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RESUMO

A corrente de spin € uma entidade puramente quantica sem andlogo cldssico, dessa forma ela
se torna uma ferramenta muito sensivel a propriedades quanticas de diversos materiais. Nessa
tese € feito uso de corrente de spins como sonda quantica para testar diferentes propriedades dos
materiais, em especifico foi feito a injecao de correntes de spin em materiais paramagnéticos,
diamagnéticos, ferromagnéticos e em materiais quanticos,por meio da técnica de bombeamento
de spins, para observar como tais materiais respondem ao estimulo de uma corrente de spin.
Em materiais paramagnéticos a corrente de spin é predominantemente convertida em corrente
de carga por meio de efeitos de volume como o efeito spin Hall inverto (ISHE), ha no entanto
trabalhos na literatura que mostram que € possivel aumentar a eficiéncia da conversao de corrente
de spin em corrente de carga em tais materiais por meio da adi¢do de uma outra camada metdlica,
na interface entre material paramagnético e essa camada metélica extra se da origem ao efeito
Rashba-Edelstein inverso (IREE) que aumenta o sinal detectado. Em materiais diamagnéticos
foi observado que o diamagnetismo atua como um mecanismo extra de dissipacao que inibe
a conversao de corrente de spin em corrente de carga por efeitos de volume, no entanto ainda
€ possivel que ocorra a conversdo da corrente de spin por estados de superficie via IREE.
Em materiais ferromagnéticos e antiferromagnéticos, devido a existéncia de um parametro de
ordem o sistema apresenta uma quebra de simetria espontanea, dessa forma o pardmetro fsy
se transforma em um tensor de terceira ordem, e a conversao de corrente de spin em corrente
de carga pode ocorrer por um mecanismo andémalo que depende da direcdo do parametro de
ordem, da direcao e polarizacao da corrente de spin. Em materiais quanticos é observado que
a conversdo de corrente de spin ndo pode ser devido ao ISHE dado que o tamanho efetivo da
camada seria da ordem atomica, além disso € observado que a conversdo de corrente de spin s

depende da existéncia dos estados de superficie.

Palavras-Chave: spintronica; corrente de spin; efeito spin Hall; efeito Rashba-Edelstein.



ABSTRACT

The spin current is a purely quantum entity with no classical analogue, thus being a highly
sensitive prob for quantum properties of various materials. In this thesis, spin currents are
utilized as a quantum probe to test different material properties. Specifically, spin currents
were injected into paramagnetic, diamagnetic, ferromagnetic, and quantum materials, via spin
pumping technique, to observe how these materials respond to the stimulus of a spin current.
In paramagnetic materials, spin current is predominantly converted into charge current through
volume effects such as the inverse spin Hall effect (ISHE). However, there are studies in the
literature showing that the efficiency of spin-to-charge current conversion in such materials
can be increased by adding another metallic layer. At the interface between the paramagnetic
material and this additional metallic layer, the inverse Rashba-Edelstein effect (IREE) occurs,
enhancing the detected signal. In diamagnetic materials, it was observed that diamagnetism acts
as an additional dissipation mechanism inhibiting the conversion of spin current into charge
current through volume effects. However, spin current conversion via surface states through
IREE may still occur. For ferromagnetic and antiferromagnetic materials, due to the existence of
an order parameter, the system exhibits spontaneous symmetry breaking. Thus, the parameter
05y transforms into a rank three tensor, allowing spin-to-charge current conversion through an
anomalous mechanism that depends on the direction of the order parameter and the direction
and polarization of the spin current. Quantum materials on the other hand, it is observed that
spin current conversion cannot be attributed to the ISHE since the effective layer size would
be atomic-scale. Additionally, it is observed that spin current conversion depends solely on the

existence of surface states.

Keywords: spintronica; corrente de spin; efeito spin Hall; efeito Rashba-Edelstein.
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1 INTRODUCAO

O elétron possui duas propriedades intrinsecas: a carga e o spin. Até o final do século
XX, s6 se levava em conta a carga do elétron para gerar e processar sinais; O Seu spin era
completamente ignorado, pois essa informacdo € rapidamente perdida quando o elétron se
propaga em um soélido, devido aos processos de espalhamento. O uso do spin do elétron em
dispositivos comecou a chamar a atencao dos pesquisadores a partir da descoberta do efeito da
magnetorresisténcia gigante (do inglés, Giant Magnetoresistance - GMR) em 1988 [1]. Foi a
primeira vez que um experimento mostrou que a condutividade elétrica de uma multicamada
magnética dependia da orientacdo relativa entre as magnetizacdes das camadas vizinhas. Essa
descoberta rendeu o Prémio Nobel a Albert Fert e Peter Griinberg em 2007 [2].

O termo Spintrdnica, sigla introduzida em 1996, derivada de "SPIN TRansport electrO-
NICS" [3], comecou a aparecer como um novo paradigma para eletronica. O termo significa
a utilizagao do spin em conjunto com a carga elétrica para a criacdo de novos dispositivos,
e sua primeira drea de aplicacao foi justamente em computacdo e armazenamento de dados.
Utilizando o principio por trds da GMR e posteriormente da magnetorresisténcia tinel (do inglés,
Tunnel Magnetoresistance - TMR), cabecas de gravacao magnética foram desenvolvidas, o que
desencadeou um grande aumento na quantidade de informagdo que se consegue armazenar em
discos rigidos [4]. A spintronica, ao contrario da eletrdnica tradicional, explora ndo apenas a
carga elétrica dos elétrons, mas também sua propriedade de spin [5]. O uso do spin abre portas
para uma nova gama de funcionalidades em dispositivos eletronicos. As correntes de spin, fluxos
de elétrons com diferentes orientacdes de spin, emergem como protagonistas nesse cenario. Em
contraste com as correntes elétricas convencionais, as correntes de spin sao entidades quanticas,
sendo assim muito sensiveis a interagdes quanticas dos materiais [6].

Apos a descoberta de Albert Fert e Peter Griinberg, rapidamente varios fendmenos
diferentes comegaram a ser descobertos. Dentre os novos fendmenos, é importante citar o efeito
Spin Hall (direto e inverso) [7, 8], o efeito de Spin Pumping [9] e o efeito Spin Seebeck [10].
Os efeitos citados sdo importantes na drea da spintrOnica, pois s30 0s principais mecanismos de
geragdo e conversao de corrente de spin em correntes de carga e vice-versa.

As aplicagdes préticas da spintronica ja estdo se tornando evidentes. J4 hd uso comercial
da spintrOnica nas cabecas de leitura de discos rigidos e em memorias magneto-resistivas de
acesso aleatdrio nao volateis (MRAM) [11]. Sensores magnéticos de alta sensibilidade e disposi-
tivos de l6gica spintronica também estdo ganhando destaque no mercado. Além dos dispositivos
ja sendo realizados, ha prot6tipos que usam conceitos da spintronica, como dispositivos 16gi-
cos de spin, transistores spintronicos, diodos de spin € memdrias de leitura e processamento
(racetrack memory) [4]. No entanto, é nas perspectivas futuras que encontramos o verdadeiro
potencial da spintronica. A integragdo com a computa¢do quintica, juntamente com a compu-
tacdo neuromorfica, sdo duas areas que prometem revolucionar a maneira Como processamos

informacdes [12—14].
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A area da spintronica vem avancando rapidamente nos ultimos anos e se encontra muito
ligada ao descobrimento de novos materiais e a técnicas de fabricacdo em escala micrométrica e
nanométrica. Por exemplo, o estudo de materiais antiferromagnéticos e de materiais isolantes
desencadeou a criagdo de uma nova area da spintronica chamada spintronica de magnons [15].
A integragdo de topologia na drea de fisica da matéria condensada emergiu como um campo
de pesquisa de muito interesse, € um dos desenvolvimentos mais intrigantes nessa area sao os
isolantes topoldgicos (T1), que desafiam a classificacdo tradicional dos materiais como isolantes
ou condutores. Tais materiais apresentam estados de superficie condutores de corrente de carga
que sdo protegidos por simetrias; além disso, tais estados sdo seletivos por spin. Dessa maneira,
a spintronica oferece uma ferramenta natural para testar tais materiais [16].

O futuro da spintronica € muito promissor. Além dos TIs, diversos novos materiais €
fendmenos, como materiais 2D, férmions de Majorana e Skyrmions, vém sendo estudados com
intuito de desenvolver novas tecnologias [17, 18]. Além disso, as interagdes entre ondas de
spins e interagdes com outras quase-particulas abrem espaco para as mais diversas aplicacoes,
como as recentes descobertas de guias de ondas de spin [19], [20] e interferometros do tipo
de Fabry-Perrot [21] para ondas de spin. Nesta tese, é feita a investigacdo dos processos de
conversdo de correntes de spin em correntes de carga e vice-versa, impulsionados por efeitos de
superficie e interface em diferentes materiais, com o intuito de testar propriedades dos materiais

e interagdes quanticas.

1. MOTIVACAO

A spintronica, uma drea de pesquisa que combina principios da fisica da matéria con-
densada e eletronica, tem demonstrado uma gama diversificada de aplicagdes praticas. A 1dgica
spintronica, onde a informacao é codificada em spins de elétrons, estd abrindo caminho para o
desenvolvimento de dispositivos de 16gica mais eficientes e de baixo consumo de energia, impul-
sionando inovagdes tecnoldgicas em diversas areas. Um ponto comum de todas as aplicagdes
€ o uso de correntes de spin, seja ela uma corrente pura de spin ou ndo. A Figura (1) mostra
diferentes efeitos que sdo baseados em correntes de spin.

A spintronica moderna, por meio de correntes puras de spin, emerge como uma ferramenta
poderosa para explorar as propriedades dos materiais em escalas atdmicas. Essa abordagem
singular ndo apenas possibilita uma compreensdo mais aprofundada das propriedades eletronicas
e magnéticas dos materiais, mas também proporciona valiosos insights sobre sua estrutura
fundamental, comportamento e intera¢des quanticas. A Figura (2) ilustra diversos fendmenos
que podem ser investigados por meio de correntes de spin e interagdo spin-orbita.

A motivagdo desta tese reside no uso de correntes de spin como entidades quanticas
para testar uma variedade de materiais. Essa motiva¢do € fundamentada na capacidade de
sondar diretamente as propriedades intrinsecas dos materiais em um nivel fundamental. Ao

contrdrio das técnicas convencionais, que dependem de medidas macroscdpicas, como resisténcia
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Figura 1 — Lista de técnicas utilizadas para gerar elétrons polarizados em spin em um meio ndo magnético.
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Fonte: Imagem retirada de [22].

elétrica ou magnetizacdo, as correntes de spin fornecem informacdes diretamente relacionadas
ao comportamento quantico dos elétrons, incluindo sua polarizacdo de spin, tempo de vida
e interacdes com o ambiente. Além disso, o uso de correntes de spin como sondas quanticas
oferece diversas vantagens em termos de sensibilidade, uma vez que a corrente de spin €, por
natureza, uma entidade puramente quéntica. Por serem sensiveis as propriedades magnéticas
e eletronicas dos materiais em escalas atdmicas, as correntes de spin podem revelar detalhes
sutis da estrutura cristalina, defeitos de rede e interfaces de materiais. Isso possibilita o estudo de
fendmenos como efeitos de spin-Orbita, transporte quantico e interagdes entre elétrons, que sao
essenciais para compreender o comportamento dos materiais em condi¢des extremas, como altas

pressdes ou baixas temperaturas.
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Figura 2 — Diversas realizacdes de spin-orbitronica. Quando o acoplamento spin-6rbita estd presente em sistemas com
simetria de inversdo quebrada, propriedades de transporte tinicas emergem, dando origem ao campo tremendamente
ativo da spin-orbitronica, que € a arte de manipular o spin usando o acoplamento spin-drbita. Esta figura ilustra
os vdrios subcampos nos quais a magnetizacdo e as direcdes de spin (denotadas por setas vermelhas e azuis,
respectivamente) podem ser manipuladas eletricamente, e onde novos estados da matéria foram revelados.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

Neste capitulo de fundamentagdo tedrica, a primeira secdo € dedicada a uma introducao
a mecanica quantica relativistica. Mesmo para os sistemas mais simples, hd uma fisica muito
rica que pode ser estudada; € possivel prever a existéncia do spin, do momento angular total e de
antiparticulas apenas estudando essa drea da fisica. Além disso, como a Spintronica moderna é
baseada no efeito Spin-Orbita, ¢ interessante fazer uma abordagem que mostra como esse tipo de
interacao aparece na natureza. Na se¢do 2.2, € feita uma introdugdo a correntes de spin, além
disso sdo discutidos os principais mecanismos de conversao mutua entre correntes de carga e de
spin que ocorrem ao longo do volume do material. Na terceira e ultima secdo deste capitulo, é
feita a demonstracdo de como o efeito Rashba levanta a degenerescéncia de estados eletronicos
de um gds dimensional e como efeitos de superficie podem gerar e converter correntes de spin

em correntes de carga.

2.1 MECANICA QUANTICA RELATIVISTICA E EFEITO SPIN-ORBITA

O procedimento candnico de quantizacdo usado em mecanica quantica nao relativistica é
escrever a energia do sistema cldssico e levar as varidveis candnicas do sistema a operadores, por

exemplo tome a energia de uma particula livre

P2

E_ )
2m

2.1

o operador Hamiltoniano correspondente é obtido fazendo p'— —ihV e E — ih% dessa forma

a Eq.(2.1) classica pode ser reescrita na equacao de Schrodinger como:

. —h%_,

H—%v,
(2.2)

oy R,

thar = —omV ¥

esse procedimento de quantizacdo funciona muito bem em mecanica ndo relativistica pois €
conhecido como se € feita a aplicacdo sucessiva do mesmo operador. Em mecénica quantica

relativistica no entanto a energia do sistema € dada por:
2 2 2 2 4
E*=p°cc+m-c, (2.3)

onde encontramos o primeiro problema com o procedimento de quantizacdo usual, como tirar a

raiz quadrada de um operador? A primeira solugfio para esse problema foi a utilizagdo do E? e
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realizar o processo de quantizacio padrdo, dessa maneira chegamos na equagdo de Klein-Gordon.

2
(m%)’¢:“—m5fw9+m%ﬂ¢,

2.4)

32
(ﬁ@ — c2h2V2 + m2C4) ’l/) =0.

Apesar de aplicavel para particulas de spin zero, a equagdo de Klein-Gordon apresenta
alguns problemas, o primeiro deles aparece quando € levado em conta a dualidade particula-onda
estudada por De Broglie:

E=hw, j=hk. (2.5)

Onde é€ fécil ver que w possui duas solugdes w(k) = £+/c2k? + m?c!/h2, a solugdo positiva
representa a solu¢do ondulatdria conhecida, mas na época dos primérdios da mecanica quantica
ndo se entendia as solugdes negativas para a relagdo de dispersdo. O segundo problema aparece
quando se calcula a densidade de probabilidade p = —ih? (@bdd—df — @/}T%) € possivel mostrar
que ela ndo é positiva definida, dessa forma o ndmero total de particulas do sistema nao é bem
definido [24].

A equagdo de Klein-Gordon, por ser de segunda ordem temporal requer informagao
sobre a condicdo inicial de Cé—f o que ¢ redundante pois v ja carrega informagao da posicao e do
momento. Dessa maneira Dirac propde uma equagao do tipo:

L O ~

zha = Hqp, (2.6)
onde 7 é um operador que nao possui dependéncia temporal, além disso para ser invariante
por translacao esse operador também nado pode ter dependéncia com a posi¢ao, isso € um pré-
requisito para que o sistema seja invariante por transformacgdo de Lorentz. Vale aqui comentar
que a adi¢cdo de qualquer potencial quebra com essa invariancia. Dirac propde um operador H
do tipo [25]:

A~

H = cd - p+ aymc?, 2.7
onde € necessério ter £% = ¢?p? + m?c*. Elevando ao quadrado a equagio acima obtemos:

82
—hzﬁzp — Z [Paioypip; + cazaupmc® + cagoypyme® + a4m2c4] ). (2.8)

i?j
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Dirac observou quem para obter a dispersdo de energia relativistica, o tem que obedecer

a seguinte algebra

ozf = 1, OéiOéj—l-OéjOéi :O, (Z,j = 1,2,3)
(2.9)
;0 + oy = 0.
As relagdes acima podem ser reescritas como
Qg + apa, = 20, (1,2,3,m). (2.10)

As relagdes 2.10 definem o que hoje é chamado de Algebra de Clifford. Para Dirac, a;; eram opera-
dores, além disso ele encontrou que esses operadores nao possuem representacao unidimensional

ou bidimensional, a solu¢do que ele encontrou para esses operadores foi:

ag; 0

[O O'i_
Q; = 5

(2.11)

Onde 0, sdo as matrizes de Pauli e 1 € a matriz identidade, vale comentar que essa representacao
encontrada por Dirac ndo € unica. A equacdo de Dirac € entdo descrita pelas Egs. (2.6,2.7):
9y

iha = [c (-p)+ a4m02] . (2.12)

Para essa equacio é possivel mostrar que a densidade de probabilidade é dada por p = T - ) que
¢ uma grandeza positiva definida. O grande sucesso da equagao de Dirac vem por dois resultados,
o primeiro deles pela descri¢ao natural do spin aparecer da equacao, o segundo € pela previsdao
de anti-particulas. Para verificar a existéncia de spin, considere uma solucdo do tipo onda plana
W(7t) = nei('z"t”'t), dessa forma temos:

oY

l E:hwsz%

(2.13)

ca - (—Zﬁﬁ) 4+ agmc.
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Usando as matrizes o propostas por Dirac chegamos no seguinte sistema de equagdes:

(3)-(:
72 ¢ (

Podemos escrever esse sistema como uma equagao matricial de autovalor-autovetor cuja o

Ql Q

P)me mc*m 514
o) (2.14)
17)"7 mcTn2

determinante é dado por £? = c¢?p? +m?c?, ou seja, s6 existe solucdes ndo triviais que satisfazem
a equacdo de dispersao relativistica. Olhando para as equagdes de maneira separada € possivel

encontrar 77 em funcao de 7,

(E - ch) ny = c (0 - p)n,
(2.15)
_¢ (G- p)m
E+me’
Tendo 72 em funcdo de 1; podemos encontrar uma das fun¢des por meio da densidade de

probabilidade normalizada da funcao:

2 (= 2
b ot bt g c(@-p)
p—ww—mm+%m—mm+m@+m&wr4,
(2.16)
cp? E —mc?
_ T i
a 1+(E+mc2)2 i = 1+E+m02 min =1

11 sO tera densidade de probabilidade se:

- JExme., . (1 A

de forma que 7 € entdo a matriz linha:

| E + mc? £t
n:l: _ 5 ( (&P ) . (2.18)

E-+mc?

Note que, como as solu¢des do sistema precisam seguir a relacdo de dispersao relativistica,
o sistema possui quatro solugdes, duas com £ positivo e duas com £ negativo. As solucdes com F
positivo foram rapidamente associados com particulas se movendo no espaco-tempo, as solugdes
com F negativo foram questdo de debates até o desenvolvimento da segunda quantizagdo onde
se observou que essas solugdes sdo relacionadas com anti-particulas [26]. O spin do sistema
apareceu naturalmente devido a condi¢ao de normalizacdo da densidade de probabilidade, na
funcdo de onda o estado referente ao spin da particula ndo € nada mais nada menos do que a

matriz £+,
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Outro fator curioso é que podemos determinar o momento angular total J = L + S
por meio da equacao de Dirac, isso é feito olhando a evolucao temporal do operador momento

angular L. = 7" x p’'por meio da relacdo de Heisenberg

dL |- y . . o
th— = |:L7Hi| = [Fx p,c(@-p) + asmc?] = Ze”kcak [rl,pk} p = Ze”kco/}ﬂ =c(adxp).
irj,k irj,k
(2.19)
Ou seja, o momento angular L ndo é uma constante de movimento, podemos no entanto definir
uma grandeza J=1L+ gc_f que € constante de movimento do sistema.
dJ - h
h— = [L7 ] __)a )
ih— H| + [ 50 H}
[0, H] = [0, cd - p] + [5, 044m02} = chZ [Ui,caj pj} ,
’ (2.20)

b
2
adicdo do campo magnético vai definir um momento extra ao momento usual, de forma que o

a grandeza S = 17 recebeu tanta importancia que foi nomeado momento angular de Spin. A
momento candnico é descrito pelo acoplamento minimal g — p — %ff. Aéo potencial vetor
gerado pelo campo magnético externo e ¢ € a carga da particula. O operador Hamiltoniano do
sistema ganha uma contribui¢do de um possivel potencial escalar, dessa forma H — H + qo¢.

Fazendo o acoplamento minimal na Eq.2.12 temos:

il _ [c&- (ﬁ— %/Y) + aumc® + qé | 1. (2.21)

ot

Podemos escrever ¢ como um vetor linha de duas componentes e reescrever a equacgao

qp 0 U
0 q¢ m |’

(2.22)

Em geral quando se fala de spin estamos trabalhando com fisica da matéria condensada

acima com as matrizes de Pauli

+

que sdo sistemas de baixa energia por exemplo a energia de repouso de um elétron € 0.5 MeV
enquanto o estado fundamental do 4tomo de hidrogénio € -13.6 eV. Vale aqui comentar que em
mecanica quantica relativistica ndo h4 referencial onde a energia potencial € zero, o referencial é

sempre a particula em repouso entdo o estado fundamental do dtomo de H possui energia E = 0.5
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MeV - 13.6 eV. Para potenciais estdticos A(7) e ¢(7), os autoestados da fun¢iio de onda ganham
um termo de fase mc? que ndo é nada mais do que uma fase extra ao sistema referente a energia
de repouso da particula, dessa forma 7;(7,t) = exp [ i (mc® + E) } :(7), inserindo 7, com

o termo de fase extra na Eq.2.22 temos:

c S (- 4z
= lp—-A . 2.2
712 [chz T E_ q(b} o (p - ) m (2.23)

dm

Onde para chegar na expressdo acima € feita a aproximag@o =2 = 0. Assumindo um sistema
de baixa energia, mc® > E — q¢, o termo c - (2mc + F— ng) ¢ expandindo em Taylor até

primeira ordem

c 1 11 - 1 E —q¢
- - 1y g 1— 2.4
(2mc2) Eoag 2me?1+u "~ 2me? Z( )l 2me ( 2mc? ) 2:24)

n=0

Q

de forma que a Eq.2.23 € aproximada para:

1 E- g~
s & (1 - q¢) G- <p - %A) 7. (2.25)

2me

Fazendo a substitui¢do da Eq.2.25 na Eq.2.22 e resolvendo para 7); chegamos em:

(E—qp)m =3 - (p - —A) ( 2;155) G- (ﬁ— %E) . (2.26)

Inserindo as matrizes de Pauli, abrindo os operadores p como derivadas e fazendo um

pouco de dlgebra € possivel chegar em uma equagdo que leva em conta interagdes da particula

com campos externos

E—e¢ 1
E-n=11- N —
n ( 2mc? ) [2m <
. qh = q - eh
L G (o da) L S
Yim2e ve < c ) am22’

Na aproximagio de baixa energia, Z e¢’ — 0. Nessa situacdo € possivel identificar uma

a7l
|
o1
N}
N———
[\]
|
D
|3
Qu
vy

1 (2.27)

Vo x (ﬁ— %X)

equagdo de Schrodinger com acoplamento mlnlmal para particula livre juntamente com varios
termos de intera¢do conhecidos. O primeiro termo de interacdo H zcc,, = B S = J5= S.B
¢ conhecido como Hamiltoniano Zeeman e ele representa a versao quantlca da interacdo de
um momento de dipolo ji = g5~ "G com um campo externo. Note que, se a carga da particula
for negativa o momento magnético € oposto a direcdao do spin. Os termos entre chaves foram
separados pois ndo possuem equivalente cldssico. O primeiro termo, conhecido como termo de

Darwin, leva em conta que a particula ndo € pontual mas estd espalhada em um volume finito
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da ordem do comprimento de Compton %/, c. O dltimo termo dentro das chaves é o termo de
interesse para a spintronica, ele é conhecido como acoplamento spin-orbita.

