos e tecnologias com
aplicagdes em areas diversas.
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