No caso de potencial estaticos —ﬁd) —E,eo0 acoplamento pode ser separado em duas

componentes
qh — — — € - qh 5 — . qh . — q -
—WU - | E X (p — EA) = —WU . |:E X p] + 4m2020 . [E X EA:| (228)

o segundo termo ganha um nome especial, ele € o acoplamento magneto-elétrico angular e para

os temas abordados nessa tese ele ndo é de interesse. Se o potencial ¢ for esférico ¢() temos

~ - do(r) 7

E=-Vo=-1 1 229

q Vo ar (2.29)
HSOC—W ar U'(TX@—W dr SL—fSOCSL (230)

Figura 3 — Exemplificacdo de um potencial esférico. Um elétron com carga —e e massa m, em uma Orbita cldssica
ao redor de um nucleo com carga +Ze e massa M,,. Os momentos angulares eletronicos correspondentes sao
o momento angular orbital Leo spin S. Devido ao acoplamento spin-Orbita, tanto L quanto S realizacdo um
movimento de precessdo.

Fonte: Imagem adaptada de [27].

O potencial esférico pode ser entendido da seguinte maneira. Considere a Fig.(3), o spin

do elétron cria um momento magnético descrito por:

I Y
=-S5 = Mg 2.31)
m h
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eh
2m

momento de dipolo magnético que é descrito por:

onde 1, = =+ € o magneton de Bohr, 0o momento angular orbital do sistema também produz um

jip =——L=-"2T] (2.32)

o momento magnético angular pode ser visto como uma medi¢ao da intensidade do campo
magnético efetivo produzido pelo movimento de rotagdo do elétron em torno do nicleo com
nimero atomico Z. Esse sistema € andlogo a uma corrente passando em um anel. A interagdo
spin-Orbita pode ser vista como a interagdo eletrostética entre 0 momento de dipolo magnético
intrinseco do elétron e o campo magnético efetivo sentido pelo elétron no seu sistema de

referéncia

ESO ~ —ﬁs : Beff- (233)

Na fisica da matéria condensada, um sélido cristalino € caracterizado pela energia das
bandas £, (k) com indice de banda n e vetor de onda k. As bandas de energia em um sélido
sdo consequéncias diretas do principio de exclusdo de Pauli e da periodicidade atomica da rede
cristalina. Quando os 4tomos se aproximam, seus niveis de energia sdo perturbados pela presenca
de seus vizinhos. Para um nimero de 4tomos no sistema, varios niveis de energias bem proximos
uns dos outros sdo formados, criando uma banda de energia quase continua. Em materiais com
alto nimero atdmico, o SOC precisa ser levado em conta no cdlculo das energias das bandas,
pois ele comeca a ser da mesma ordem de grandeza do campo elétrico cristalino do material. A
spintronica moderna teve inicio com uso de metais pesados como Platina (Pt),Tantalo (Ta) e
Paladio (Pd) justamente pelo acoplamento spin-6rbita significativo, até hoje muitos estudos e

dispositivos se baseiam em materiais pesados.

2.2 CORRENTES DE SPIN, EFEITO HALL, EFEITO SPIN HALL E EFEITO SPIN HALL
INVERSO

Nessa secao sdo apresentados alguns conceitos que formam a base da spintronica moderna.
Dentre eles revisaremos os conceitos sobre correntes de spin, os efeitos Spin Hall direto e inverso

juntamente com os efeitos Rashba-Edelstein direto e inverso.

2.2.1 Corrente de Carga e Corrente de Spin

Um conceito fundamental na esfera da spintronica € o da corrente de spin. Nos metais,
tais correntes sdo conduzidas pelos elétrons de condugdo, enquanto nos isolantes magnéticos sao
transportadas pelos magnons. Neste segmento, abordaremos exclusivamente filmes metalicos. O
conceito de corrente de spin foi primeiramente proposto por R.H. Silsbee e seus colaboradores
[28,29], sob uma designagdo diferente, conhecida como corrente de magnetizagdo. Contudo,
apenas no final do século XX, inicio do século XXI € que o conceito de corrente de spin foi

usado no ambito dos fendmenos spintronicos entdo recém-descobertos.
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Figura 4 — Representagdo dos tipos de densidades de corrente que podem ocorrer em um material. Em (a) tem-se
uma densidade de corrente de carga convencional com J, = 0. Nessa Figura existem quatro cargas com spin up e
quatro com spin down se movendo para a direita. Em (b) além do fluxo de cargas no material, existe um fluxo de
momento angular de spin. Em (c) nfo existe fluxo de carga porém existe um fluxo de momento angular de spin.
Em todas as imagens a direcao da densidade resultante é dada pela seta grande em cinza, além disso em (b) e (c) a
polarizagdo da densidade corrente de spin € na dire¢cdo do spin down para o spin up.

Fonte: Imagem retirada de (30).

Uma corrente de spin pode ser ilustrada pelo seguinte experimento mental, considere um
material ou um circuito elétrico onde hd uma corrente elétrica ou diferenga de potencial sendo
aplicada, essa corrente carrega a informacgao da carga do elétron e de seu spin. Em sistemas
tradicionais, essa corrente ndo € polarizada, ou seja, existe 0 mesmo nimero de elétrons com
spin up e com spin down, esse tipo de sistema € ilustrado pictorialmente na Fig.(4a). No entanto,
se por algum motivo, um numero igual de elétrons com polariza¢do de spin distintas fluem
em direcdes opostas hd transporte de spin contudo nao ha transporte de carga, nessa situacao
temos o que € conhecido como corrente pura de spin, essa situagdo € ilustrada na Fig.(4c). Uma
terceira possibilidade, mostrada na Fig.(4b), é quando a corrente elétrica possui uma quantidade
de elétrons com spin up maior do que a quantidade de elétrons com spin down, nessa situagcao ha
transporte de carga e de spin, ela é chamada de corrente de carga polarizada em spin.

Elétrons sdo férmions e, como tal, obedecem ao principio da exclusdo de Pauli, tal que
em um sistema de particulas idénticas nao € possivel ter mais de uma particula no mesmo
estado quantico. Em um metal com elétrons livres tendo energia F'(k), a uma determinada
temperatura 7' > 0, a ocupacdo dos estados de energia € governada pela fungdo de distribui¢ao

de Fermi-Dirac,

1
(E—p) :

et 41

Onde 1 € conhecido como potencial eletroquimico p = p. + e¢ sendo p. o potencial quimico

f(B,T) = (2.34)

que € equivalente a energia do nivel de Fermi em 7" = 0 e ¢ é um potencial elétrico que pode

estar atuando sobre o elétron. O nimero de elétrons livres no sistema pode ser calculado por:

n= / h N(E)f(E,T)dE, (2.35)
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onde N(FE) é a densidade de estados e N(E)dE é o nimero de elétrons por unidade de volume
com energias entre £/ e I/ + dF. Em sistemas usuais de estado sélido, estamos trabalhando com
temperaturas relativamente baixas (em compara¢do com a temperatura de Fermi), de modo que a
distribui¢do de Fermi-Dirac pode ser aproximada muito bem como uma fun¢do degrau.

Em um metal ndo magnético (NM) e na auséncia de um campo magnético externo,
a energia dos elétrons de condugdo pode ser aproximada como se fossem elétrons livres, de
forma que a energia deles ndo depende do spin, ou seja, o sistema é degenerado para spin.
Nesse tipo de aproximacdo nao ha anisotropias ou interagdes extras, dessa forma ao aplicar
uma corrente elétrica nesse material € esperado que exista um nimero igual de elétrons com
spin up e down dado que as bandas possuem mesmo tamanho. Podemos observar esse efeito
olhando para o grafico da energia em funcio da densidade de estados do sistema como mostrado
esquematicamente pela Fig.(5a). Em um material ferromagnético no entanto hd intera¢des de
troca de um spin com seus vizinhos, tais interagdes acabam produzindo um deslocamento nas
bandas de energia, com a banda de energia dos elétrons com spin up (majoritarios) deslocada
para energias mais baixas em relacao a banda de spin down (minoritarios), como ilustrado na
Fig.(5b).
Figura 5 — Densidade de estados e ocupagdo dos estados eletrdnicos na aproximagao da banda parabdlica de elétrons
livres. As dreas sombreadas representam os estados de energia ocupados até a energia de Fermi. (a) Metal nao

magnético com elétrons com spin up e down tendo as mesmas energias. (b) Metal ferromagnético com deslocamento
de bandas devido a interacdo de troca..

(a) e (b) e

-
L +* >

N, @© N@© N N, @)

Fonte: Imagem retirada de [15].

Ao aplicar uma corrente em um material ferromagnético, os elétrons entrando no material
vao provocar a movimentacdo de elétrons de condugdo no sistema fazendo um elétron ir de uma

banda para outro, como ha uma assimetria nas bandas do sistema o nimero de elétrons com spin
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up se torna maior do que o numero de elétrons com spin down e uma corrente polarizada de
spin naturalmente surge no sistema. A assimetria na densidade de estados na energia de Fermi é

usada para definir a polarizacdo de spin da corrente através do ferromagneto como:

Ny(Er) — N (EF)

(2.36)

O estudo de correntes de spin puras em metais, € feito a partir da observagdo de que se
a densidade de elétrons n for aumentada por An, o potencial eletroquimico muda de p para

i+ dp, de modo que:
on

N(Er)

Sy = (2.37)

Quando uma tensao € aplicada nas extremidades do metal, surge um campo elétrico £
que exerce sobre os elétrons de conducdo uma forca 'y = qF, onde ¢ € a carga da particula. A
existéncia de uma for¢a induz um movimento de deriva nos elétrons o que podemos associar a

uma corrente de carga por meio da lei de Ohm.

Tprist = 0B, (2.38)

onde o, € a condutividade eletronica. Além do movimento de deriva, também € possivel produzir
movimentagao dos elétrons por meio de uma variagdo por meio de um gradiente de concentragao
ao longo do material, esse tipo de comportamento é chamado de difusivo e é descrito por uma

equagdo de difusao do tipo:
on(7,t)
ot
onde D é conhecida como constante de difusdo e n(7,t) é a concentragio de elétrons na posi¢do

= DV?n(7,t), (2.39)

7 em um tempo .

O movimento de difusdo do sistema acaba produzindo um fluxo de elétrons, esse fluxo de
elétrons por sua vez € visto como uma corrente elétrica de difusdo. Para que exista conservagao
da carga e massa do sistema essa corrente difusiva deve obedecer uma equacdo da continuidade
do tipo: B

w =~V Jpiss, (2.40)
onde p(7,t) é a densidade de carga do sistema e pode ser associada com a concentragdo do meio
e da carga das particulas, p(7,t) = ¢ - n(7,t), e Jp;ss € a densidade de corrente de carga gerada
pela difusdo. Multiplicando a Eq.(2.39) pela carga ¢ da particula e comparando com a Eq.(2.40),
obtemos uma expressdo para a densidade de corrente produzida pelo mecanismo de difusdo

resultante de um gradiente de concentracao de elétrons:

Tpisf(F,t) = —q - D - Vn(7,1). (2.41)
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Essa relacdo é conhecida como Lei de Fick [31], que afirma que as particulas fluem de regides
de maior concentragdo para regides de menor concentracao. Dessa forma a corrente elétrica no

sistema é dada pela soma das correntes de deriva e de difusao

—

J(F,t) = Jpris(Fot) + Jpig(Fot) = 0 E — q - DVn(7,t) (2.42)

onde podemos relacionar o gradiente de concentracdo com um gradiente de potencial eletroqui-
mico Vy, por meio da Eq.(2.37), resultando em:
Vn

Se for feito V. = 0, encontramos a densidade de corrente no sistema J = (ae —¢*-D-N(FE F)) E.
Em uma situagdo de equilibrio térmico, V. = 0, encontramos que a relacao de Einstein para a

condutividade eletronica
o.=q*-D-N(Ep). (2.44)

Por meio dos resultados derivados, a Eq.(2.42) pode ser reescrita como:
J=2vyu (2.45)
q

As relagdes obtidas até agora nao levam em conta o spin do elétron. A generalizacdo
das relacdes obtida para levar em conta o grau de liberdade de spin € feita considerando que
cada canal de spin contribui de maneira independente para o sistema, isso € feito escrevendo a
Eq.(2.45) para cada spin:

5 ot

Jpp = ?V,um. (2.46)
Como ¢ € uma propriedade da particula que independe do spin, a maneira mais geral de se
adicionar a dependéncia com o spin € por meio da condutividade o+ e do potencial eletroquimico
{t+,. Com a defini¢do acima podemos formalmente definir correntes de spin, e correntes de carga

levando em conta o grau de liberdade de spin [32]:

—

L1
Jo= i+ =9 (olm +otm) (2.47)

-

I

l

> 1
JT —J| = 5V (UZIU’T — aim) s (248)

onde Jo representa a corrente de carga e Js representa a corrente de spin. Note que se hé o
mesmo numero de elétrons com spin up e spin down se movendo na mesma dire¢io, ndo existe
corrente de spin no material. Por outro lado, se existirem mais elétrons com spin up do que
elétrons com spin down se movendo na mesma dire¢ao, uma corrente de spin serd gerada. Das
Equacoes 2.47 e 2.48 define-se o que € uma corrente pura de spin, isto € a situagdo onde J.=0
e js £ 0.
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Em materiais ndo magnéticos, as condutividades vao independer do spin, dessa forma
podemos escrever o] = o} = 0./2, nesse tipo de situagdo a corrente de spin se reduz para:
— O'e
Jo ==V (1 — ) - (2.49)
2q
A diferenca nos potenciais quimicos para elétrons com spin up e spin down tem um significado

especial, ela ajuda a definir uma grandeza de importancia conhecida como acumulacao de spins

1
pe =5 (1 =) - (2.50)

A corrente de spin em materiais ndo magnéticos € entio descrita por:

J=oeg,. 2.51)
29 q
Vale aqui alguns comentarios importantes sobre a corrente de spin. o fator 2% é colocado por
conveniéncia, sem esse fator a equacao fica com a mesma dimensado da corrente de carga de carga
por unidade de tempo por unidade de drea, como spin € momento angular e sua unidade para um
elétron é de /1/2, ao adicionar o termo de /2q a corrente de spin fica com unidade de momento
angular por unidade de tempo por unidade de drea. O segundo, e mais importante, comentario €
que o gradiente implica em J, ser um vetor na direcao de variagdo de 5, entretanto a corrente
de spin na verdade deveria ser representada como um tensor de segunda ordem, pois além da
direcao também & necessario definir a polarizagdao do spin. Convencionalmente € simplificada
a notacdo de forma que ¢ € usado para denotar a polarizacio de spin quando necessario e J, é
usado simplesmente para denotar a dire¢do e magnitude da corrente de spin.
Atualmente hé pelo menos quatro maneiras amplamente usadas para se criar correntes
puras de spin. A primeira delas € pelo efeito Spin Hall [33] que € discutido mais para frente, e a
segunda € pelo bombeamento de spins [15] que sera discutido a posteriori, as outras maneiras
sao pelo efeito Seebeck [15] de spin onde um gradiente térmico produz uma acumulagdo de
spin em uma interface. A dltima, e mais recente, maneira de se gerar uma corrente de spin é
pela excitacdo de elétrons em um material por meio de radiacdo eletromagnética na faixa de
terahertz [34].

2.2.2 Efeito Hall Classico

Antes de discutir sobre o efeito Spin Hall e o efeito Spin Hall Inverso, uma breve
introducdo serd feita sobre o efeito Hall cldssico. O efeito Hall cldssico € um fendmeno fisico
fundamental que foi descoberto por Edwin Hall em 1879 [35], ele descreve a geracdo de uma

diferenca de potencial perpendicular a dire¢ao de uma corrente elétrica em um condutor quando
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submetido a um campo magnético externo devido a forca de Lorentz.
Fy, = q(7 x B). (2.52)

Considere que ha uma corrente elétrica fluindo em um material condutor sob a influéncia
de um campo magnético externo, ocorre uma for¢ca de Lorentz que age sobre os portadores de
carga em movimento. Essa forca desvia os portadores de carga, resultando em uma acumulagdo
de carga em uma direcdo perpendicular tanto a corrente elétrica quanto ao campo magnético
(Fig. 6). Como resultado, uma diferenca de potencial, conhecida como tensao de Hall, é gerada
perpendicular a corrente e a0 campo magnético, sendo descrita por:

Figura 6 — Efeito Hall cldssico. Elétrons sdo desviados pela forca de Lorentz para o topo do material criando uma
diferenca de potencial elétrico.
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Fonte: Imagem adaptada de [36].

I-B
Vg = —,
n-q-t
onde [ € a corrente elétrica, B € o campo magnético aplicado, n € a densidade de portadores de
carga, q € a carga da particula e ¢ € a espessura do material.

A magnitude da tensdo de Hall € proporcional a intensidade do campo magnético aplicado,
a corrente elétrica e a uma propriedade especifica do material conhecida como resisténcia Hall ou
coeficiente de Hall. Este coeficiente é uma caracteristica intrinseca do material e estd relacionado

a densidade de portadores de carga e a mobilidade dos mesmos.

Ry=—%L ="
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O coeficiente Hall pode ser usado para a classificagdo de semicondutores entre tipo p €
tipo n uma vez que elétrons possuem carga ¢ = —e e buracos possuem carga ¢ = +e enquanto a
tensao Hall pode ser usada para medir o campo magnético aplicado. As sondas Hall, que sao
amplamente usadas em diversos dispositivos, medem campo magnético por meio da tensdo Hall,

sendo crucial em dispositivos eletronicos como dispositivos de controle de movimento [37].

2.2.3 Efeito Spin Hall (SHE)

O efeito Hall de spin, também chamado de efeito spin Hall direto é um fendmeno que tem
origem no acoplamento spin-6rbita (SOC) dos elétrons de conducio em metais e semicondutores,
que possibilita a geragdo de uma corrente de spin a partir de uma corrente de carga. Esse
mecanismo € mais pronunciado em materiais pesados, que possuem forte SOC, como Platina(Pt),
Paladio(Pd), Tantalo(Ta) e Tungsténio(W). O efeito spin Hall foi primeiramente proposto por
Dyakonov, M. e Perel, V. em 1971 [7,38] sendo redescoberto de por J. E. Hirsch em 1999 [33] .

Nos trabalhos de Dyakonov e Perel, os autores mostraram que quando uma corrente
elétrica passa por um condutor, com forte acoplamento spin-orbita, pode existir um espalhamento
dos portadores de carga baseado na polarizagdo de seus spins. Esse espalhamento gera um fluxo
de spins perpendicular a corrente elétrica, resultando em um acumulo de spins polarizados
na superficie do condutor. Seguindo a mesma linha de pensamento que Dyakonov e Perel,
Hirsch propde que quando uma corrente de carga passa por um material paramagnético, um
desbalanco de spins transversal a corrente de carga vai ser gerado, resultando numa corrente
de spin transversal. Além disso, eles também propuseram que quando uma corrente de spin
passa pelo material, uma corrente de carga € gerada e uma tensao tipo Hall pode ser obtida
mesmo na auséncia de corrente e de campo magnético. Por causa da semelhanca com o efeito
Hall classico, Hirsch chamou o acimulo de spins polarizados na dire¢do perpendicular ao fluxo
de corrente de carga de efeito spin Hall. Apds o trabalho seminal de Hirsch varios modelos
robustos detalhando possiveis mecanismos de espalhamento baseados no efeito spin-6rbita foram
propostos [39—41]. A deteccdo experimental do efeito veio alguns anos depois sendo observado
experimentalmente por meio da detec¢@o da polarizagc@o de spin com efeito Kerr magneto-6ptico
em semicondutores [42] e por medidas eletronicas diretas em estruturas metalicas [43].

Hoje em dia, sabe-se que os efeitos spin Hall direto e inverso, sdo produzidos pela
interagdo spin-6rbita que separa os elétrons do material de acordo com a sua polarizagao de spin.
Uma corrente de carga sem polarizacdo de spin fluindo em um meio com interagdo spin-6rbita
forte, resulta na geragdo de fluxo perpendicular de elétrons com spin up e spin down sendo
espalhados em sentidos opostos mesmo na auséncia de um campo magnético externo. Utilizando
as equacdes de transporte de Boltzmann e de difusdo, € possivel demonstrar que a densidade de
corrente de spin J, gerada a partir da densidade de corrente de carga Jo por meio do efeito Hall
de spin € dado por [44]:

J. = ;LHSH (6% J.) (2.53)

e
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onde & € o vetor unitdrio que descreve a polarizagdo de spin e J. é a densidade de corrente

elétrica. Como J; € uma densidade de corrente de spin, o termo Q—he garante a dimensao correta de

-

Js.

2.2.4 Efeito Spin Hall Inverso (ISHE)

O efeito spin Hall Inverso € o efeito reciproco, no sentido das relacdes de Onsager,
do efeito spin Hall direto. Ele ocorre quando uma corrente pura de spin flui através de um
condutor ndo-magnético com interacao spin-6rbita. Por causa do SOC, a corrente pura de spin é
parcialmente transformada em uma corrente de carga transversalmente a corrente de spin. Esse
efeito foi inicialmente previsto por J.E Hirsch [33], em seu trabalho sobre o SHE, como uma
maneira de detectar uma corrente de spin. Sua ideia era ligar as duas pontas da amostra e fazer a
corrente de spin circular por ela (Figura 7).

Figura 7 — Efeito Spin Hall Inverso. A corrente de spin é recombinada pela interacdo Spin-Orbita criando um
actimulo de carga na direcdo perpendicular a corrente de spin.
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Fonte: Imagem retirada de [33].

A primeira detec¢do do ISHE foi feita em Recife pelo grupo de magnetismo e materiais
magnéticos em 2005 [45]. Nesse trabalho uma corrente pura de spin € injetada de um material
ferromagnético (FM) em um metal normal (NM) nao magnético pelo processo de bombeamento
de spin causado pela ressonancia ferromagnética que sera discutida na préxima se¢do. Essa
corrente pura de spin € convertida, pela interagdo spin-Orbita, em uma corrente de carga que pode
ser medida por meio de um nano-voltimetro ao colocar dois contatos elétricos na amostra. Ainda
nesse trabalho foi observado que a tensao medida depende da massa atdomica e da espessura do
material usado para converter a corrente de spin, e também da poténcia de micro-ondas que gera
a ressonancia.

Apesar dos autores reportarem a primeira deteccao do efeito ISHE, a explicagcdo do
experimento so foi dada um ano depois em 2006 por Saitoh [8]. Em seu trabalho Saitoh relaciona
densidade de corrente de carga (J;) gerada pelo efeito ISHE com a corrente de Spin (J;) injetada
no material pela seguinte equacao:

- -

Je = Disup(Js X 0) (2.54)
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onde & é o vetor de polarizacdo da corrente de spin contendo as matrizes de Pauli e D;gyp €
um coeficiente do material. Devido as relagdes de reciprocidade de Onsager, a constante D;sp g
necessariamente precisa ser D;syp = _7?695 1, onde o fator sy € conhecido como angulo Hall
de spin e representa a eficiéncia do processo de conversdo mutua entre correntes de carga e spin.
Figura 8 — Ilustragdo dos processos de conversdo de corrente. A primeira imagem mostra o processo de conversdo

por efeito spin Hall direto, onde uma corrente de carga é convertida em uma corrente de spin. A segunda imagem
mostra o efeito spin Hall inverso, onde uma corrente de spin € convertida em uma corrente de carga(ISHE).

Charge
current
Spin Hall Effect (SHE) Inverse Spin Hall Effect (ISHE)
Charge current Charge current
spin current spin current
Is :%QSH(&X]}) Je =%HSH(fSX5)

Fonte: Imagem retirada de (46).

A obtengdo das relagdes entre as correntes de spin e a de carga, tanto no SHE quanto
no ISHE, podem ser obtidas levando em conta os efeitos da interacao spin-6rbita e os seus

espalhamentos no transporte de carga em metais ndo magnéticos. (47)

2.3 EFEITO RASHBA E EFEITO RASHBA-EDELSTEIN INVERSO

Os efeitos de geragdo e conversdo de corrente de spin e de carga discutidos anteriormente
sdao chamados de efeitos de volume dado que sdo baseados em espalhamento que ocorrem ao
longo do material. Além de conversdo por efeitos de volume, hd também geracdo e conversao de
corrente de spin e de carga por efeitos de interface, devido a quebra de simetria, esses efeitos sao

conhecidos como efeitos Rashba-Edelstein direto e inverso vao ser apresentados nessa secao.

2.3.1 Efeito Rashba

O efeito Rashba (RE), também conhecido como efeito Rashba-Edelstein (REE) ou efeito
Rashba-Edelstein direto, foi proposto em 1984 por Bychkov e Rashba [48] e revisitado por
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Edestein em 1990 no contexto de semicondutores [49]. Em seu trabalho, Rashba estuda como
a interagdo spin-Orbita remove a degenerescéncia de um gés de elétrons e calcula algumas de
suas propriedades como a susceptibilidade magnética. Nessa secdo € feito o desenvolvimento
matematico do efeito Rashba.

Considere que o sistema de interesse € um gas de elétrons ideal em duas dimensdes
(2DEG). Nesse caso, o operador Hamiltoniano que descreve a energia do sistema € constituido

apenas do termo referente a energia cinética

. p?
Hk - )
2m,

onde P é o operador de momento linear em duas dimensdes e m, € a massa do elétron.

A equacdo de Schrodinger do sistema € dada por:

Hy [9) = e [0)

o |y) = e [v),

onde ¢, € o autovalor do operador Hamiltoniano /. Escolhendo a posi¢cdo como base do espagco
de Hilbert, o operador momento linear ganha uma representacdo conhecida entdo podemos

encontrar uma equacao de autovalor-autovetor para o sistema:
(r| H |r) {rl ) = (rlex|r) (r[14)

2 )
— 5 VA7) = exth(7).
Por inspegio, vemos que essa Ultima equagio admite solucdes do tipo (7)) = €.

Inserindo a solucdo na equagao de Schrodinger € possivel encontrar o valor da constante «,

(@2 = 2 (7) =0,

a =4/ 2%k = 4]k,

de forma que a energia do sistema é dada por:

k2h?
" omy,

(2.55)

€k

Sabendo o valor de «, podemos escrever a solucdo geral do problema da forma:

(7)) = A€+iE~F+ Be_iE'F,

onde A e B sdo constantes a serem determinadas pelas condi¢des de contorno para que o médulo
quadrado da fun¢d@o de onda seja normalizado. E comum fazer B = 0, isso € feito assumindo que

ha apenas ondas vindo de —oo para +o00. Temos entdo que a autofun¢do do sistema é dada por:
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Y(r) = ée’“ (2.56)

onde €2 € o volume do sistema que normaliza a densidade de probabilidade para a unidade.
Observe que as energias do sistema (Eq.2.55) ndo carregam nenhum tipo de informacao do spin
do elétron, nesse tipo de situacao temos que o sistema é degenerado, ou seja, tanto o elétron com

spin up quanto o elétron com spin down possuem a mesma energia

k*n?

2m,

€= = (2.57)

Essa degenerescéncia é uma consequéncia direta das simetrias de inversdo temporal e
inversao espacial. A inversao espacial leva o vetor de onda £ em —Fk, e ela € independente da
diregdo de spin o, 0 € {1,]}. Como a energia na Eq.(2.55) é proporcional ao quadrado de k, ela

se mantém invariante por inversdo espacial,

o (k) = o (—Fk).

Simetria de inversao temporal significa fazer o sistema voltar no tempo, isso ¢é feito
levando o vetor de onda k em —Fk e fazendo a troca da polarizacdo de spin, T—| ou |—1,

matematicamente isso € representado por:
€T(k') = €¢(—/{7). (258)

Combinando as duas simetrias, obtém-se a Eq. (2.57). Em mecénica quantica, hd um
teorema que diz que quando um auto-estado de energia de um sistema simétrico por reversoes
no tempo com spin total semi-inteiro um segundo auto-estado de mesma energia vai existir, e
ambos os estados podem ser relacionados por meio de uma operacao de reversao temporal, esse
teorema € chamado de teorema da degenerescéncia de Kramers.

Até o momento foi considerado apenas que o sistema possuia elétrons livres, contudo
quando se tem interfaces ha sempre um campo interagindo com o sistema devido a momentos
de dipolo ndo compensados nas interfaces. Considere entao que hd um potencial externo, esse
potencial quebra uma das simetrias do sistema e levanta a degenerescéncia do meio. Além
disso ¢ feita a considerac@o que esse potencial € pequeno e pode ser tratado como uma pequena
perturbacdo em torno de um ponto de equilibrio, podemos entdo fazer a expansao de Taylor do

poténcia:

V(F) = Vo + VV () - 7+ % [VV (@A) (72 + ...

porém a eletroestatica nos diz que o gradiente de um potencial pode ser relacionado com um

campo elétrico:
av ~
- —_F
dr ’
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dessa forma a energia potencial, em ordem mais baixa, € caracterizado por um campo elétrico
E. Quando um elétron se propaga em um campo elétrico externo, € sempre possivel definir um
referencial global, por meio da transformagdo de Lorentz, centrado no elétron. Nesse referencial
o elétron enxerga um campo magnético que € descrito por B= 6%17 x E. Fazendo uma abordagem

semi-cldssica, temos que a velocidade do elétron no gis bidimensional pode ser escrita como:

de d , p?

@

entdo o campo magnético que atua no elétron pode ser reescrito como:

P hk
):_:_7

2me Me M

—

B=_ xE=

c? - me

kExE. (2.59)

A particula que estamos considerando € um elétron, tais particulas possuem momento
magnético intrinseco de spin, dessa forma € necessario levar em conta a intera¢do spin-6rbita.

Isso é feito por meio da seguinte Hamiltoniana:

i g (& g h g — — —
H,, = —ji, B = (g, S) - kx FE)= o-(kx FE 2.60
onde ap = g;fffc}; = 4.7‘17;;’12 ¢ chamado de pardmetro de Rashba, ¢ = (0,,0,,0,) € um vetor

composto pelas matrizes de Pauli, g, € o fator de Landé para o spin, ;1 € o magneton de Bohr,
c € a velocidade da luz ¢ € a carga do elétron e m, € a massa do elétron. Levando em conta a

energia cinética do elétron, o operador Hamiltoniano completo do sistema é dada por:

p2 a _
+ 2R (5 x P) 2.61)

H=H,+H,, =
L 2m, h

onde o segundo foi reescrito por meio da propriedade de produto triplo A - (B x C) = C' - (A X
B) = B - (C x A), além disso é usado a relagdo de De Broglie para 0 momento P = hik.

Nos sistemas que estamos interessados, o campo elétrico € uma consequéncia dos dipolos
ndo compensados na interface dado que ha diferentes 4tomos na parte superior e inferior da
interface. Podemos entdo sem muita perda de generalidade considerar um campo elétrico E =
EZ, onde Z é o versor perpendicular ao plano do 2DEG. Fazendo tal consideracdo a Hamiltoniana

se reduz para:

~ 2 .2
. PY B apB). . . -
H= o + S, + (6.8, — 6, P;). (2.62)

Onde a amplitude do campo elétrico é absorvida na constante «,., vale aqui comentar que ha
uma certa ambiguidade na literatura em respeito o nome da constante, alguns autores chamam
a constante «,., sem o campo elétrico, de constante Rashba enquanto outros levam em conta
a influéncia do campo e chamam «,.(E') de constante Rashba. A Eq.(2.62) pode ser resolvida
usando teoria de perturbagio degenerada, uma vez que valores de ap sdo da ordem de 10 10-

107! eV-m (50) enquanto os termos de energia cinética para um gds de elétrons em metais



2 FUNDAMENTACAO TEORICA 48

sdo da ordem de alguns eV. (51) Aplicando a Eq.(A.18) para W=

seguinte equagao de autovalor:

Wi Wia 3] — ! al_
Wa Wa a2 a2

QRT(E)(ﬁ x P), monta-se a

Onde ]
A~ 0 _
Wiy = (2,0 2L x P)|2,0) = —agk, | | 07’ ] ,
1

O'R(E) - ~ [ O 1 l(k . —k :B)

Wiy = (2,0] #5=(d x P)|0,y) = ark, o ¢ilkyy—hew)
or(E) (=, F (0 i | e
WZlZ(O,?J‘T(O’XP) 2,0) = —agky | ; gilkea—kyy),

i

. 0 1
Was = 0,y 22L& x P)[0,y) = ark, [ L0 ]7

Como os termos de W sdo espinores, a matriz W acaba sendo uma matriz 4x4. Temos
- . ) L. a A
entdo que ter autovetores na forma de espinor, isso € obtido fazendo a; = 5 eay = .

B
Ao remontar a autofun¢do com os espinores obtemos:

0 ik, 0 kyei(ky'y*kz’x) a a
—ik, 0 k€' kv y—ks-2) 0 b Llb
ap . =€
0 ik eitkea=kyy) 0 k, A A
— ik elhe=kyy) 0 ky 0 B B
(2.63)

As correcOes nas energias do sistema sdo dadas pelos autovalores da Eq.(2.63) que podem

ser calculados usando o método de Laplace:
det(W — 1) = e - [~} + ierkhyo + e1k2a%| + ik, - [anikee} + ik2koa}, — ikkaa})| ant
+apgikyeFe k) [ia?]’%kxkze_i(k””'x_ky'y) + e%kyaRe_i(kI'x_kyy zk‘zkz a3 —ilke-z—ky- y)} =0,
—ieth.ky0F — €kiaf — ek2aF, + i€tk kya, = 0,

e — an (k> + k‘g)
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A equagdo acima ndo € nada mais do que um termo quadrético, tirando a raiz encontramos

que a corre¢ao de primeira ordem para a energia € dada por:

€1 = :|:k||0zR(E), (264)

onde k:ﬁ = (k2 + k‘j), com o simbolo de paralelo significando que o vetor de onda se encontra no
plano do gas bidimensional.

A Figura (9) mostra a diferenca entre a quebra de degenerescéncia causada pelo efeito
Zeeman quando aplica-se um campo magnético e a quebra de degenerescéncia causada pela
interagdo spin-orbita do tipo Rashba. Enquanto a interacdo Zeeman separa os spins na dire¢do
do campo magnético, a SOC do tipo Rashba levanta a degenerescéncia, exceto para o estado de

alta simetria kj = 0, no plano perpendicular ao campo magnético.

Figura 9 — Representacao da banda de conducao de (a) um material com degenerescéncia de spin (b) Um material
sob efeito Zeeman (c) um material com interagdo spin-6rbita descrita pelo Hamiltoniano de Rashba.

@ g

Fonte: Imagem retirada de (52).

A energia do sistema entdo vai possuir uma componente de energia cinética e um termo

de correcdo de primeira ordem devido ao acoplamento spin-6rbita:

h2k?
- 2me,

E:I:

+ aR(E) : ]{3”. (265)

O termo linear na Eq.(2.65) desloca as bandas de energia parabdlicas lateralmente no plano
criado pelo vetor k. As relagdes de dispersdo E(k,, k,) na Eq.(2.65) sdo representadas pelas
superficies mostradas na Fig.(10a), que sdo formadas pela rotagdo em torno do eixo de energia
das pardbolas para as duas orientagdes de spin, note que ha uma diferenca de energia para
elétrons com spin up e spin down, como serd mostrado mais para frente, essa diferenca implica
em uma propriedade importante do sistema chamada Spin-Momentum Locking, onde um elétron
em movimento sempre vai possuir polarizacao de spin perpendicular a direcio de movimentagao.

H4d duas maneiras de se achar o estado |1)), a primeira é remontar a equagdo de Schrodin-
ger com a correcdo na energia e tentar resolver a equagdo diferencial resultante, esse método

nem sempre é recomendado, pois normalmente ndo tem solucdo analitica. A segunda maneira é
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Figura 10 — Em (a) Ilustracdo esquemadtica da dispersdo de energia polarizada por spin de um gas de elétrons 2D
com interagdo de Rashba em equilibrio. (b) Circulos de Fermi exibindo o spin-momentum locking.

(@) E(k).

Fonte: Imagem retirada de [15].

usando teoria de perturbagao, isso envolve achar os autovalores da Eq.(2.63) e usar esses valores
para calcular a perturbacio de segunda ordem na energia e a primeira correc@o no estado. Esse
segundo método, apesar de ser mais trabalhoso, sempre permite achar uma aproximag¢do para o
estado do sistema.

Voltando na equacdo de Schrodinger do sistema e fazendo uso da primeira correcao da

energia e das matrizes de Pauli,

— R 2+02  ag(d, —id,)
2me | —ag(d, +10,) 04 02

Qkﬁ

) = + aglky| | [¥).

2me

Para que seja uma equacdo de autovalor-autovetor, |¢)) tem que ser uma matriz 2 X

1. Temos entdo |¢)) = “ , voltando na equagdo anterior chegamos em duas equacoes
2
diferenciais acopladas:
. h%ﬁ
%(8x+8y)¢1+043(6x—26y)¢2 = %:IZCYR‘]C”‘ ¢1,
2 e (2.66)
- - [
o0 s = an(@. = 0)0s = ( 5L ] ) v

O sistema, que esta sendo considerado, € um gas de elétrons com acoplamento spin-0Orbita,
ou seja, o spin do elétron interage com o momento angular devido ao movimento de translacao

em relacdo ao nucleo atdmico. Temos entdo a ideia que quando » — o0, a interacdo spin-Orbita
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nao exista pois nao ha interacao do nicleo com o elétron, e o sistema se comporta como ondas
planas. Podemos entdo introduzir o comportamento ondulatério do sistema fazendo v, = f -7
e wz =gq- 6ik~r

interagdo spin-Orbita estd atuando. Retornando nas equagdes de Schrodinger acopladas temos:

onde f e g sdo fungdes que ajustam o comportamento do sistema quando a

h2 h2k’ﬁ
o (e + RS+ anlike —iiky))g = 520 & arlky| f,
o p2p2 (2.67)
%(k‘i + k2)g — ag(iky +i(iky)) f = 2m! g+ aglky|g.
ag(iky +ky)g = :tCYR’k||| f,
—ag(ik, — k) f = Tar|k| g,
f _ :l:(ka + ky)Q’
L
2.68
LK o
f =
(—iks + ky)
Combinando as duas equagdes obtemos g = le f = i(ikzk—JTy) ouf=1leg= i—(ikﬁj‘k ,
I I

esse tipo de sistema possui duas solucdes devido a escolha arbitraria do que € spin up e down.

Escolhendog=1¢ f = i%, os auto-estados do sistema siao descritos por:
I

oyy =i [ TR
(2.69)
o) =i | TR

Os estados encontrados na Eq.(2.69) podem ser reescritos em coordenadas polares (53)

Ccomo:
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1. je~ /2
— ikyry) 2.70
(& . . .
Vs 212 ( +¢i¢/2 ) (270)

A representacdo em coordenadas polares € particularmente interessante quando se deseja achar a

polarizacdo média dos spins do sistema, isso € feito por:

0+ = (V|0 [Ys) = (Vi| 00 [P1) T+ (Vx| oy (V1) § + (Vx| 02 Y1) 2,

—iky-r . ;o —ip/2
&i — € ! ( Z'€+i¢/2 :lzefi(i)/Q ) 01 , 0 ¢ , 1 0 '€ik” &l e '
81 10 i 0 0 —1 +etio/2

1
O+ = j:E [ seng, —cosp, 0 ] : (2.71)

Note que a polarizacdo média dos spins do sistema apresenta um comportamento oscila-
tério, com a polarizagdo mudando de positiva para negativa a medida que a particula se move na
borda da amostra. Além disso a Eq.(2.71) pode ser usada para demonstrar o Spin-Momentum
Locking, a propriedade onde a polarizacdo do spin sempre fica perpendicular ao vetor de onda k,

isso é feito calculando o produto intermo & - k.

oS,
(G| k) = :I:% [ seng —cosp 0 |k | seno, | = :I:%(sembcosgb — cospseng) = 0.
0
(2.72)
Como citado anteriormente, o spin-momentum locking pode ser observado nos circulos de Fermi
mostrados na Fig.(10), obtidos ao fazer um corte transversal das superficies de energia para um
valor qualquer constante de energia.

Por causa da SOC do tipo Rashba, uma corrente de spin pura € naturalmente gerada
no plano contendo o gas de elétrons na dire¢do de n devido a diferenca de energia entre os
estados com spin up e spin down. Podemos verificar essa propriedade se levarmos em conta uma
superficie tipo Rashba cuja a energia € descrita pela Eq.(2.60) com campo elétrico na dire¢ao 2,

nesse tipo de sistema o operador corrente elétrica na dire¢do z € descrito por [54]:

. dHso
6 .

ok = —ear(E)d,. (2.73)

)
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Esse resultado interessante demonstra que a corrente na superficie Rashba nao depende do
momento porém ela depende do operador de spin. Ao aplicar uma corrente elétrica na direcdo z,
por meio da teoria da resposta linear encontramos que:

Jo = (Ju)neq = —2eapdS, < E,, (2.74)
onde ( ),e, é o valor esperado fora do equilibrio na teoria da resposta linear, 65, denota a
densidade de spins fora do equilibrio na direcdo y. A geracao de uma densidade de spins fora
do equilibrio, também chamada de corrente de spin, devido a uma corrente elétrica aplicada é o
que formalmente chamamos de efeito Rashba-Edelstein direto. Assim como no efeito Hall de
spin, nao é possivel medir diretamente a corrente de spin gerada pelo efeito Rashba-Edelstein. A
grande diferenca entre os dois efeitos de geracdo de corrente de spin € que o SHE ocorre por
espalhamentos ao longo do volume do material enquanto o REE ocorre na superficie/interface,

sendo assim independente da espessura do material.

2.3.2 Efeito Rashba-Eldelstein Inverso

Assim como o efeito Hall de spin possui um efeito reciproco que faz a conversao da
corrente de spin em corrente de carga, o efeito Rashba-Edelstein também possui um efeito
reciproco, chamado de efeito Rashba Edelstein Inverso (IREE). O IREE ocorre quando € feita a
injetacdo uma corrente de spin 30 em um material com interacdo Rashba, o sistema vai entdo
converter a corrente de spin e uma corrente de carga € detectada. O que ocorre é um desbalanceio
na distribuicdo dos spins na superficie devido a corrente de spin injetada, hd entdo um aumento
de uma das populacdes de elétrons. Para entender como isso ocorre € necessario primeiro olhar
para a separacao de estados na superficie de Fermi causada pela interacdo Rashba. Eq.(2.65)
nao € mais um paraboloide de revolucao independente do spin como no caso dos elétrons livres,
mas sim uma superficie quadratica com diferentes energias para spin up e down. Isso pode ser
observado na Fig. (10b), ao fazer um corte na superficie de Fermi hd uma diferenga nos raios

dos dois discos de Fermi que € descrita por:

Ak = ]ﬁp+ - ]ﬁp_ = OéR(E). (275)

Embora a polarizacao total de spin em cada circulo formado se anule ao fazer uma média,
adirecao de kea orientacdo de spin estao relacionadas entre si devido ao spin-momentum locking.
Isso, juntamente com o fato de K} # K., tem consequéncias importantes para as propriedades
de transporte de um sistema sem simetria de inversao como € o caso de uma superficie Rashba.
A primeira propriedade de interesse que € a criagdo de uma polarizagdo liquida de spin por uma
corrente de carga ja foi demonstrada na sec@o anterior e pode ser observada na primeira imagem
em Fig.(11b) [55,56]. Seguindo a mesma linha de raciocinio do efeito direto, é possivel definir a
densidade de corrente de carga 2D associada a densidade total de spin na superficie [57] que €

descrita por:
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J, = BO‘TR (654 — 0s_). (2.76)

O termo Sy, = ((0s4 — ds_)) € a densidade de spin fora do equilibrio nos estados de
superficie resultante da injecdo de uma corrente de spin na interface. Levando em conta que
a direcdo de quebra de simetria de inversdo € na direcdo 2, a equagdo acima € generalizada
para [58-60]

T = WTR (z X §neq) , 2.77)

onde gneq € a direcdo de polarizacdo da densidade de spins fora do equilibrio.

Figura 11 — Em (a) € apresentada as bandas de energia de um géds bidimensional com interag@o spin-6rbita do
tipo Rashba, fazendo um corte na banda de condugio € possivel observar circulos centrados com diferentes raios.
Em (b) esquemas dos mecanismos para os efeitos Rashba-Edelstein direto e inverso em um gés de elétrons 2D
com interacdo de Rashba. As regides preenchidas representam a perturbagdo na superficie de Fermi ao passar uma
corrente de carga, ou uma corrente de Spin, a diferenca entre as duas regides preenchidas para spin up e spin down é
a densidade de spins fora do equilibrio.

Fonte: Imagem adaptada de [61].

Para experimentos de spin-pumping, € produzida uma densidade de polarizagdo de spins
fora do equilibrio por meio de uma corrente de spin gerada pelo processo de bombeamento de
spins via ressonancia ferromagnética. A corrente de spin injetada perpendicular a interface é
em sua grande maioria absorvida pelo gds bidimensional na interface, o que resulta em uma
acumulacdo de spin fora do equilibrio espacialmente uniforme na interface. Note que o efeito
principal da injecd@o de spin estd na polarizacio injetada na superficie que provoca uma mudanga
no tamanho das bandas de energia na superficie de Fermi, como pode ser observado na segunda
imagem da Fig.(11b). E possivel definir uma razio Jg /Js, que tem unidade de comprimento

dado que a corrente de carga gerada € 2D enquanto a corrente de spin bombeada é 3D, como [60]:

21 R
JC = —?CMRTsdsHEJS - OéRTJS = )\IREEJS- (2'78)

Onde 7, é o tempo total de relaxacdo, osyr € a condutividade spin Hall para um regime

onde processos extrinsecos sdo despreziveis, osyr ~ —(e/87)(47s/Tpp) =~ —€/27. \IrEE
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€ conhecido como pardmetro Rashba, ele descreve o comprimento efetivo de conversdao da
interface, sendo um parametro muito usado para estimar a eficiéncia do processo de conversao
de corrente de spin em carga. Os resultados obtidos aqui sdo validos para situagdes onde a
conversdo € dominada por processos intrinsecos do material como ocorre no caso de interfaces
sem dopagem e em isolantes topologicos.

O efeito Rashba-Edelstein se popularizou com o trabalho de Rojas-Sanchez et. al (57)
onde foi mostrado que a conversao de corrente de spin em corrente de carga em uma interface
com interacdo Rashba forte (Ag/Bi) ndo pode ser atribuida somente a soma dos ISHE de cada
material e que os efeitos de interface tem que ser levados em conta. Além disso o IREE € o
mecanismo responsavel pela conversdao de corrente de spin em corrente de carga em grafeno
(46, 62), um material bidimensional com baixo acoplamento spin-Orbita que possui estados de
superficie devido ao efeito spin Hall quantico. Além disso, por ser um efeito de interface ele

também esta presente no processo de conversdo de correntes em isolantes topoldgicos (63).
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3 TECNICAS EXPERIMENTAIS

Nesse capitulo serdo apresentadas as principais técnicas experimentais usadas nessa tese.
Na secdo (3.1), sdo apresentados os principios bédsicos da técnica de ressonancia ferromagnética
(FMR). Na sec¢ao (3.2), € feita a introducao da técnica de bombeamento de spins na condi¢ao de
ressondncia. As proximas duas sec¢des sdo dedicadas as técnicas de fabricacdo de materiais, na
secdo (3.3), € feita a apresentacdo da técnica de deposi¢do por Sputtering enquanto na ultima

secdo € feita a apresentacdo da técnica de epitaxia de fase liquida.

3.1 RESSONANCIA FERROMAGNETICA

A ressonancia ferromagnética, ou em inglé€s Ferromagnetic Ressonance (FMR), € uma
técnica usada para sondar a magnetizacio de materiais ferromagnéticos. Ela € uma das principais
técnicas para o estudo da dinamica de spin em materiais ferromagnéticos. A técnica consiste em
aplicar um campo de micro-ondas ﬁ(t) sobre uma amostra ferromagnética situada em um campo
magnético estatico(dc) H, perpendicular a h (t), e observar as linhas de absor¢do ou linhas de
ressonancia do material.

Em 1912, V. K. Arkad’yev (64) observou pela primeira vez que uma amostra ferromag-
nética é capaz de absorver radiacdo de micro-ondas. Apenas em 1923, onze anos depois, Ya. G.
Dorfman (65) deu a primeira interpretacao tedrica dos experimentos realizados. Os proximos
avancgos significativos na drea ocorreram em 1946 quando E. Zavoiskii (66) e J. Griffiths (67)
observaram, independentemente, linhas de ressondncia dos seguintes materiais ferromagnéticos:
Niquel(Ni), Ferro(Fe) e Cobalto(Co). Nos dois anos seguintes, C.Kittel (68,69) generalizou a
teoria que havia sido proposta originalmente por Landau-Lifshitz. (70)

3.1.1 Visdo Semi-Classica da Ressonancia Ferromagnética

O fendmeno de ressonancia ferromagnética, em uma visao semi-cldssica, € uma resposta
dos momentos magnéticos de um material ferromagnético a aplicacdo de um campo magnético
estético (DC) externo H perpendicular a um campo de RF perturbativo.

Materiais ferromagnéticos sdo caracterizados por apresentarem magnetizagao espontanea
a temperatura ambiente e alta indu¢do magnética [71, 72], essa dltima sendo definida como
B = ,uo(ﬁ + M ) onde g e M sdo a permeabilidade magnética do vacuo e magnetizacdo do
material, respectivamente. Em uma visao classica, todo material pode ser subdivido em pequenos
pedacos de forma a termos um pedaco infinitesimal comparado com o todo da amostra mas
grande suficiente para conter uma grande quantidade de spins de forma que ndo se considera
cada spin individualmente. Podemos entdo dizer que a magnetizacdo de uma amostra € a soma

de todos os momentos de dipolo magnético (/i;) de cada pedaco infinitesimal normalizado pelo
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volume da amostra
1

M=;Z/fi- (3.1)

i
Na presenca de um campo magnético externo, cada momento magnético vai sofrer um

torque que pode ser descrito como:
T = ji; X B. 3.2)

Aqui é feita a primeira consideragdo quantica do problema. E dito que cada momento
magnético pode ser associado a um momento angular J, = (Q“TB) (1, onde g € o fator de Landé
e up € o magneton de Bohr. Note que aqui ndo € usado o termo "spin"para evitar confusao com
o tratamento quantico onde cada spin € visto de maneira individual, na situacio atual estd sendo
feita a consideracdao de um "macro-spin", ou seja, ¢ tomado um elemento infinitesimal contendo
varios spins e estd sendo tomado o valor médio do momento angular de spin dentro desse volume.
O torque associado aos momentos magnéticos sob a agdo de um campo externo pode ser entdo
descrito pela segunda lei de Newton para rotagdes

T, = M (3.3)
dt

Fazendo a soma de todos os torques no sistema, e levando em considera¢do que o produto
vetorial de uma grandeza com ela mesma é sempre zero, € possivel reescreve a equagdo de torque

levando em conta grandezas macroscépicas como:

— = —y(M x ), (3.4)

onde v = %42 ¢ conhecido como fator giromagnético.

A Eq.(3.4) descreve o movimento da magnetizagdo sob a agdo de um campo magnético
estatico. A fim de descrever este movimento, € considerando um sistema de coordenadas cartesi-
anas, com o campo magnético aplicado ao longo do eixo Z, dessa forma a solucdo da Eq. (3.4) é

dada por:

M, = |M|sin(0)cos(vHt),
My = |M|sin(0)cos(vHt), (3.5)
M, = |M|cos(6).

Note que ha uma dependéncia da solucdo com o angulo # formado pela magnetizacio e
a direcao do campo aplicado, essa dependéncia diz que na situagdo onde M e H sio paralelos
0 = 0 a magnetizacio se encontra na direcdo de equilibrio e ndo ha movimento oscilatério,
caso M e H ndo sejam paralelos, a magnetizagdo ird processionar em torno do campo com uma
frequéncia wy = vH. Além disso, v = 27 x 2.8 GHz/kOe, isso significa que para um campo

usual de laboratdrio na faixa de alguns kOe a magnetizacio precessiona na faixa de alguns GHz.
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3.1.2 Ressonancia Magnética induzida por rf

Apesar de corretas, a Eq. (3.4) ndo descreve o sinal medido em um experimento de
ressonancia ferromagnética. Em geral, nesse tipo de experimento o que € observado € a parte
imagindria de uma componente do tensor susceptibilidade. Para chegar na expressdo da suscepti-

bilidade € necessdrio considerar um campo externo do tipo:

H = hpe ™% + hye ™t + Hyz, (3.6)

ou seja, € aplicado um campo magnético alternado perpendicular ao campo estitico externo, esse
campo alternado € responsdvel por promover a ressondncia, ele vai fazer com que a magnetizagao
saia da posicdo de equilibrio enquanto o termo na direcio Z tenta restaurar a magnetiza¢ao para
a posi¢ao de equilibrio. Como o campo atuando no material h4 uma componente alternada, é
assumido que a magnetizacdo também contém termos oscilatérios rapidos, dessa forma ela é
descrita por:

M = m, ()& + my, (t)) + M.2. (3.7)
O processo de precessdo da magnetizacao em torno de um campo magnético aplicado devido a
perturbacdo causada por um campo de microondas estd esquematizado na Fig.(12). Inserindo

Figura 12 — lustragdo do vetor magnetizagdo de um meio macroscopico sob efeito de um campo externo. A
magnetizacdo precessiona em torno da direcdo do campo magnético formando um angulo 6.

Fonte: Jefferson L. Costa (2023). Imagem retirada de [73]

as Egs. (3.6-3.7) na Eq. (3.4) e considerando a resposta do sistema no estado estaciondrio, ou

dM
dt

componentes da magnetizagao:

seja, ~ ( é possivel chegar nas seguintes expressoes para as amplitudes complexas das
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. WHWM h iwwM B
my = 2 __ 9 T 2 __ 9 Y
Wy W W W

my = (M) ho+ (M) hy: (3.8)

2 _ 2 2 _ 2
Wi —w Wy —w

onde wy = vHy, wy = YM,, w é a frequéncia do campo magnético alternado usado para
promover a ressonancia. Vale aqui comentar que para a obtencao das equacdes acima € necessario
fazer a aproximacao h,, h, < Hy e m,, m, < M., dessa forma sdo considerados apenas termos
de primeira ordem. De maneira geral essa condi¢do pode ser controlada experimentalmente dado
que o campo magnético externo € da ordem de alguns kOe enquanto o campo alternado € da
ordem de alguns Oe. Ha entretanto experimentos realizados que estudaram caos em sistemas
magnéticos. Nesses experimentos o campo alternado € muito intenso, sendo acima de um liminar
que depende da frequéncia de oscilacao da magnetizagdo de um material e do tempo de relaxacio
magnéticas [74]. Nesse tipo de situa¢do a aproximacao linear deixa de ser vélida e um tratamento
quantico envolvendo ondas de spin deve ser levado em conta.

Podemos representar a magnetizacdo de um material em fun¢do do campo magnético
Y

externo por meio do tensor susceptibilidade, M = - H. Para o sistema em estudo, o tensor

pode ser representado por uma matriz quadrada 2x2 cujas as componentes sao:

B WHWM ) wwar
Xzz = Xzy 2 2 T 2 2 |

WHW ww
Noe = —Xay — (ﬂ) ho + (2_M) ; (3.9)

2 _ 2 2
Wy —w Wy —w

As Eqgs(3.9) descrevem a resposta do sistema a aplicacdo de um campo magnético
alternado conjuntamente com um campo magnético estético, perpendiculares entre si. A aplicagao
de tais campos geram componentes da magnetizacdo nos eixos x e y, por causa da precessao da
magnetizacdo em torno do eixo Z. Além disso, € possivel observar que a condi¢ao de ressondncia
do sistema ocorre apenas quando wy = w. Vale aqui comentar que, se ndo olharmos para o termo
de equilibrio de ordem zero na direcdo Z, as equacdes acima também podem ser usadas para
descrever efeito de ressondncia nos spins eletronicos em materiais paramagnéticos.

Ha entretanto que se levar em conta a forma geométrica da amostra a ser estudada, dado
que o sistema de interesse € um sistema de estado sélido. A forma geométrica do sistema €
introduzida por meio dos efeitos desmagnetizante criado na superficie da amostra. Tal efeito
€ resultado dos dipolos magnéticos descompensados nas extremidades do material, que atuam

como um campo de sentido contrdrio ao campo magnético externo(71), nessa situacdo o campo
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externo efetivo que atua no sistema pode ser descrito como:
Aoy = Hy — N - 3. (3.10)

O tensor W € chamado de tensor de desmagnetizacgdo, ele codifica a interacao dipolar
pelos dipolos magnéticos descompensados dada a forma geométrica da amostra, de maneira geral
as componentes desse tensor nao sdo nulas e sdo dificeis de ser encontradas. Para filmes finos
entretanto, as componentes do tensor podem ser escritas em termos do sistema de coordenadas
cartesiano como N, = N, = 0 e N, = 1 no sistema internacional de unidades ou N, = 47 no
sistema CGS que é comumente usado em magnetismo, vale aqui comentar que os termos N;
com ¢ = x, Y, 2 representam os termos na diagonal da representacdo matricial do tensor. Usando
a Eq.(3.10) na Eq. (3.4) obtemos:

dm,
(3.11)
d
—Z =7 [M.m, — (N. = N) - m, M. — m, Ho) ;

onde estamos olhando apenas para as componentes oscilatdrias devido ao campo de radiofrequén-
cia.

Assumindo respostas oscilatorias para as componentes m, € m, de maneira andloga ao
que foi feito anteriormente, podemos colocar o sistema na forma matricial de forma a encontrar
o tensor susceptibilidade. O determinante do tensor susceptibilidade fornece a frequéncia de

ressondncia para um sistema qualquer, que € dada pela seguinte equacao [69]:

W= 7\/[110 (N = N2) M. - [H. + (N, = No) - M), (3.12)

Em materiais ferromagnéticos cristalinos, além dos termos de desmagnetizacao € ne-
cessario levar em conta termos de anisotropia pois a energia do sistema depende da dire¢do da
magnetizacdo em relacdo aos eixos do cristal. Em geral os termos de anisotropia vao causar
uma alteracao na condi¢@o de ressonéncia, se a amostra for um cristal inico, o valor de campo
magnético necessdrio para excitar a ressonancia em uma frequéncia fixa dependerd da direcao
dos eixos do cristal em relagdo aos eixos de forma da amostra. Em uma amostra policristalina, a
ressonancia geralmente é mais larga, uma vez que a distribui¢do na direcao dos eixos do cristal
causa uma distribui¢do nas intensidades de campo para a ressonancia.

A energia de anisotropia pode ser vista como um campo magnético efetivo Hy de forma
que o torque exercido sobre a amostra por tal campo seja igual ao torque/variagao angular da

energia de anisotropia do sistema. Na visdo de campo magnético efetivo, como ja foi comentado,
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a resposta do sistema a aplicacdo de um campo é dada por meio do tensor desmagnetizacao,
dessa forma podemos entender o efeito da anisotropia como termos extras de desmagnetizacao
eXpressos como:

Hi = —-N'M,,  H} =-N}M,. (3.13)

A condi¢do de ressonancia € entdo determinada pela adi¢do dos termos de desmagnetiza-
cdo devido a presenga de anisotropia aos fatores de desmagnetizacdo usuais da Eq.(3.12), o que

resulta em:

W=7 [Ho + (N + N = ) MZ} [ Ho+ (N, + NE = V) - . (3.14)

A Eq.(3.14) descreve o comportamento da frequéncia de ressonancia em funcido do campo
magnético aplicado para um material em forma de elipsoide onde o campo magnético externo €
aplicado ao longo de um dos eixos principais do elipsoide, esta relagao é denominada de equagao
de Kittel [69,75]. A precessdo da magnetiza¢do € um processo de dinamico que dissipa energia
para os arranjos de d&tomos vizinhos (rede ou estrutura cristalina) do material(71), quando isto
ocorre o mecanismo de relaxacdo € chamado de spin-rede e consiste na energia transferida para
rede devido ao movimento de precessao(76). Entretanto, em materiais magnéticos hé outro tipo
de relaxa¢cdao denominado spin-spin que ocorre devido a transferéncia de energia entre os spins
do material através da interacdo de exchange(77). Se estamos falando de filmes finos, outros
mecanismos de dissipacdo de energia podem aparecer dependendo dos materiais usados, um
exemplo disso € o efeito de bombeamento de spin que serd abordado mais para frente.

A introducdo de relaxacdes pode ser feita de duas maneiras. A primeira delas é por meio
de maneira fenomenolégica, introduzindo um fator imaginario na frequéncia de ressonancia do
sistema, essa maneira ¢ muito utilizada quando se estuda ressonancia nuclear ou se faz uma
abordagem quantica por meio da matriz densidade [15,78]. A segunda maneira, € introduzindo
um termo na equacio de movimento da magnetiza¢do que tenta trazer a mesma para o equilibrio,
nesse tipo de abordagem ha duas equagdes que sdo amplamente usadas para estudar relaxacoes

do sistema. A primeira é a equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert que € vdlida para materiais

magnéticos
dM o M oM
— =—YM X Hopp —a— X —. 3.15
a T VIIAY (3-19)
Nessa equacdo, o termo de torque —al% X % ndo representa apenas a relaxacdo

magnética como também pode contribuir para a precessdo da magnetizacao.

A segunda equacdo € conhecida como equacio de Bloch-Bloembergen, onde se considera
que ha diferentes tempos de relaxacdo (77 e T5) em relacdo a direcao de aplicagdo do campo
magnético. Essa equacgdo € vélida para ressondncias nucleares, transi¢oes atdmicas/moleculares

Opticas e para materiais magnéticos isolantes com acoplamento spin-6rbita fraco.
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dM,,, I M
2 — (M x H 2y
o V(M X Hepp)ay T,
AM. i, M1 (.10
dt " eff)z T,

nessa equacgao T e T, sdo os tempos de relaxacdo longitudinal e transversal, respectivamente.
Neste caso, os mecanismos de relaxacdo ao longo do vetor magnetizacdo (77) sdo considerados

independentes dos mecanismos das componentes transversais (75).

3.1.2.1 Dinamica da Magnetizacao

Nessa tese, a adi¢do de perdas magnéticas serd feita pela segunda abordagem, ou seja,
um termo de perda sera adicionado a equagao de Landau-Liftshitz e subsequentemente o tensor
susceptibilidade é encontrado, essa abordagem ¢ particularmente vantajosa para quando for tratar
do processo de bombeamento de spins, ou do inglés Spin Pumping.

Considere um material sob a agdo de um campo magnético H = H, + ﬁ(t) onde
ﬁo = Hyz € um campo externo gerado pelo eletroima, e ﬁ(t) € um campo oscilatério com
frequéncia w aplicado em uma dire¢do transversal a H, com amplitude h < Hj. Assim como
visto na se¢do anterior, a magnetizagdo pode ser escrita como uma componente grande na direcao
do campo estatico com médulo M, mais uma componente transversal, m(t), que varia com o
tempo

M = 1i(t) + M,z = mae's + myety + M,2. (3.17)

Substituindo Eq.(3.17) em relacdo de Landau-Liftshitz-Gilbert (Eq. 3.15) e olhando

apenas para os termos com dependéncia oscilatoria temos:

dnjzbiw =~ (1(t) x Ho2 +7(t) x K(t) = M2 x K(1)) +aaTZ§t) ];Sm om(t)

Na equacgdo acima podemos fazer uma aproximacao de primeira ordem, onde os termos

—

(m(t) x h(t)) e (m(t) x a@ft)) podem ser desprezados por serem de segunda ordem, fazendo tal

aproximacao € encontrado o seguinte resultado:

dm(t - (t .
% + ym(t) x Ho? + a2 x 87;75 ) _ —~v M2 x h(b), (3.18)

a Eq. (3.18) é conhecida como equacao da dindmica da magnetizacdo linearizada que pode ser

reescrita em termo das componentes:
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wmy = yMsh, — (YHy + iaw)m,,,
Y Y (vHo ) Yy (3.19)
iwmy = —yMh, + (vHo + iaw)m,.

A partir das Egs. (3.19), € possivel encontrar o tensor susceptibilidade magnética 7 que
descreve a resposta do material a aplicacdo de um campo externo. Como estamos levando em
conta apenas as componentes oscilatorias da magnetizagdo, o tensor susceptibilidade pode ser

representado por uma matriz da forma:

S = Y= N | (3.20)
W Xzy Xaz

/ .

~ » "
onde todas as componentes do tensor sdo nimeros complexos, Xzz = Xgz — ‘Xoz € Xay =

/ .

Xay — zxgy com X' e sendo nimeros reais. Por meio das Egs.(3.19,3.20) junto com a defini¢io

de susceptibilidade magnética, obtém-se que:

D
] ] (3.21)
;1 ) ) 2
Xxy = 5M5H0 _HO - (1 + o ) (;) | s
W 2
= ot ()
onde:
2 2 2
D= [2aH0 (f) | H - (1+a?) (f) ] . (3.22)
v v

De forma geral, os matérias estudados nessa tese apresentam relaxacdes pequenas com
valores de o na faixa de 1072 — 10~*. Dessa forma, no limite onde as perturbacdes do sistema
sdo pequenas, o < 1, e fazendo w = yHp, onde Hy é o campo de ressonancia, os coeficientes

do tensor susceptibilidade magnética se reduzem para:
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/ 1
Xzz = EMSHO [Hg - H?{] )

oo = M, Ho [H3 + H3).

X (3.23)
Xa;‘y = EMSHO [Hg — HIQ%] s
" 2 2
Xxy = BaMsHOHR'
com:
D = { paH Hy] + [H - H3]*} (3.24)

No limite em que o campo magnético estdtico H, € préximo do campo de ressondncia
Hp, as Eqgs. (3.23,3.24) se reduzem a:

/ 1

— M, [Hy—H

Xaa D s [ 0 R] )
p 1 AHp 1
= _MS == —MSAH,
(3.25)

’ 1 ’

Xxy = EMS [HO - HR] = Xza>

1 2 AHL "
Xxy = EMSHO < 92 ) = Xzas

D=2

<AHL

)2 + (Ho — HR>2] = 2[(AH)* + (Hy — Hp)?).

Nessa aproximagao, os termos do tensor susceptibilidade magnética assumem a forma de
lorentzianas (Figura 13a), onde AH, = 2/(¥) € a largura a meia alturae AH = aHp = (%)
é chamada de largura de linha de relaxacdo. E importante ressaltar que tanto AH; e AH
estdo relacionados com o parametro o da Eq. (3.15) e que esse parametro estd ligado com os

mecanismos de relaxacao do sistema (Figura 13b).
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Figura 13 — (a) - Parte real(em vermelho) e imagindria(em azul) da Susceptibilidade Magnética para Hr = 1 kOe e
AH = 25 Oe no limite « < 1 e Hy ~ Hp. (b) Parte Imaginaria da Susceptibilidade Magnética para diferentes
larguras de linha. A escolhade Hr = 1.0kOe e AH = 250ke é feita pois esses sdo valores padrdes para Nigg Feaq,
uma liga ferromagnética conhecida como Permalloy (Py).

(a) (b)
Ll Ll R ) Ll L) L) L) L) L) L)
40 |— Parte Real - 3, 4 AH =0.025
s Parte Imaginaria - % J ——AH=0.05
30 hHs = 1.0 kOe ]
| AH =25 Oe

20 |- b

S
s

7/M_(Unid. Arb.)
v /M_(Unid. Arb.)

0.6 : 0.8 ' 1.0 ’ 1.2 : 1.4 0.6 ’ 0.8 1.0 ’ 1.2 : 1.4
Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)

Fonte: O Autor (2024)

3.1.2.2 Poténcia Média Absorvida pela Amostra e Sinal de Absor¢dao Obtido em um Experi-
mento de FMR

No experimento de ressondncia ferromagnética, a onda eletromagnética que incide na
amostra vai ser absorvida para que a ressonancia ocorra. Uma maneira de se medir a ressonancia
¢ por meio da investigacdo da poténcia de radiofrequéncia que é refletida pela amostra, durante a
ressonancia a energia da onda € absorvida e uma queda no sinal pode ser observada. Matematica-
mente, a poténcia média absorvida durante o experimento de ressonancia € a derivada no tempo

da densidade de energia magnética u = —M - H, ff

(P - <%> _ <% {_M. (H+ h(}))} > (3.26)

onde o simbolo ( ) representa valor médio. Levando em conta que existem duas contribui¢des

para a magnetizacio, Eq (3.17), e usando que 77i(t) = Y - ﬁ(t), pode-se calcular (P):



3 TECNICAS EXPERIMENTAIS 66

(3.27)

O produto h (t) - X - E(t) pode ser expresso em termo de seus componentes ao assumir

um sistema de coordenadas cartesianos, dessa forma ficamos com:
h(t) - X - h(t) = hihyxi;. (3.28)
'7]’

Relembrando que o tensor susceptibilidade é uma grandeza complexa, contendo uma parte real e

uma parte imagindria x;; = X;j — z’X;'j, a Eq (3.27) pode entdo ser reescrita como:

(P) ==Y whihjx;. (3.29)
4]

Nos experimentos realizados em laboratério, a micro-ondas € incidida na amostra em
apenas uma direcdo. Na montagem experimental utilizada a microondas fica apenas na dire¢do z,

dessa forma a poténcia absorvida se simplifica para (79):

(P) = —wh’x,,. (3.30)

Chegamos entdo em uma relagc@o analitica que relaciona a poténcia média absorvida pela
amostra com o quadrado da amplitude do campo de microondas incidente e da parte imagindria
de uma determinada componente do tensor susceptibilidade magnética. Experimentalmente,
para filmes finos e multicamadas magnéticas, o sinal de absorcdo em geral é pequeno quando
comparado com o sinal de amostras bulk como cristais e pd, isso é uma consequéncia da espessura
da amostra ser de apenas alguns nandmetros de material. A maneira de contornar o baixo sinal
€ por meio do uso de de técnicas de processamento de sinais de baixa amplitude, ou seja, é
necessdrio o uso de amplificadores de sinal e filtros de reducdo de ruido para que seja possivel

obter um espectro de FMR em tais amostras.
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A montagem mais tradicional de um experimento de ressonancia ferromagnética é
exemplificado pela pela Fig.(14). Nesse tipo de montagem se faz a modula¢do do campo estético
Hj juntamente com a utiliza¢do de um amplificador Lock-in para amplificar o sinal de absorcao
detectado pela amostra. A modulagdo do campo magnético ird gerar um sinal no detector que
varia no tempo com uma frequéncia conhecida, o amplificador lock-in faz a amplificacdo do
sinal e filtra o que € apenas travado em fase e na frequéncia especifica de modulacao. O sinal
resultante € entdo enviado para o computador para que seja feita o seu grifico a medida que o
campo magnético externo € variado.

A modulacdo do campo magnético estético € feita usando um par de bobinas na configu-
racdo de Helmholtz. As bobinas sdo alimentadas por uma corrente alternada de baixa frequéncia,
dessa forma o campo magnético aplicado na amostra possui uma componente estdtica H, gerada
pelo eletroima e uma componente alternada de frequéncia conhecida. Para que seja considerado
como uma perturbacao no sistema, a amplitude do campo magnético gerado pelas bobinas tem
que ser muito menor do que o campo estdtico h,,, < Hj além disso também € necessdrio que a
frequéncia de modulacao seja muito menor do que a frequéncia da radiag¢do incidente na amostra
Wy, < wrr. Uma parte do sinal que vai para as bobinas € separado e usado como frequéncia de
referéncia para o amplificador Lock-in.

No experimento, o sinal observado é a quantidade de microondas que € refletida pela
amostra em fun¢do do valor de campo. Isso € feito por meio de detectores tipo Schottky que
convertem sinais em GHz para tensdes DC, a modulagdo por ser de baixa frequéncia nao é
convertido para um sinal DC pois o detector nao opera na faixa de frequéncia da modulacao.
Curiosamente em materiais como YIG cuja a perda magnética € muito baixa é possivel observar
a condicao de ressonancia em um osciloscépio apenas observando o sinal modulado que sai do
detector sem o uso de um amplificador lock-in.

Colocando o que foi dito em termos matematicos, podemos dizer que a amostra estara
sujeita a um campo externo H = Hy? + hmcos(wmt)Z. A expressdo para o sinal obtido no

detector pode ser obtida fazendo a expansdo de V' (H ) em série de Taylor.

dV(H)
dH

1 d?V (H)

V(H) = V(Hop) + |, (H — Ho) + S am

lwo (H — Ho)? + ...

(3.31)
dV(H)
dH

1d2V (H)

2
V(H) ~V(Hy) + |y hmcos(wmt) + ST aIE o [hmcos(wint)]

O sinal que sai do detector Schottky € entdo mandado para um amplificador que filtra o sinal para
uma frequéncia e fase especifica, ou seja, o Lock-in consegue selecionar um harmonico especifico
da expansao de Taylor, em geral é escolhido o primeiro harmoénico contudo ha experimentos
de transporte ndo local que usam o segundo harmdnico para remover possiveis contribui¢des

térmicas do sinal. Dito isso, o sinal obtido no experimento de FMR assume a seguinte forma:
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Figura 14 — Diagrama da montagem de um espectrdmetro de FMR. O circulador faz com que a micro-ondas, vinda
do gerador, passe pela amostra. A parte refletida volta pelo circulador sendo redirecionada a um diodo detector. No
detector, o sinal de micro-ondas em GHz é transformado em uma tensdo DC modulado na mesma frequéncia de
modulag@o do campo externo, esse sinal € entdo enviado para um amplificador lock-in que separa o sinal DC do
sinal AC da modulagdo. Como a amostra estd submetida a um campo de modulacio que perturba o campo estético,
a medicao realizada pelo lock-in corresponde a derivada do sinal de absor¢cdo. No computador, sdo feitas curvas
com o valor do campo correspondente medido no gaussimetro, junto com a tensado lock-in referente a absorgéo de
micro-onda.
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Fonte: Imagem retirada de (80).

Electromagnet

N

dV(H)
V(H) = hyp—r? T | 160 P dH<P> | ,= mwh2—<x )) |t

(Hy — Hg) AH
[(AH)2 v (Hy— HR)Q} i

V(H) = hph*wM, (3.32)

A Eq. (3.32) representa a curva obtida experimentalmente em um espectro de FMR. A
partir dela, obtém-se a largura de linha experimental AH,,, que é definida como a distancia entre
os dois picos da curva V (H),

AH,, = —AH. (3.33)

2
V3
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Através do ajuste, por meio da Eq. (3.32), de um espectro de ressonancia ferromagnética,
pode-se obter o campo de ressonancia (Hg) do sistema e a sua largura de linha (A H). O campo
de ressonancia contém informacdes sobre campos de anisotropia, interacdes entre camadas,
magnetizacdo efetiva, dentre outras propriedade. A largura de linha carrega informagdo sobre
processos de relaxacdo da magnetizacdo, essa grandeza € de grande importancia na spintrOnica
pois correntes de spin no material seja ela saindo ou entrando no ferromagneto vao levar a uma
variacdo da taxa de relaxacdo do material que, por sua vez, leva a um aumento na largura de

linha.

3.1.3 Visdo Quantica da Ressonancia Ferromagnética

Apesar de ndo muito usual em magnetismo, € possivel fazer uma andlise quantica da
ressonancia ferromagnética por meio de um sistema de dois niveis via matriz densidade (78).
De maneira simplificada, elétrons t€ém dois momentos angulares distintos que geram momento
de dipolo magnético, 0 momento angular de spin S e o momento angular magnético LA
contribuicdo de ambos momentos angulares para 0 momento magnético pode ser escrita da

seguinte maneira:

= g;v (5 + E)
(3.34)

\ul = gjup\/i(G+1)

Onde pup = 9.27 x 10*24% ¢ o magneton de Bohr, v é o fator giromagnético, j é o
numero quéntico de momento angular total € g; € o fator g de Landé. Ao submeter o sistema de
dois niveis a um campo magnético externo, aparece uma interagao dos momentos magnéticos do
sistema com o campo externo que € descrita pelo hamiltoniano Zeeman.

—

Hzeeman = _/Ij -H (3.35)

h 3h
35500

dessa forma a diferenga de energia entre dois estados é AE = g;uupH. A ressonancia do sistema

Note que, além da energia aumentar com o campo externo, os valores de j sdo discretos(
ocorre quando uma onda incide no material com exatamente a mesma energia AE.

hy = ngBH (336)

Durante a condi¢@o de ressonancia, a populacdo de spins em um nivel de energia mais baixo
absorvem a energia da onda incidente e ocorre uma transi¢do para um nivel mais alto de energia,

curiosamente esse € 0 mesmo processo de inversdo de populacdo € a base do funcionamento de
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um laser. Em um material ferromagnético, todos os spins apresentam uma unica dire¢do, assim

nao ha transi¢des que trocam o sinal do momento magnético.

Figura 15 — Ilustracdo do processo de Ressonancia Ferromagnética. Varia-se o campo magnético até que a diferenca
entre niveis seja igual a energia da onda incidente.

(a) Antes da Ressonincia (b) Condi¢ao de Ressonancia (c) Depois da ressonancia
E1 E

E
E > AE AE > Eonda

Fonte: O Autor (2020).

3.2 BOMBEAMENTO DE SPINS

O bombeamento de spin, do inglés spin pumping, € um método versatil para criar uma
corrente de spin através da interface entre um material ferromagnético (FM) e um material
paramagnético (PM). Os primeiros estudos sobre o que hoje é conhecido como spin pumping
foi feito por Silsbee [28,29], contudo s6 se tornou o que € hoje gracas aos trabalhos tedricos
de Tserkovnyak, Brataas, e Bauer [9, 81, 82] que nomearem o processo de spin pumping. Esses
autores mostraram que a magnetizacao em precessao no filme FM gera uma corrente de spin
que flui através da interface FM/NM e carrega momento angular para fora da dinamica da
magnetizacdo, produzindo um amortecimento adicional que é observado por meio de um aumento
na largura de linha. Curiosamente, o efeito de bombeamento de spin atraiu muito mais atencao
apods a observacdo experimental da ressonancia ferromagnética em multicamadas magnéticas por
meio do sinal elétrico gerado pelas correntes de spin bombeadas, ndo considerado na proposta
tedrica do processo de bombeamento de spin. Vale aqui comentar que o sinal elétrico medido
€ uma combinacdo do efeito de spin pumping juntamente com um efeito de conversao de spin
como o ISHE ou o IREE, contudo hd um certo vicio de linguagem onde é comumente associado
o spin pumping com o bombeamento e a conversao da corrente de spin em corrente de carga.

A teoria de Tserkovnyak et al. mostrou que o amortecimento do ferromagneto pode ser
tratado como um bombeamento adiabatico de spins para dentro do material adjacente. Para
ilustrar, é possivel comparar o tempo que um elétron passa em um metal paramagnético, também
chamado de metal normal, antes de ser espalhado na interface FM/NM, com o periodo de
precessao da magnetizacao do material ferromagnético. Em 10 GHz e para uma camada de 10

nm de espessura do material normal, o periodo de precessdo é de 107! s, enquanto o tempo de
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colisdo dentro do meio conversor da corrente de spin € de apenas 7 = “J—FM ~ 10~ !s. Portanto,
a aproximacao adiabatica € valida. Pode-se mostrar que a dindmica da magnetizacao bombeia
uma corrente de spin para a camada NM, que na interface FM/NM tem densidade dada por

A dindmica da magnetizacdo no processo de ressonancia resulta em uma acumulagdo de
spins na interface FM/NM, por difusao essa corrente transversal de spin entra no material nao
magnético. Podemos entender o actimulo de spins no material NM como se o spin transferido pelo
material FM se difundisse dentro do material NM, com um comprimento de difusdo caracteristico.
O comprimento de difusdo do actimulo de spin dentro do NM depende do tempo de decaimento
e portanto é uma carateristica do material. Este acimulo de spin pode ser entendido como uma
corrente de spins fora do equilibrio que se difunde dentro do NM. A corrente de spin injetada
na camada de metal ndo magnético (J_ff“mp) pode ser derivada através de célculos de segunda

quantizacdo em matrizes de espalhamento como feita por Tserkovnyak e colaboradores (9, 83).

- h N dm dm
Jpump TN o —— — g
gl dt

* Ar - M \ M dt (3-37)

Onde g™ = g™ + i - g/* 6 um parametro complexo chamado de spin-mixing conductance, ela
expressa a transparéncia da interface para o fluxo de corrente de spin que saem do material
ferromagneto para o filme metédlico. A parte real e imagindria do spin-mixing conductance
podem ser escritas em funcdes dos coeficientes de reflexdo e transicdo da interface material

ferromagneto/metal normal [83]:

2
rt —ril—i-

nm nm

ot ‘2)
(3.38)

T T
ol = 1d 3 (sl (rh) 1 () )

nm

tt

mn?

onde os 1 .rt

mn’’ mn’

spin up e down respectivamente,indices n € m sdo os modos eletronicos de excitacao dos elétrons

t+  sdo os coeficiente de reflexdo e transmissdo por unidade de drea para o

no nivel de energia de Fermi do filme metélico.

Na maioria das interfaces de interesse, o contato € realizado de forma balistica, por isso a
componente imaginaria da condutancia de spin giT + que € relacionada com dissipagdes se torna
desprezivel. Além disso ao comparar o primeiro termo da parte real g'+ com a Eq.(3.15) é possivel
concluir que o termo da condutancia mista se comporta como um termo de amortecimento da
dindmica da magnetizagdo, o segundo termo por sua vez atua como um torque fora do plano.
Para estudar detalhadamente o efeito do torque de amortecimento, devemos considerar que a
corrente de spin bombeada na interface leva a uma acumulacio de spin na camada NM. Para que

se tenha conservacao de momento angular no sistema € necessdrio considerar que é produzido
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uma corrente de spin que flui de volta para a camada FM, de modo que a corrente de spin liquida
) , o= ;
que sai da camada FM é menor do que o termo —— <9T M x d—m>. Tserkovnyak mostrou que

arM \ M dt
a densidade de corrente de spin que retorna para o material magnético tem amplitude dada

por [82,83]:
T
Pk = T i (3.39)
onde /i, € a acumulacdo de spin na interface dentro do metal normal.

Para encontrar a corrente de spin que € refletida de volta para o material ferromagnético,
€ necessdrio considerar que o filme metélico em contato com o material ferromagnético possui
uma espessura finita e resolver o problema de condi¢gdes de contorno na interface FM/NM e
na superficie externa da NM. Considerando uma bicamada como a apresentada na Fig.(16)
onde as dimensdes laterais da amostra podem ser tomadas como infinita mas o filme metélico
apresenta uma espessura bem definida como ¢, dessa maneira podemos ignorar duas dimensoes
e assumir que a acumulacgao de spin difunde apenas na direc¢ao g, além disso € assumido uma
dependéncia temporal do tipo harmonica 1i,(y, t) = us(y)e™?, onde w € a frequéncia da precessdo
da magnetizacdo na camada ferromagnética.

Figura 16 — Ilustragdo do processo de bombeamento de spin. A dindmica da magnetizacio na camada ferromagnética
injeta uma corrente de spin na camada adjacente devido a conservagdo do momento angular.

FM NM
dm/dt u}

m

Fonte: Imagem adaptada de [83].

A equacdo de difusdo de interesse para o nosso problema € descrita por:

Ops(y, t syt
825 Tsf
onde temos uma equagao de difusdo normal adicionada de um termo de perdas que leva em conta

a possibilidade de mudanca da direcdo do spin no material, 7 € conhecido como tempo de
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relaxacao de spin-flip. Usando a aproximac@o harmonica no sistema encontramos:

. A Pus(y)  ps(y)
ZWMS(y)—D 8y2 - Tof ) (341)

onde a solugdo do sistema pode ser escrita em termos de exponenciais:
ps(y) = Ae ¥V 4 Betv/ v (3.42)

onde Ay = (D7,;)"/? é conhecido como comprimento de difusdo do spin dentro do material
metélico, A e B s@o constantes a ser determinada devido as condi¢des de contorno. E mais pratico
reescrever a equagdo acima em termo de funcdes hiperbdlicas, de forma que a acumulagdo de

spin é dada por:
1s(y) = A - cosh [k(y — ty)] + B - sinh [5(y — ty)] (3.43)

com k = (1 + iwT,;)"? /Ay sendo um nimero de onda com termo imagindrio que serve como
atenuacgdo da corrente de spin no material.

Sabemos no entanto que a equacao de spin de um material pode ser relacionada com o
gradiente da acumulacdo de spin, como € apresentado na Eq.(2.51), dessa forma a corrente de

spin pode ser descrita por:

Js = %h -D - N(Ep)k <A - sinh [k (y — tn)] + B - cosh [k (y — tN)D 7, (3.44)
note que naturalmente a direcdo da corrente de spin € ditada pela direcdo de variacdo da
acumulacdo de spins, além disso para chegar na expressdo anterior foi usada a relacao de
Einstein o, = ¢2 - D - N(Er). As condigdes de contorno para o sistema sdo J,(y = ty) = 0 e
J(y = 0) = JPumped _ jback — J (0 a primeira delas diz que a corrente de spin deve sumir
fora do material, dessa forma temos que for¢ar B = 0 pois ndo hd corrente vindo do topo do
material metdlico. A segunda condic¢io de contorno por sua vez, diz que apenas que ha um termo
que reflete da interface e que a corrente de spin na interface € a diferenca da parte que atravessa
para o material normal e da que ¢ refletida de volta. Fazendo y = 0 na Eq.3.44 e usando a

segunda condicdo de contorno, encontramos que a constante A é dada por:

-2 J,(0) 1

A= .
h- N(EF> -D K Sinh(litN)’

(3.45)
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dessa forma a acumulacdo de spin e a corrente de spin sdo dadas por:

~ =2-J,0)  cosh[k(y—tv)]
~ h-N(Ep)-D-k  sinh(kty)

1s(y)

(3.46)

T(y) = Loy 2 kT = tw])

bl

sinh(kty)

Levando em conta que a corrente de spin na interface possui duas contribuigdes, J.“™ e

jﬁ“’f , podemos chegar que a onda de spin na interface € dada por:

= -1
o h- gN - dM Qgﬂ
Ty=0)= I (=22 |1 T . (347
(y="0) 47T.M2( x dt) [ Arh-D - N(Ep) - k- tanh(rty 347)

para materiais pesados no entanto, o tempo de espalhamento elastico dos elétrons 7.; € muito

menor do que o tempo de spin-flip 7,¢, dessa forma a equagdo acima pode ser aproximada para:

. hgt. (- dM
Ty = 0) = I (Mx ,

4 M? dt

(3.48)
gt

1+ (2«/7‘61/37'51; . tanh(mfN)>1.

Uma das importantes consequéncias do processo de bombeamento de spin € o amorteci-

N
Gepr =~

mento adicional da magnetizacdo de um filme FM quando colocado em contato com uma camada
NM. Isso é resultado da conservacdo do momento angular, uma vez que a corrente de spin que
sai da camada FM devido ao bombeamento de spin subtrai momento angular da dindmica da
magnetizacdo. Podemos quantificar esse efeito por meio da equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert
para a magnetizacdo da camada FM se subtraimos a corrente de spin que é bombeada para fora

do ferromagneto. Isso é feito pela multiplica¢do da Eq.(3.48) por v/t pas

—

dM - . a -
(M x A, )——M
(37 x Buys) = 530

dM h . dM
- 7 oA 8 (3.49)

At A7 M2ipy, 0elT dt

onde 7 € o fator giromagnético e tp); € a espessura da camada ferromagnética. Note que
aM
dt
forma podemos definir uma novo parametro de amortecimento de Gilbert que leve em conta o

os dois ultimos termos possuem a mesma dependéncia com a magnetizacdo M X dessa

bombeamento de spins para a camada adjacente

Y hg;% f

— 3.50
47TMZ€FM’ ( )

ar = o+
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esse aumento da largura de linha pode ser diretamente relacionado com a largura de linha do filme,
isso € feito multiplicando a equagdo acima por w/~, onde w é a frequéncia de radiofrequéncia

utilizada para promover a ressonancia, dessa forma temos:

N
theff
47TM25FM’

onde o primeiro termo € a largura de linha do material ferromagnético sem o filme metdlico.

AHp = AHpp + (3.51)

De fato isso € observado experimentalmente, como mostrado na Fig.(17), o filme de YIG puro
apresentou uma largura de linha de 0.89 Oe, enquanto ao fazer a deposi¢ao de 2nm de Pt no
filme a largura de linha aumentou para 2.0 Oe. Dessa forma, ao inverter a equagao acima, temos
uma maneira experimental para determinar o spin-mixing conductance em bicamadas de material

ferromagnético/metal normal

Figura 17 — Espectro de ressonancia para (a) um filme puro de YIG, (b) um filme de YIG/Pt(2nm).
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Fonte: O Autor (2024).

O damping adicional a largura de linha devido ao bombeamento de spin é proporcional
a frequéncia e ao spin-mixing conductance da interface, isso ocorre justamente porque o fluxo
de momento angular para fora da camada ferromagnética € proporcional a essas grandezas.
Além disso, ela varia inversamente com a espessura da camada do ferromagneto porque o
bombeamento de spin é um fendmeno de interface e o amortecimento da magnetizacao €
determinado pelo momento angular que sai por volume. A dependéncia linear do alargamento de
linha na frequéncia e a variagdo com o inverso da espessura da camada FM sdo consideradas
as caracteristicas do amortecimento por bombeamento de spin. Vale aqui comentar que para
filmes muito finos, comeca a ocorrer um espalhamento na interface chamado espalhamento
de 2-mégnons [84], esse espalhamento se deve a rugosidades que estdo sempre presentes na

interface, e esse tipo de efeito apresenta uma dependéncia com a espessura do tipo 1/t%,,.
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Como comentado anteriormente, uma assinatura do efeito spin pumping que acabou se
tornando mais iconica do que o aumento da largura de linha € a geragdo de uma tensio elétrica na
camada metdlica. Esse tipo de efeito € uma combina¢do do bombeamento de spins de um material
ferromagnético para uma camada adjacente metdlica devido ao processo de ressonincia, com a
conversao da corrente de spin em uma corrente de carga por efeitos ISHE ou IREE. A conversao
da corrente da corrente de spin em corrente de carga foi primeiramente observado pelo Prof.
Antonio e colaboradores em 2004 [45] em tricAmaras ferromagneto/metal normal/ferromagneto.
Nesse trabalho foi associado corretamente a tensdo gerada com o processos de ressonancia, além
disso foram feitas observacdes importantes como a dependéncia do sinal com a poténcia de
radiofrequéncia, contudo a origem fisica da conversao da corrente de spin em corrente de carga
ndo foi identificada. Um ano depois, em 2005, os mecanismos envolvidos na deteccio elétrica do
FMR foram claramente identificados por Saitoh e colaboradores [8], e confirmados em estudos
do bombeamento de spin em bicamadas FM/NM por diversos grupos [85-87].

Como ja discutido, a dindmica da magnetizacdo injeta uma corrente de spin na camada
adjacente que ¢é descrita pela Eq.(3.48), além disso como ¢é apresentado na parte de ressonancia
ferromagnética podemos escrever a magnetiza¢ao do material contendo componentes oscilatdrias
nos eixos 7,y € uma componente estatica no eixo z, dessa forma é possivel mostrar que o
componente DC da corrente de spin na direc¢ao ¢ na interface é descrita por:

. hwa™
T.(0) = 4m?42 Im (m;my> , (3.52)

onde é feita a aproximacao balistica em que a parte imagindria do spin-mixing conductance é
nula. Para medidas de FMR feitas com frequéncia fixa w e campo varidvel H,, podemos escrever
a relacdo entre termo de relaxacdo da magnetizacdo em funcdo de grandezas mensurdveis
experimentalmente como a largura de linha e a magnetizagao efetiva do sistema [15] por meio

da relacao:

(2H0 +47TMeff)
2 (Hg + Hy - 47TMeff)1/2.

n=~vAH (3.53)

Usando o resultado anterior, juntamente com o resultado da equagdo de Landau-Liftshitz
para os termos de magnetizagdo m,, e m,, apresentados na se¢do de ressondncia ferromagnética
podemos encontrar uma expressao fechada para a corrente de spin que € bombeada através da

interface ferromagneto/metal normal

J5(0)

hw N 2 2
S} i (h” ) ( = (3.54)

160 \AH) (H— Hoy)?+ AH?’
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4w(H0+47rMeff)
y(2Ho+4m Mg 5)?

de spin apresenta uma forma Lorentziana, dessa forma nao € de se espantar que o sinal elétrico

onde p = € conhecido como fator de elipticidade. Note também que a corrente
medido na amostra também apresentara uma forma Lorentziana.

Até o momento, a Eq.(3.54) foi testada para todo tipo de interface e se mantém valida,
independente do tipo de material que seja colocado adjacente do material ferromagneto. E
importante comentar que apesar de ter sido considerado um ferromagneto metélico na dedugdo
das Eq.(3.38) elas ndo sdo validas para materiais isolantes, como o YIG, dado que nao ha
transporte de carga devido a natureza isolante do sistema. No entanto a Eq.(3.37) continua sendo
valida mesmo na auséncia de elétrons de conducio, isso ocorre pelo acoplamento entre elétrons
dos orbitais d-s do material ferromagnético isolante com o material metédlico adjacente [88-90].
Nesse tipo de sistema isolante ferromagnético/metal normal o transporte de momento angular
nao € feito por uma corrente de spin como apresentado até o momento, ele € feito por magnons
que € uma quase-particula que representa um movimento coletivo da magnetizacao do material,
sendo a versdo quantica de uma corrente de spin.

A partir da Eq.(3.54) podemos, por integragdo direta, deduzir a expressao para a conversao
da corrente de spin em corrente de carga, seja ela por efeitos de Bulk ou por efeitos de interface.
Por exemplo, se o sistema converte a corrente de spin em corrente de carga por efeitos de volume,

a corrente de carga gerada vai ser descrita pelo efeito spin Hall inverso, dessa forma encontramos:

hej AH?

2
AH) COS((b) (H— H0)2+AH2
(3.55)

onde f ¢é a frequéncia de rf usada para promover a ressonancia, P,, € o fator de elipticidade

) t
VérgHE _ ZR)\N -L-e-Ogy 'f‘gﬁf +Pa, - tanh (2@%) (

para o modo de ressonincia da cavidade, L € a largura da amostra, esse fator surge durante a
integracdo da densidade de corrente, h,; € o campo de 7f usado para promover a ressonancia,
esse campo ao quadrado € proporcional a poténcia de rf que é um parametro que pode ser
controlado experimentalmente.

Se a conversado de corrente de spin em corrente de carga for dominada por efeitos de
superficie, o efeito Rashba-Edelstein inverso vai descrever o processo de conversao, como
mostrado por Rojas-Sanchez [57] podemos relacionar o modulo da corrente de spin com a
corrente de carga pela relacdo Jo = %A 1rEEJs, dessa forma a tensdo gerada nesse tipo de efeito

€ descrita por:

1 hep \?
IREE f
VSP = ZA[REERLeng}fP (ATFI) 5 (356)
onde na equag¢do acima foi tomado apenas o valor de pico da corrente de spin gerada. Vale
aqui comentar que um sinal medido experimentalmente deve ser analisado com cuidado, pois
podem existir contribuicdes de ambos os efeitos de conversao de corrente de spin em corrente de

carga como observado por Rojas-Sanchez [57], ha também que se ter cuidado com a depenica
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angular de sistemas que convertem por estados de superficie como sera apresentada na secao de

resultados.

3.3 DEPOSICAO POR EVAPORACAO CATODICA

A técnica de evaporagdo catddica (do inglés Sputtering) é o método de deposi¢ao padrio
utilizado na fabricacdo de filmes finos e na industria de semicondutores. Nesse trabalho de
doutorado, a técnica de deposicao catddica foi utilizada para a fabricacdo dos mais diversos
filmes finos. De maneira simplificada, a técnica consiste na retirada de &tomos de um material
alvo e sua deposicdo em uma superficie ou substrato especifico.

O equipamento de deposicado utilizado para a fabricacdo dos filmes é apresentado na
Fig.(18a), esse equipamento € o modelo PLS 500 da Balzers e esta em funcionamento por mais
de 20 anos de maneira quase ininterrupta. Antes de inciar o processo de deposi¢do, as amostras
sdo limpas em banho ultrassonico com acetona e dlcool isopropilo, em seguida sdo fixadas
em um prato de amostra com fita dupla face. O prato de amostras € montado dentro de uma
camara de vicuo em uma haste rotatéria. Dentro da camara ha quatro canhdes de plasma também
chamados de plasma magnetron ou simplesmente de magnetron, dentro do canhao de plasma é
colocado o material que se deseja depositar como alvos metédlicos podem oxidar é colocado um
segundo prato entre o canhdo e o prato de amostras, esse segundo prato possui dois buracos e ele
¢ montado em uma base rotatdria de duas posicoes, seu papel é de atuar como Shutter, ou seja,
ele bloqueia ou permite a passagem do material depositado para as amostras. A ideia por tras
do Shutter € fazer a limpeza superficial dos alvos de forma a garantir que ndo seja depositada
alguma camada de 6xido ou de contaminantes indesejados, esse processo de limpeza do alvo é
chamado de pre-Sputtering. O Sputtering montado pode ser observado na Fig.(18b).

Apds a montagem da caAmara a mesma € colocada para fazer vacuo. Antes que seja feita
qualquer deposicio € feito um vacuo da ordem de 2 x 107 Torr, esse vdcuo tem que ser alto para
que nao haja reacao dos ions do material com possiveis gases existentes na camara, no sistema
usado esse processo de vacuo em geral demora 1 dia. Uma vez que € atingida a pressao de base
desejada, € feita a injecdo de um gds na camara, na maioria das vezes o gas injetado € um gés
inerte como o Argonio, Ar, contudo também € possivel o uso de oxigénio O, ou outros gases de
interesse caso seja desejado provocar mudanga no estado de oxidag¢do do material ou manter uma
estequiometria desejada. O gés injetado € entdo ionizado através da aplicacdo de uma diferenca
de potencial entre o anodo (prato de amostras juntamente com a carcaca da magnetron) € o
catodo (alvo dentro do canh@o), para materiais metélicos a diferenca de potencial pode ser feita
por meio de uma fonte DC, para materiais com baixo ponto de fusdo ou isolantes a diferenca de
potencial € gerada por meio de uma fonte de rf que normalmente opera na faixa dos 13 MHz.
Os ions do gés ionizados sao acelerados contra o alvo e ao colidirem transmitem sua energia
cinética arrancando os dtomos do material alvo e os direcionando para o substrato, Fig. (19)

mostra uma representacao do processo de deposicdo por sputtering. Vale aqui comentar que o
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Figura 18 — (a) Equipamento de deposicdo por evaporagdo catddica utilizado na tese, em (b) é apresentada uma
imagem do interior da cAmara de deposicao.

Fonte: O Autor (2024)

canhdo de plasma é chamado de magnetron pois ele possui uma configuracdo de imas em sua
base, tais imas produzem um campo magnético que aprisionam os ions perto do alvo aumentando
a eficiéncia do processo.

A colisdo de particulas ionizadas com os dtomos do material alvo podem gerar diferentes
fenomenos dependendo da magnitude da energia cinética envolvida, alguns deles sdo: (i) ejecao
de dtomos e particulas; (ii) reflexdao e implantacdo de fons na superficie do material alvo e (iii)
producdo de particulas devido a colisdes secundadas em cascata. A domindncia de cada um
desses efeitos vai depender da quantidade de energia envolvida no processo, felizmente podemos
controlar a energia do processo por meio do controle da tensdo aplicada entre os eletrodos. Para
a deposicao de filmes, o efeito mais importante na técnica por sputtering é a ejecao de atomos
carregados. Quando a energia dos ions incidentes € maior que a energia de ioniza¢do dos dtomos
presentes na superficie do alvo, ocorrera a transferéncia de energia entre os mesmos, tornando
possivel a ejecio de dtomos do alvo. A medida que o filme vai sendo formado, a energia cinética
que os dtomos depositados tinham € transformada em energia potencial na forma de ligacdes
atOmicas. Vale aqui no entanto comentar que € necessario estudo sistematicos para cada alvo,
pois o excesso de energia pode acabar produzindo filmes muito rugosos ou filmes crescendo em
ilhas.

A principal vantagem da técnica sputtering é a versatilidade da técnica, com um tnico
equipamento € possivel depositar materiais condutores,isolantes, diamagnéticos, paramagnéti-
cos, semicondutores, 6xidos tanto pelo alvo como por meio da deposi¢do reativa com uso de
atmosferas de O, além da possibilidade de realizacdo do tratamento térmico in-situ. A maior

desvantagem da técnica € a perda da estrutura cristalina do alvo na deposic¢do, isso ocorre, pois 0
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Figura 19 — Representac@o de um sistema de evaporagdo catddica ou sputtering.
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Fonte: Imagem retirada de (91).

sputtering ¢ um processo fisico de energia relativamente alto baseado em colisdes atdomicas, hé
entretanto maneiras de contornar a perda da estrutura cristalina do filme depositado por meio de

tratamentos térmicos e escolha de substratos adequados.

3.4 EPITAXIA DE FASE LIQUIDA E GRANADA DE ITRIO E FERRO (YIG)

Nessa secdo sdo apresentados os fundamentos de crescimento de filmes pela técnica de

epitaxia de fase liquida, em especifico fabricacdo de granadas de ftrio e Ferro.

3.4.1 Epitaxia de Fase liquida

A epitaxia em fase liquida (LPE) € uma técnica de crescimento de filmes realizada a
partir de uma solugdo (melt) contendo um solvente e um metal desejado em alta temperatura.
O segredo da técnica estd na escolha adequada do solvente, pois ela se baseia na solidificagdao
de uma solu¢do de metal fundido para a formacdo de um filme composto por componentes

solutos precipitados a altas temperaturas formando um filme cristalino epitaxial em um substrato
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adequado. Artigos descrevendo o uso da técnica de LPE para a sintese de materiais sao datados
desdo comeco dos anos 60-70 (92,93), sendo muito usada na industria de semicondutores para
a fabricacdo de diodos emissores de luz (LEDs), diodos a laser, fotodetectores. Atualmente a
técnica vem sendo deixada de lado dado o desenvolvimento de técnicas mais modernas como
epitaxia por feixe molecular (MBE) e deposi¢cao quimica de vapor metalorganico (MOCVD)
ficando relegada apenas para situacdes de nicho. Dentre as principais vantagens para utilizacdo
do LPE estdo a producdo de materiais extremamente puros e sem defeitos e possibilidade de se
fabricar filmes com uma grande variedade de dopantes, tornando assim o LPE uma técnica unica
para estudos fundamentais de materiais dopados. Além disso o equipamento € de baixissimo
custo de montagem e de operacao.

A técnica de LPE pode ser classificada pelo método usado para colocar o substrato em
contato com a solucao preparada para o crescimento epitaxial. Estas técnicas s@o classificadas

como tipping (imersdo), dipping (mergulho) e sliding-boat (barco flutuante). No sistema Tipping
Figura 20 — Tipos de técnicas de deposi¢do por LPE: a) Tipping, b) Dipping e c¢) Sliding boat.
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Fonte: Imagem retirada de (94).

(Figura 20a), existe um aparelho basculante que permite que o melt seja separado do substrato
através da inclinacdo do forno. Inicialmente o melt € equilibrado na extremidade oposta a posi¢ao
do substrato. Apds a preparagdo, a temperatura € reduzida e o forno € inclinado de forma a
fazer com que a solucdo escorra sobre o substrato iniciando o crescimento da camada. Apds a
fabricagcdo da camada com a espessura desejada, o forno volta para a posicao inicial e a solu¢do
excedente € removida do substrato. Este tipo de método foi o primeiro sistema de LPE utilizado
para o crescimento de semicondutores III-V (95), entretanto esse método encontra problemas
com o processo de retirada da solug@o do substrato sendo muito sujeito a contaminagdes, € s6 €
permito o crescimento de uma tnica camada por vez, dessa maneira esta técnica foi rapidamente
substituida por outras.

Na técnica Dipping (Figura 20b), o substrato € montado em um suporte fixado na
extremidade de uma haste que permite que o substrato seja elevado e rotacionado na posicao
vertical. As camadas sdo crescidas através da imersao do substrato na solu¢ao. Os mecanismos
de rotacdo da haste servem para controlar a convec¢do dos dtomos de soluto no melt durante o
crescimento e também para remover o excesso da solucdo por centrifugacao apds o término do

crescimento da camada. A técnica Sliding boat (Figura 20c) € bastante ttil para o crescimento
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de estruturas multicamadas e por isso € amplamente utilizada na fabricacdo de semicondutores
compostos. Nesse modelo, o substrato é posicionado em uma barquinha deslizante de grafite e
as solucdes de crescimento sdo armazenados em pocos na sec¢ao superior, também deslizante,
de modo que as solugdes sao colocadas sobre o substrato durante o crescimento. A dificuldade
critica da aplicagdo destra técnica € no ajuste adequado da folga entre os pogos dos diferentes
tipos de melt e o substrato.

O sistema de epitaxia por fase liquida utilizado nessa tese para a fabricacio de filmes de
YIG foi desenvolvido por Kacio Mello durante o seu mestrado sob a supervisao do Prof. Antonio
Azevedo, os detalhes da confeccao do sistema podem ser encontrados na ref. [94]. O sistema
de LPE construido foi do tipo Dipping devido a sua simplicidade e praticidade, um diagrama
esquemdtico do sistema de LPE fabricado se encontra na Fig(21).
Figura 21 — Esquema da configuracdo Dipping real para o crescimento de filmes por LPE: I - controle do desloca-
mento e rotacdo da haste; II - forno de aquecimento; III - controle da temperatura. 1 - elemento de aquecimento; 2 -
isolamento térmico; 3 - tubo suporte de cerdmica 4 - bloco de suporte de tijolo refratdrio 5 - cadinho de platina; 6 -
melt; 7 - tampa do cadinho de platina; § - substrato; 9 - anel de quartzo; 10 - tridente porta substrato de platina; 11 -

Tampa do forno de tijolo refratario; 12 - haste de cerdmica para suporte do substrato; 13 - haste de cerdmica para
saida dos termopares; 14 - exaustor
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Fonte: Kacio Mello (2022), Imagem retirada de (94).

Na técnica Dipping o filme € fabricado através da imersao do substrato em uma solug@o
contendo um solvente e o material desejado. O processo de preparacdo da solugcdo consiste
na combinagdo de 6xidos, em especifico como se deseja fabricar YIG foram usados 6xido
ferro(Il) (Fe;O3) e 6xido itrio(II) (Y20O3) juntamente com 6xido de chumbo (PbO) e 6xido de
boro(Il) (B503). Todos os 6xidos usados podem ser comprados com alta pureza na forma de pés.

Inicialmente € feita a pesagem de cada composto com uma balanga analitica, em seguida é feita
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a transferéncia dos quimicos para um cadinho de Platina que € colocado no centro do forno. Os
6xidos de Itrio e Ferro sio componentes do YIG, eles formam uma solucio supersaturada de
ferro, enquanto o 6xidos de chumbo e boro atuam como solventes do sistema, puxando o ponto
de fusdo dos outros 6xidos para perto de 900°C.

Ap6s a adi¢ao dos quimicos no cadinho de Platina, o forno € lentamente aquecido até
1000°C em uma taxa de 1-2°C por minuto, no final do processo de aquecimento os quimicos sao
fundidos e um liquido parcialmente transparente pode ser observado. Nessa etapa € necessdrio
fazer a homogenizacao do melt, isso € feito descendo o porta substrato sem amostra para dentro
do cadinho e fazendo o mesmo rodar, esse processo € feito diversas vezes até observar que o
melt estd completamente transparente, sendo possivel ver o fundo do cadinho. Nesse ponto a
solucdo estd pronta e tudo que se precisa fazer € o ajuste da temperatura do forno para que seja
feita o crescimento do filme. Fig (22) mostra o sistema utilizado, juntamente com o melt pronto
para o crescimento.

O processo de crescimento € bem simples. Uma vez que o sistema estd na temperatura
desejada, o substrato de GGG € colocado no porta amostras e comeca a descer lentamente para
dentro do forno até uma posic¢do de 1 cm em cima do cadinho, nessa posicao € feita o warp-up, ou
seja, a amostra € deixada em repouso por alguns minutos para termalizar, dessa forma garantimos
que ndo ha gradientes de temperaturas no sistema e o filme cres¢a uniforme.

Ap6s fazer a termalizag@o do substrato, a haste contendo o porta amostra comeca a rodar
com uma rotacao previamente definida, ainda rotacionando o substrato desce de forma a entrar
dentro do melt e o processo de crescimento € feito por um tempo previamente determinado.
Vale aqui comentar que a rotagdo, o tempo de crescimento € a temperatura sio parametros
fundamentais para a espessura do filme formado. Apés o crescimento do filme, a amostra é
removida do melt até a posi¢do de waru-up e um processo de centrifugacdo em alta velocidade é
feita para que excessos de solvente sejam removidos do filme. Nesse ponto o filme j4 esta crescido
e ele € lentamente removido do forno para evitar choques térmicos. Vale comentar que pode
ocorrer que excesso de solvente fiquem no substrato mesmo apds o processo de centrifugacao
seja feito, tais excessos podem ser removidos colocando o YIG em um banho ultrassonico com

acido acético por alguns minutos.

3.4.2 Granada de Itrio e Ferro(YIG)

O principal uso da técnica de epitaxia de fase liquida para a spintronica € para a fabricacao
de filmes de uma granada de itrio e ferro Y3Fe;0;5 comumente chamada de YIG. O YIG é um
material ferrimagnético isolante com baixissimas perdas magnéticas, seu fator de amortecimento
chega a ser quase duas ordens de magnitude menor que os ferromagnetos metélicos [96, 97],
além disso o material apresenta alta temperatura de Curie (560 K) e longo comprimento de
difusdo de spin [98,99].

Historicamente, os filme de YIG puro foram os primeiros filmes do tipo granada a ser

estudado porém pouca énfase foi dada a compreensao dos processos de crescimento cristalino
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envolvidos. Como consequéncia da descoberta de dominios magnéticos circulares méveis chama-
dos bolhas em filmes finos de YIG de baixa magnetiza¢do, uma industria inteira foi estabelecida
para a producdo desses filmes. Pouco tempo depois foi verificado que os dominios em bolha
poderiam ser usadas como um meio de armazenamento de dados, contudo era necessdrio ter
filmes perfeitos, livres de defeitos, com espessuras e propriedades magnéticas bem controladas.
Uma atencdo cuidadosa foi dada no inicio da década de 1970 ao crescimento de filmes de bolhas,
o que possibilitou a producio de filmes de YIG de alta qualidade como subproduto. [100]

O YIG possui uma estrutura cristalina cibica com a férmula geral A3B;015 € com
férmula especifica Y3 F'e501, cada célula unitdria consiste em oito unidades de férmula quimica.
O parametro de rede do YIG € de 12.376 + 0.004 A e volume de célula unitdria de 1895.57 A3
abrigando um total de 80 dtomos [102—104].Existem trés sub-redes na estrutura de granada: o sitio
dodecaédrico denominado como "C"ocupado por trés fons de {trio, o sitio octaédrico denominado
como "A"ocupado por dois fons de ferro e o sitio tetraédrico denominado "D"ocupado por trés
ions de ferro [102]. Os fons metalicos (Y3 e Fe3T) presentes nos sitios sdo ambos trivalentes.

Em cada célula unitdria, existem vinte fons Fe** ocupando dois locais diferentes, 8
fons Fe3* ocupam os sitios octaédricos (a) e 12 fons Fe3* com momentos magnéticos opostos
ocupam os sitio tetraédricos (d). Os sitios a e d s@o alinhados antiparalelamente devido a interagcao
de super troca mediada pelos dtomos de oxigénio do sistema, dessa forma o YIG € o que se
conhece como material ferrimagnético, ele € um sistema com duas sub-redes magnéticas opostas
mas com magnitudes diferentes. Por meio das regra de Hund, podemos estimar que cada ion de
Fe™3 contribui 515 para 0 momento magnético do material, ao levar em contra a contribuigio
de todos os fons de ferro em uma célula unitdria estimamos um momento magnético liquido de
401 5. Este momento magnético corresponde a uma magnetizagdo de saturagcdo (M) de cerca de
2470 Gem T' = 0 K, experimentalmente € relatado um valor para a magnetizacdo de saturagao
de 2463 G a 4.2 K [105]. Em temperatura ambiente, o valor da magnetizacdo de saturagcdo varia
de 1730 G a 1780 G, onde um valor amplamente aceito € de 1760 G [102].

Um outro ponto interessante de ser comentado estd no fato de que o YIG possui anisotro-
pia magneto-cristalina cubica com eixo fécil ao longo da direcdo [111] [107]. A fraca anisotropia
do sistema se deve a fraca interac@o spin-6rbita dentro do material, dado que os fons de Y +3
apresentam momento angular orbital L = 0. Filmes de YIG sdo rotineiramente cultivados em
substratos de granada de gadolinio e gdlio (GGG) pois hd um grande casamento do pardmetro de
rede fazendo com que os filmes crescam sem estresse, a incompatibilidade estrutural entre o YIG
e GGG é menor do que 0.05% o que possibilita a fabricag¢@o de filmes de alta qualidade [103].
Entretanto mesmo usando GGG hé uma grande dificuldade em fabricar YIG com baixa largura
de linha, ao observar o diagrama de fase do YIG (Fig.24) € possivel observar que o YIG na
forma de granada é uma regiao pequena de um sistema muito complexo com diversas fases
diferentes, de fato hd dificuldades em se fabricar YIG em diversas técnicas como sputtering [108],
deposicao por laser pulsado [109], decomposi¢do metalorginica [110] e método sol-gel [111].

Apesar de mais versateis, podendo fazer filmes mais finos, ou em dreas superficiais maiores ou
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em outros substratos mais baratos, todos os métodos citados acabam produzindo filmes piores do
que a técnica de LPE, isso se deve a necessidade de uma etapa de tratamento térmico em altas
temperaturas que pode acabar introduzindo impurezas no sistema, mudancga da estequiometria do
material depositado e estresse na rede pelo aquecimento/resfriamento rapido. De fato a sintese

de YIG por diversas técnicas com ainda € topico de pesquisa até hoje.
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Figura 22 — Em (a) € apresentado o forno do sistema de LPE utilizado, em (b) € apresentado o controlador do
sistema, responsavel por descer e subir o substrato e por controle da rotagdo e tempo de crescimento, em (c) é

apresentado o melt apds aquecimento e homogenizacéo e por tltimo em (d) € apresentado o processo de crescimento
do filme, onde o substrato é mergulhado dentro do melt.

(a) (b)

(©) (d)

Fonte: O Autor (2024).
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Figura 23 — (a) Célula unitaria e constituintes da granada de ferro itrio. Em (b), € apresentando os sitios cristalinos
que constituem o YIG.
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Fonte: Imagens (a) e (b) foram retiradas de [100] e [101] respectivamente.

Figura 24 — Diagrama de fase para o sistema FeoO3-FeO-YFeOs em (a) atmosfera de ar e (b) atmosfera de O,. O
diagrama inferior mostra as fases presentes em fung@o da temperatura e da composigao inicial, o diagrama triangular
mostra a composicao terndria dos liquidos (pontilhados) e das fases cristalinas de granada e magnetita (pontilhados).
As linhas finas com setas no diagrama triangular sio linhas de reacdo de oxigénio; os pontos de reacdo isotérmica
com as temperaturas indicadas.

-
.
a b ’
; ! Orthofernte ond liquid
1600 . 600 o -
: € vt 1og .
] | \ A .
] \
|1 i \
i R -~ \
. i ! ! g \ .
£ i . ' o \ Liquid E-":’r\e +
s Garnet ond I : ] AN uid Orthoferi
2 Iqui rinoferite
2 {500fy Moonette . PR R | £ 1500k N, . g
H 1 ond i 2 jMogoetite I gamet
a 1 hgued . . . £ bond ligud N
E f Jagges e L Orinofernre & . e\ . ..
K ! S T and i 1593 o g AEgEE
|F et ¥ : % T
0 v ] Hemarite and liquid
: Magrette ond garnet |
acof - e ., . .! 1400/~ Hematite and gorne! N 7
H (3gree e i
1
L' Hematite ond garnat i
. . . L. SN SN [, i e e CE
v e [ = - = o, icen Onide [ w0 30 a0 YFe0s

305 (mole %}
Ya0p (mole %) &

Fonte: Imagem adaptada de [106].



88

4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos durante o periodo do doutorado.
Na primeira parte dessa se¢do sdo apresentados os resultados de fabricagdo de YIG por meio da
técnica de epitaxia de fase liquida. Em seguida € apresentada uma pequena revisao historica dos
processos de conversao de corrente de spin em corrente de carga em materiais paramagnéticos
como Pt, Ta e W, dado que tais materiais sdo normalmente usados como referéncias.

Em seguida sdo apresentados resultados com Bismuto e Antimdnio, ambos os materiais
sao diamagnéticos pesados que apresentam diferentes processos de conversao de corrente de
spin em corrente de carga.Em particular mostraremos como controlar a corrente de carga em Sb
utilizando o efeito spin momentum locking. A proxima secio € dedicada a investigacdo de efeitos
anomalos de conversao de corrente de spin em corrente de carga em materiais ferromagnéticos e
antiferromagnéticos. Por tltimo € apresentado o processo de conversdo de corrente de spin em

corrente de carga em materiais quanticos, mais especifico o seleneto de bismuto BiySes.

4.1 FABRICACAO DE YIG POR EPITAXIA DE FASE LIQUIDA

Os primeiros relatos de crescimento de YIG usaram apenas PbO como solvente (112), sub-
sequentemente o sistema de fluxo foi estendido para diferentes combina¢des de PbO/PbFy/B2Os,
contudo F~ € altamente volatil além de ser um dtomo pequeno o que pode fazer com que ele seja
incorporado ao cristal (100).

Muito foi estudado sobre o papel real do B,O3 no PbO, contudo a literatura recente sobre
o sistema € praticamente nula, provavelmente esse aspecto € explicado pelo do desenvolvimento
de patentes devido ao grande uso de filmes de YIG em diversas tecnologias. Uma solu¢ao com
adicoes de B,O3 ao PbO até cerca de 20% em moles, provoca um aumento na solvatacdo do
YIG (113). Acredita-se que esse aumento ocorre devido a uma diminui¢do dos aglomerados de
Pb-O e um aumento na interag¢ao soluto-solvente (114). Além disso, a existéncia de BO;5 (115)
juntamente com diferentes graus de dissociacdo idnica dos 6xidos de boro ja foram encontrada
experimentalmente (116), tais resultados indicam uma redugdo da viscosidade. No sistema
PbO-B;,03 puro, a polimerizacdo de borato pode ocorrer com adi¢des de BoO3 acima de 12%, o
que resulta em aumento da viscosidade e propriedades semelhantes as de vidro (100).

O aumento da viscosidade no sistema faz com que o teor de chumbo no filme aumente
para uma determinada taxa de crescimento. Viscosidades mais altas resultam em mistura menos
eficaz e tempos de efeito transitério mais longos na fusdo (117), podendo causar aumento nas
nao uniformidades de borda e espessura. No entanto, ter um teor mais elevado de boro aumenta
a solubilidade dos componentes de granada e supostamente leva a filmes com menor nimero de
defeitos fisicos (118). Em (118), os autores variaram a quantidade de B,O3 e observaram que

menor ndmero de defeitos no filme foi para 3.5%. Os autores também relatam que com uma
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Tabela 1 — Peso, em gramas, dos quimicos usados para fazer os diferentes melts.

Y203(g) | Fe203(g) | PbO(g) | B2Os(g)
Melt 1 4.929 47487 | 333.439 | 14.557
Melt 2 4.931 47.380 | 333.196 | 14.560
Melt 3 1.579 21.265 | 374.353 7.137

Fonte: O autor 2024.

faixa estreita de concentracdes de 6xido de boro, cerca de 2% em peso, € possivel observar uma
diminui¢do perceptivel nas marcas de fluxo resultando em um filme mais homdégeno.

Além do sistema B5Oj3, para que um filme de YIG de alta qualidade seja produzido
€ necessdrio que haja um excesso de 6xido de ferro no melt, dessa maneira € possivel evitar
que o YFeOg (ortoferrita) seja a primeira fase a crescer (119). Embora muito seja conhecido
sobre o diagrama de fases para a formacao de granada, uma composicao ideal para produzir
consistentemente YIG com a menor largura possivel de linha ndo pode ser fornecida no momento,
ha entretanto algumas "receitas"reportadas na literatura cuja os filmes apresentavam larguras de
linhas extremamente baixas (92,100).

Nessa tese foram feitos trés melts distintos, com diferentes concentracdes dos 6xidos. O
primeiro e segundo melt foram feitos baseados nas anotagdes do professor Antonio durante o seu
periodo de pds-doutorado nos Estados Unidos enquanto o terceiro melt foi produzido baseado
nos valores citados na literatura (100). Os valores em grama de cada quimico usado nos trés
melts se encontra na Tab.(1).

H4 dois nimeros comumente encontrados na literatura quando se procura informagdes
sobre Garnets como o YIG. R; € definido como a razdo entre o nimero de mols de 6xido de
ferro pelo nimero de mols de 6xido de itrio enquanto 13 é definido como a razdo entre o0 nimero

de mols de 6xido de chumbo pelo nimero de mols de 6xido de boro.

NEpe203
Rl =

Ny 203 ’
“4.1)
npvo

Rs = .
np203

Vale aqui comentar que hd outros dois nimeros, R; e 7,4, também definidos como razdes
de componentes do melt, contudo para o trabalho realizado elas ndo sdo de importancia pois a
significancia desses nimeros s6 € aparente quando se € feita algum tipo de dopagem no YIG.

Para o primeiro melt foram produzidos trés YIGs, todos foram crescidos a 930°C com
uma rotacdo de 100 RPM, a diferenca entre os trés YIGs foi o tempo de crescimento sendo
eles 30, 10 e 5 minutos respectivamente. Nos trés primeiros YIGs, as medidas de ressonancia
ferromagnética apresentavam uma ressonancia em torno de 2.5 kOe para uma frequéncia de 9.42

GHz e uma largura de linha em torno de 12 Oe (Fig 25).
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Figura 25 — Espectro de ressonancia obtido para um dos YIGs produzidos pelo primeiromelt, o filme apresentou um
campo de ressonancia Hr = 2.59 kOe e AH = 11.4 Oe.
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O valor do campo de ressonancia € consistente com o conhecido na literatura, indicando
que ndo ha formacdo de YFeOs € a quantidade de 6xido de ferro no sistema € adequada. Ao
calcular o R, para esse sistema encontramos um valor de [?; = 13.62. A alta largura de linha
pode indicar duas coisas, a primeira delas € que houve alguma contaminacdo no melt e essa
contaminag¢do acabou sendo introduzida na célula do YIG. A segunda possibilidade € de que a
quantidade dos compostos utilizada na fabricacdo do melt esteja incorreta. A solu¢do para ambos
os problemas consiste na fabricacdo de um segundo melt, como ainda ndo se conhecia bem o
sistema optou por refazer um melt semelhante ao primeiro porém tomando maior cuidado para
garantir que ndo ocorra contaminacio do melt durante o processo de sintese.

O segundo melt foi feito de acordo com os parametros da Tab.(1), para esse sistema
encontramos R; = 13.62 e R3 = 7.14, tais valores sdo bem semelhantes ao do primeiro sistema.
Uma amostra foi fabricada seguindo os mesmos parametros de temperatura, rotagdo e temo de
crescimento de uma das anteriores e novamente a largura de linha continuou alta, ficando em
torno de 11 Oe (Fig. 26). Dessa forma temos a confirmac¢do de que a alta largura de linha ndo era
contaminacao e sim a composi¢ao do melt usado. Um comentdrio pertinente é que o espectro
de ressonancia mostra dois picos sobrepostos, isso ocorre pois 0 YIG cresce nas duas faces do
substrato durante a técnica de LPE pelo método dipping.

Com o intuito de aprender mais como o sistema YIG+PbO/B,0O3 funciona, foi feita
adicdo de Fe,O3 e PbO ao sistema. A escolha de Fe;O3 foi para prevenir que ocorra a formagao

de YFeOj3 enquanto a adigdo de PbO ao sistema foi para diminuir a quantidade percentual de
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Figura 26 — Espectro de ressonéncia obtido para um dos YIGs produzidos pelo segundo melt.
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B-,O3 visto que ao limpar o cadinho usado no primeiro melt observou uma consisténcia muito
viscosa, parecendo um chiclete. Dessa maneira foram adicionados 5.180g de Fe,O3 e 122.5265¢
de PbO ao segundo melt fabricado, os valores atualizados para os nimeros R; e R3 ficaram agora
em R; = 15.07e Ry = 9.76. Com esse novo melt carinhosamente apelidado de melt 2.1, foram
fabricados novos filmes, agora a largura de linha dos YIGs ficaram em torno de 7 Oe (Fig. 27).
Com os novos filmes YIG foi possivel verificar duas coisas, a primeira € que a adicao de PbO,
diminuindo a fracdo percentual de B,O3 no sistema melhorou a largura de linha e a consisténcia
do melt. A segunda informacdo que foi possivel verificar é que em filmes mais finos a largura de
linha tende a ser maior, um dos filmes cresceu por 2 minutos e apresentou uma largura de linha
de 7.2 Oe, enquanto o outro filme cresceu por 3 minutos e apresentou uma largura de linha de 6.8
Oe. Esse resultado ocorre pelo espalhamento de 2-magnons na superficie do material [120-123].
A melhora na largura de linha pode ser correlacionada com dados encontrados na literatura
(100), os valores de R3 encontrados para as receitas na literatura indicam um valor de R3 ~ 17,
dessa forma com o intuito de melhorar ainda mais o melt foi feita uma segunda adi¢do de PbO
ao melt. Infelizmente ao adicionar mais PbO no cadinho foi possivel observar que durante o
processo de homogenizacao do melt, havia material caindo para fora do cadinho sendo depositado
nas paredes do cilindro de cerdmica do forno. Como nao se sabe mais a composicao do melt, foi
optado por fazer um novo dessa vez seguindo uma receita encontrada na literatura visto que elas

aparentemente estao corretas.
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Figura 27 — Espectros de FMR de dois YIGs distintos crescidos pelo segundo melt. A largura de linha de ambos
ficou em torno de AH = 7Oe.
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Nesse terceiro melt, os valores de R; e R3 encontrados foram de 19.04 e 18.54 res-
pectivamente. A primeira observagdo a se fazer nesse sistema foi que a temperatura limite de
crescimento do YIG caiu para 870°C, para valores de temperatura acima desse limiar o YIG nao
cresce. Nos filmes crescidos foi observado larguras de linhas muito baixas, ficando em torno
de 1 — 2 Oe, contudo com a baixa largura de linha comecou a ser observados varios modos
de ressonancia do YIG, de forma que ao cortar um pedago do substrato para fazer medida, se
ele ndo for perfeitamente retangular, o sistema tem condi¢des de contorno estranhas € novos
modos magnetostaticos aparecem (Fig.28) [124,125]. Além disso comecou a ser necessario fazer
a remog¢ao de um dos lados do YIG para conseguir separar os modos de ressonancia das duas
superficies, esse processo ¢ mecanico feito com uma lixa fina. Nesse ponto ainda ndo se entendia
muito bem como fazer um filme com um tnico modo principal bem definido, era esperado que
para filmes finos como os que estdo sendo fabricados os modos de ressonancia de volume ndo
deveriam aparecer

Com um melt capaz de produzir YIGs com baixa perda, foram feitos alguns testes. O
primeiro teste foi verificar como a largura de linha € influénciada pela variacao de temperatura.
Para isso fora crescidos cinco filmes, todos com o mesmo tempo de crescimento e taxa de
rotacdo mas com temperaturas variando de cinco em cinco graus de 870°C a 850°C. O resultado
desse experimento pode ser observado na Fig (29a), a largura de linha tende a diminuir com a
temperatura até um valor limite, ap6s esse valor a largura de linha aparenta crescer. Uma pesquisa
na literatura aponta que esse resultado curioso aparenta estar relacionado com a expansao da

rede cristalina (126,127) como € possivel observar nas Figs. (29b-c), um argumento pode ser
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Figura 28 — Espectros de FMR de trés YIGs distintos crescidos pelo terceiro melt. A largura de linha de de todas os
filmes € baixa, ficando em torno de 1 — 2 Oe. Em todas as amostras € possivel observar modos magnetoestaticos.
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feito de que hd um melhor casamento das redes cristalinas entre o YIG e GGG, fazendo com que

o filme cres¢a com menos estresse, isso acaba sendo refletida na largura de linha do material.

Figura 29 — Em (a) € apresentado a largura de linha em fun¢@o da temperatura para uma série de YIGs crescidos
com os mesmos pardmetros. Em (b) € apresentada a expansdo da rede cristalina em func¢do da temperatura e em (c)
é apresentada resultados da largura de linha em funcao da expansao da rede cristalina.
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Fonte: Fig. (a) foi feita pelo Autor (2024). Figs. (b) e (c) foram retiradas de (126) e (127) respectivamente.

O segundo teste realizado foi a observacdo do efeito da velocidade de rota¢do do sistema

durante o crescimento, nesse ponto foi observado que dois filmes crescidos nas mesmas condi¢des

de temperatura e tempo de crescimento mas um a 50 RPM e o outro a 150 RPM apresentaram

coloracdes distintas, sendo o filme fabricado a 150 RPM ligeiramente mais escuro do que o filme

fabricado a 50 RPM. Isso € um indicativo de que o filme mas espesso era fabricado em rotagdes

mais altas. Nesse ponto para continuar o experimento foi feita a adi¢do mais 10.050g de Fe,O3 e

82.5049¢ de PbO ao sistema, isso foi feito pois havia a impressao de que o melt estava crescendo

em temperaturas muito baixas, o que poderia acarretar em uma falta de Fe;O3 no sistema. A
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adicdo de PbO ¢é feita para repor o que havia sido perdido por evaporagdo por ter deixado o
sistema ligado por muito tempo, esse novo melt foi carinhosamente nomeado de melt 3.2.
Como foi adicionado mais Fe; O3, foi observado que o ponto critico para crescimento
de filme agora € de 940°C, isso € esperado pois o ponto de fusdo do 6xido de ferro € altissimo
(1565°C). Nesse ponto foi tentando obter uma taxa de calibragdo para o tempo de crescimento do
YIG, crescidos cinco filmes, todos a 940°C e taxa de rotacdo de 120 RPM porém com tempo de
crescimento variando de 30 segundos a 3 minutos em variagdes de 30 em 30 segundos. Em geral
a taxa de crescimento por LPE € alta, formando filmes de centena de nandmetros rapidamente,
¢ entdo esperado que nao seja possivel medir a espessura dos filmes por raio-X. A solucdo
encontrada foi fazer medidas de microscopia eletronica de varredura e tentar observar a diferenca
de contraste entre 0 GGG e o YIG. Por meio das medidas de microscopia € feita a relacao
de espessura do filme em fun¢do do tempo de crescimento (Fig.30a), a taxa de crescimento
encontrada foi de 4.17 nm/seg o que pode ser considerado como uma taxa bem alta ao comparar
com as taxas usuais de deposi¢ao por sputtering. Além disso durante as medidas de microscopia
foi observado que os filmes mais finos apresentavam duas espessuras relativamente distintas para
ambos os lados do substrato (Figs.30b-c). Esse resultado curioso levou a gente a pensar que a
rugosidade € diferente para cada lado do substrato, dado que se conhece na literatura que hd um
"good side"e um "bad side" [128] nos GGGs comerciais com duas faces polidas.
Figura 30 — Em (a) é apresentado a dependéncia da espessura do filme com o tempo de crescimento para uma
temperatura de 940°C, a taxa de crescimento é determinada pelo ajuste linear como 4.17 nm/sec. Em (b) e (c) sdo

apresentados os dois lados do filme de 90 segundos de tempo de crescimento, note que hd uma certa discrepancia
entre as espessuras de cada lado.
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Com o intuito de confirmar a hipdtese de que ha um lado bom e um lado ruim no GGG,
medidas de microscopia de for¢a atdmica foram feitas em ambos os lados de um pedaco de
GGG e em ambos os lados de um YIG crescido no mesmo substrato (31). Os resultados de
microscopia atdmica apontavam que um lado do GGG possuia rugosidade da ordem de 293 pm
enquanto o outro lado possuia rugosidade da ordem de 500 pm, apesar de pequena a escala a

diferenca € significativa com a rugosidade sendo aproximadamente duas vezes maior no lado
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ruim. Por meio dos cortes laterais do GGG que indicam a direcdo cristalina do substrato, €
possivel identificar a face ruim, foi entdo feito cortado dois pedagos de YIG, um deles se manteve
o lado ruim enquanto no outro se removeu o lado o ruim, a ressonancia do YIG com lado ruim se
encontra na Fig.(32a) enquanto o espectro de ressonincia do lado bom se encontra na Fig.(32b),
a comparacao direta mostra que ha uma mudanca significativa nas larguras de linha, enquanto o
lado ruim fica em torno de 2.4 Oe, a ressonancia do lado bom fica em 0.87 Oe.

Figura 31 — Em (a) e (b) sdo apresentadas medidas de AFM do lado bom e lado ruim do GGG respectivamente. Em

(c) e (d) sdo apresentadas medidas de AFM para um filme de YIG, crescido sobre 0 GGG previamente medido, para
o lado bom e ruim respectivamente.
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Fonte: O Autor (2024).

Por ultimo, vale a pena comentar que o método de flux por PbO-B,0O3 apesar de bem
estabelecido na literatura também apresenta dois grandes problemas. Os primeiro deles € a
toxidade do método, vapores de PbO em alta temperatura sdo altamente t6xicos. O segundo
problema tem a ver com a pequena contaminacao de Pb presente no YIG para que a largura de
linha seja pequena, esse aspecto € dificil de controlar e pode ndo ser interessante caso o material
de interesse a ser fabricado € alguma granada de terra rara diferente. Nesse sentido ao longo dos
anos foram desenvolvidos outros métodos de fluxo que niao envolvem PbO, o principal candidato
utilizado sdo Li,MoO,~Y5(MoQO,)3; como fluxo dado a insolubilidade da Pt no fluxo (129), em

particular para a sintese de cristais 6pticos como 0 YAG (Y3Al;045) (130).
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Figura 32 — Espectro de ressonincia obtido apds (a) remogao do lado bom (b) remogéo do lado ruim.
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4.2 CORRENTES DE SPIN EM MATERIAIS PARAMAGNETICOS PESADOS

Nessa se¢do € feita uma pequena revisao historica do uso de materiais paramagnéticos em
spintronica, focando nos trabalhos realizados no grupo de magnetismo e materiais magnéticos
de Recife.

Como citado na secdo de bombeamento de spins, a primeira medida de tensdo gerada
pela conversao da corrente de spin bombeada por um ferromagneto em uma camada adjacente
foi feita pelo Prof. Antonio e seus alunos em 2005 [45]. Nesse trabalho seminal foram estudadas
tricamadas de Py/Ta/Fe;,Cosg, 0 resultado principal do trabalho € apresentado na Fig (33). Foi
observado que na ressonancia da camada de Permalloy (Py), um sinal de tensdo era detectado na
camada de Tantalo, como j4 citado esse sinal foi identificado como sendo causado pelo processo
de ressonancia ferromagnética mas ndo foi explicado até o ano seguinte [8], hoje conhecemos
que o sinal medido € devido a conversao de corrente de spin em corrente de carga pelo efeito
Hall de spin inverso. Além da primeira medida de tensdo, professor Antonio também verificou
que o sinal € linear com a poténcia de micro-ondas usada para promover a ressonancia, além
disso também foi verificado que o nimero atdbmico da camada conversora influéncia o sinal
medido. Esses resultados sao importantes pois verificam experimentalmente que o sinal medido
depende de maneira linear com a corrente de spin injetada na camada metalica e que também
estd intimamente ligado com o acoplamento spin-Grbita do material. E importante citar que na
época nao foi feita nenhuma observagao sobre a polarizagao do angulo Hall de spin, contudo
hoje em dia se sabe que o #sy do Tantalo € negativo devido a efeitos de conversao de momento

angular orbital enquanto o da Platina € positivo [131].
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Figura 33 — Em (a) € apresentado o espectro de ressonncia ferromagnética do Permalloy para uma heteroestrutura de
Py(12nm)/Ta(1.62 nm)/Fe5,Cos0(6nm), em (b) € apresentado o sinal de tensdo medido por meio de dois eletrodos
que foram colocados na borda da amostra com tinta de prata, note que o pico de tensdo ocorre justamente na

ressonancia do Permalloy e possui uma forma lorentziana.
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Fonte: Imagem retirada de [45].

Seguindo o trabalho de Saitoh [8], onde foi confirmado que o sinal de tensao medido
¢ devido a conversao de corrente de spin em corrente de carga na camada metdlica, diversos
trabalhos explorando outros materiais pesados surgiram, notavelmente os materiais mais usados
foram Pt, Pd, Ta, W e Au [131-133], além disso foi observado que o processo nao depende do
uso de um ferromagneto metdlico. O entendimento do sinal em ferromagnetos isolantes como o
YIG s6 foi dada em 2011 com o processo de segunda quantizacdo da corrente de spin [134, 135].
Correntes de spin sdo na verdade ondas de spin chamadas de mégnons, elas representam um
desvio coletivo da posicao de equilibrio dos spins do material [15].

Com o entendimento do processo de conversdo de corrente de spin em corrente de cargas
por meio do efeito Hall de spin inverso, diversos dispositivos comegaram a serem propostos,

contudo o préximo grande avanco da drea foi a combinacao dos efeitos Rashba inverso e Hall
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de spin inverso por meio do trabalho seminal de Rojas-Sanchez sobre interfaces de Ag/Bi [57].
Esse trabalho emblematico mostrou que ao medir o sinal de spin pumping de uma interface de
Ag/Bi o sinal medido era maior do que o sinal s6 da prata ou s6 do bismuto, sendo também
maior do que a soma dos sinais proveniente de cada material separadamente, o sinal medido por
Rojas-Sanchez se encontra na Fig(34). Surge entdo a nocdo de que combinag¢io de materiais
produz nova fisica devido as interacdes quanticas nas interfaces. Esse trabalho incentivou o
grupo de Recife a procurar interfaces semelhantes o que eventualmente resultou em diversos
trabalhos com a interface Pt/Ag.

Figura 34 — Na parte superior, sdo apresentados espectros FMR enquanto na parte inferior é apresentado a

dependéncia de campo do sinal DC de spin pumping para para (a) NiFe(15)/Ag(10), (b) NiFe(15)/ Bi(8) e (c¢)
NiFe(15)/Ag(5)/Bi(8). As linhas vermelhas sdo ajustes Lorentzianos.

a B b c
e
.
T
S
1 I I I 1 ———
0.4 4t 1+ :
< |
= |
0.0 : ! 4& ~'“":'M . o
0.08 0.10 0.12 0.10 0.12 014 010 0412 0.14

H(T) H(T) H(T)

Fonte: Imagem retirada de [57].

Investigacdes feitas em Recife da interface Pt/Ag mostrou que o sinal de tensdo medido
aumentava varias vezes ao sanduichar camadas finas de filmes de Ag em filmes de Pt [136], foi
observado que filmes de Ag ndo cresciam com facilidade sobre YIG/Pt, era inicialmente formado
pequenas particulas que iam se aglomerando até que em uma espessura de 10nm havia o colapso
das particulas formando um filme continuo. O que surpreendeu foi que o sinal de spin pumping
crescia de acordo com o nimero de particulas inseridas na camada de Pt, podendo chegar a
um ng;f altissimo podendo ser da ordem de 40%. O problema encontrado com a abordagem
feita nesse trabalho € a dificuldade de fabricacdo das nanoparticulas de prata por sputtering,
diferentes equipamentos em diferentes institui¢des foram usados contudo apenas o sputtering do
departamento de fisica da UFPE conseguia fabricar tais particulas de maneira consistente. Uma
dica sobre a origem da irreprodutibilidade do sistema Pt/Ag surgiu por acidente durante uma
manuteng¢do de rotina do Sputtering durante os quatro anos do doutorado.

Durante o processo de deposicdo no sputtering em Recife, € padrdo colocar a gaveta que
separa a camara de deposicdo da bomba turbo na posicao throttle, onde ela fica metade aberta e

metade fechada. Com o tempo foi observado que o plasma para alguns alvos frequentemente
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usados ficava muito instavel, como por exemplo Pt e Ag. Na época ndo se entendia muito bem
o porque disso e acreditava que era apenas o desgaste natural do alvo devido a anos de uso. O
que foi observado durante a manuten¢do de rotina era que essa posicao throttle da gaveta estava
muito aberta ficando em torno de 70% aberta, ao retornar a posi¢ao usual de 50-50, foi observado
que a instabilidade do plasma diminui significativamente, além disso imagens de microscopia de
varredura feitas por Edyclayson, um aluno de mestrado na época, mostraram que as particulas
de prata estavam colapsando agora para uma espessura de apenas 6 nm, como a diferencga é
significativa para os 10nm anteriores chegamos a conclusdo de que o problema das particulas de
Pt/Ag era relacionado com turbuléncia dentro da cdmara que acabava levando a instabilidade do

plasma.

4.3 CORRENTES DE SPIN EM MATERIAIS DIAMAGNETICOS PESADOS

Nessa secdo sao apresentados resultados da conversdo de corrente de spin em corrente de
carga para dois materiais diamagnéticos pesados, o bismuto e o antimdnio. Além disso para o

antimoOnio sao apresentadas medidas com corrente elétrica.

4.3.1 Medidas com Bismuto

Como exemplificado pela secao anterior, a spintronica moderna teve origem no estudo
de materiais pesados, por causa do forte acoplamento spin-Orbita que tais materiais apresentam.
Em materiais diamagnéticos, o estudo de conversao de corrente de spin em materiais teve inicio
com o Bismuto(Bi1). Sendo o elemento quimico mais pesado ndo radioativo, com Z = 83, Bi
se apresenta como um material fundamental para a spintronica devido a sua forte interagao
spin-6rbita (SOC) [137,138]. Além do seu forte acoplamento spin-6rbita, o Bi exibe uma série
de propriedades notdveis, como: (i) é o material elementar com o maior diamagnetismo, (ii) é
material com o coeficiente termoelétrico mais alto, (iii) apresenta alto coeficiente Hall e (iv) alta
magnetorresisténcia [139], entre outras caracteristicas notdveis temos o fato dele estar presente
em um grande nimero de materiais topolégicos como Bi;Ses,BisTes e MnBisTey.

Na literatura hé varios trabalhos que reportam a detec¢cdo experimental da conversdo de
corrente de spin para corrente de carga nao apenas no volume de Bi [140-142], mas também
em interfaces Bi/Ag [57], os resultados entretanto sdo controversos com autores afirmando que
o bismuto € um bom conversor de corrente de spin enquanto outros autores afirmam que ele é
um péssimo conversor de corrente de spin. A principal razdo para as medi¢des controversas estd
relacionada ao uso de camadas de metal ferromagnético (FM) como injetores de spin na camada
de Bismuto. Se as técnicas de spin-pumping (SP) impulsionado por micro-ondas ou o efeito Spin
Seebeck longitudinal (LSSE) impulsionado termicamente forem empregadas para investigar a
conversdo de corrente de spin para carga em bilayers FM/HM, contribuicdes espurias ao sinal
que devem ser levadas em consideracdo. Por exemplo, filmes de Permalloy (Py = Nig;Feq9) sob

ressondncia ferromagnética (FMR) geram uma conversao autoinduzida de spin para carga que se
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sobrepoe a corrente de carga gerada pelo efeito inverso do Hall de spin (ISHE), dificultando assim
a anélise do sinal de tensdo do ISHE em bilayers Py/HM [143]. O mesmo ocorre para a geragao
de correntes de spin por gradiente de temperatura, hd o surgimento de campos elétricos adicionais
devido a dois efeitos termoelétricos, o efeito Nernst ordinario (ONE) [144] e o efeito Nernst
anomalo (ANE) [145]. O uso de um isolante ferromagnético (FI) como gerador puro de corrente
de spin elimina a maioria das dificuldades mencionadas quando os metais ferromagnéticos sao
empregados como injetores de spin, dessa forma usamos a técnica de spin-pumping em YIG/Bi
heteroestruturas para estudar melhor a conversao de corrente de spin em corrente de carga desse
material [146].

Os filmes de YIG foram fabricados pelo Prof. Antonio seguindo o método de epitaxia de
fase liquida citado na secdo anterior, imagens de microscopia eletronica de varredura indicam que
o tamanho do filme era de aproximadamente 40nm. apds a limpeza do YIG, filmes de bismuto
foram depositador por DC sputtering, inicialmente foi verificado que o bismuto oxidava bem
rapido, dessa maneira as amostras foram feitas de uma em uma, ao retirar a amostra do sputtering
eletrodos sdo rapidamente colocados na amostra com tinta de prata e medidas de spin-pumping
foram realizadas. Figs.(35c-e) mostram medidas de spin-pumping para YIG/Bi(8nm) para os
angulos ¢ = 0,90, 180°, note que o sinal ndo muda de polaridade entre 0° e 180°, além disso
ele nao € nulo em 90°. Como todos apresentam a mesma polaridade, o resultado experimental
mostra que o sinal ndo depende do campo magnético, ou seja, ele diz que o sinal ndo pode ser

explicado pelo ISHE pois ele ndo segue a equacdo:

T = 2_;85H (f X &) . 4.2)

Em trabalhos anteriores, a origem dos sinais elétricos mostrados nas Figs.(35¢c-e) foi
erroneamente atribuidos a conversao de corrente de spin para carga pelo efeito Hall de spin
inverso (ISHE), enquanto na verdade o sinal € devido ao efeito Seebeck ordinario (OSE) como
serd explicado em sequéncia. Na condi¢do de ressonancia ferromagnética (FMR), a energia
absorvida pelo modo de precessdo uniforme relaxa em fonons por diferentes canais, levando ao
aquecimento da amostra [15, 147]. O pequeno aquecimento que ocorre no filme de YIG gera
um gradiente de temperatura A7 no filme de Bi, se esse gradiente for perpendicular ele poderia,
teoricamente, induzir o efeito Nernst ordindrio. Assumindo que o sinal possa ser atribuido ao
efeito Nernst ordindrio, ele apresentaria uma dependéncia com o campo magnético obedecendo

a equagao:

Eong < VT x B. 4.3)

Entretanto quando colocamos a amostra na configuragdo ¢ = 90°, a dire¢do do campo magnético
fica ao longo dos contatos de medida e o sinal medido deveria ser nulo, o que ndo foi observado
experimental. Durante o processo de ressonancia, 0 modo principal distribui sua energia como o

modo fundamental de uma onda em uma caixa, dessa forma ocorre um aquecimento maior no



4 RESULTADOS E DISCUSSOES 101

Figura 35 — (a) Esquematizagdo da técnica SP. (b) Varredura do campo de ressonancia ferromagnética (FMR) de YIG
puro (preto), YIG/Pt (vermelho) e YIG/Bi (azul) estruturas. As larguras de linha aumentam devido a transferéncia
de momento angular de spin de YIG para a camada HM. (c)—(e) Sinais de corrente SP (ISP) medidos em YIG/Bi(8
nm) em funcdo da poténcia de rf incidente para trés posi¢des angulares, conforme mostrado na insercao de (c). Os
sinais SP medidos ndo podem ser explicados pelo ISHE, confirmando assim que sdo devidos ao OSE. O inset de (d)
exibe Isp para YIG/Pt, que é devido ao ISHE.
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Fonte: Imagem feita pelo autor (2023), publicado em [146].

centro da amostra do que nas bordas o que gera um pequeno aquecimento ao longo do plano da
amostra. Dessa maneira o sinal pode ser entdo explicado pelo efeito Seebeck ordindrio, nessa
situacdo ele ndo teria nenhuma dependéncia com o campo magnético externo. De fato isso ocorre
por dois motivos, o primeiro deles € o alto coeficiente Seebeck do bismuto de -72 pV/K de
forma que, um pequeno gradiente de temperatura geraria um sinal de alguns micro-volts. O
segundo motivo € a baixa largura de linha dos filmes de YIG, como hé baixas perdas magnéticas
uma quantidade significativa da energia absorvida durante o processo de ressondncia acaba sendo
transmitida para a rede cristalina na forma de calor.

O resultado mais surpreendente desse experimento foi a inexisténcia de um sinal de ISHE
gerado na camada de Bi, inicialmente era de se esperar um sinal com contribui¢des ISHE e térmi-
cas. Olhando a variagdo de largura de linha dos filmes de YIG e YIG/Bi (Fig.35b) sabemos que hé
uma transferéncia de momento angular do YIG para a camada de Bi, para investigar se a corrente
de spin injetada pelo SP € transmitida através da camada de Bi, amostras de YIG/Bi(tg;)/Pt(6
nm) com diferentes espessuras de Bi foram preparadas. As Figs. (36a—d) mostram sinais claros
de ISHE medidos na camada superior de Pt em funcao de ¢ ;. Curiosamente, o sinal de ISHE

diminui abruptamente com ¢p; como mostrado na Fig.(36f), o comportamento apresentado €
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diferente do esperado, era de se esperar um decaimento exponencial dado que a acumulacio de
spins decai exponencialmente com a distancia (Eq. 3.42). Além disso, é possivel observar que
para tg; = 8 nm, o sinal de ISHE j4 € nulo, isso significa que a corrente de spin ndo consegue
alcanca a camada de Pt, dessa forma identificados, além de ndo converter corrente de spin em
corrente de carga, o Bi apresenta um mecanismo de relaxamento de spin relevante.

Figura 36 — Figuras (a)—(f) mostram os sinais de SP medidos na camada superior de Pt em funcao de (a)—(e) o
campo aplicado e (f) a espessura da camada de Bi. Todas as curvas de absor¢do foram compensadas pelo valor do
campo de ressondncia Hp. Os circulos vermelhos em (f) exibem o valor de pico da corrente SP mostrada no inset

em fungdo de espessura da camada de Bi. Os simbolos vermelhos em (e) foram deslocados para cima para uma
melhor visualizacao.
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Com a ajuda do professor Ernesto Rapéso (DF-UFPE), foi desenvolvido um modelo
baseado na difus@o ndo linear de corrente de spin que leva em conta a propriedade diamagnética
do bismuto, pois se sabe que Bi possui a maior suceptibilidade diamagnética (-1.66 x 10~%).
A aplicac@o de um campo externo H = Hy? na amostra, induz um momento magnético local
oposto ao campo aplicado dentro do bismuto, matematicamente esses momentos magnéticos
locais sdo descritos por jig; = —pupi(7,t)2. Além de oposto ao campo magnético externo, o
momento magnético local do bismuto também € oposto ao momento magnético injetado pelo

spin-pumping jisp = psp(7,t)Z. A interacdo entre os momentos magnéticos na camada de
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bismuto pode ser modelada pelo Hamiltoniano de interacao de troca:

H=-2J5 -5 =-2J- (ﬁBi : —) : (ﬁsp : —) 4.4)
guB guB

onde J € a constante de troca, up € 0 magneton de Bohr e g € o fator de Landé. Nesse ponto
€ assumido que os elétrons responsaveis pela resposta magnética do sistema sao localizados
enquanto os elétrons responsdveis por carregar a corrente de spin sdo os elétrons de valéncia,
dessa forma eles atuam como dois graus de liberdade separados. A interagdo entre jigp € 0 campo
efetivo devido ao diamagnetismo funciona como um mecanismo de relaxacdo para a corrente de
spin, dessa forma a medida que a populagdo de spin bombeada passa pelo bismuto para chegar
na Pt ela comeca a relaxar e ndo chega na platina, isso é observado pelo decaimento do sinal de
spin-pumping para espessuras maiores de camada de Bi.

O problema de uma corrente de spin fluindo em uma camada de uma heteroestrutura
magnética pode ser abordado através de modelos de difusdo de particulas de spin [148—150]. Para
explicar a dependéncia ¢ g;, na Figura 51f, é considerado um modelo de difusio de Klein-Kramers
modificado com caracteristicas ndo lineares decorrentes do principio de exclusdo. Seja 7, p como
as coordenadas do espago de fase de uma particula na corrente de spin com posi¢do 7, momento
linear p’e spin paralelo ao campo externo uniforme. O nimero de ocupagdo de tal estado no
tempo ¢ € descrito por n(7, p; ). A evolugdo estocdstica do nimero de ocupagio é descrito pela

equacao mestra:

ot
/ W?ﬂ FR)f (75 ) - n(F 5 ) = 75— ) f (n(F5)) - n( t)} drdp,
4.5)

onde a funcdo T(;;’, E — T, p) representa a taxa de transi¢do do estado (%, 5) para o estado 7, p’
ef (n(F, D; t)) € introduzida para garantir o principio de exclusdo de Pauli, de modo que nio
¢ permitido transi¢cdes do tipo 7, p — 7, P, ou seja, o estado ja estd ocupado e Férmions nao
podem se sobrepor. O cardter ndo linear do sistema € adicionado a equacao mestra fazendo a
consideragdo f (n(7,pit)) = 1 — n(7, p;t) [151].

Para os processos de transicdo permitidos pela Eq. (4.5), os efeitos estocasticos das
flutuagdes térmicas sdo levados em consideragcdo na equacao da dinamica de Langevin para uma
particula de massa m com uma temperatura absoluta T [152],

dp

X _F_pp 2 4.6
L np + af (4.6)



4 RESULTADOS E DISCUSSOES 104

—

onde o = (2myK,T)/2, 1 é o coeficiente de amortecimento, F' é uma for¢a externa e £(t) é um
sinal estocdstico que pode ser modelado como ruido branco Gaussiano.

Considerando transi¢des entre estados 7'(%, INT — 7, p) separados no tempo por dt — 0.
Por exemplo, %,5 = 7, ptdp representa uma mudanga infinitesimal no momento linear da
particula devido a qualquer um dos possiveis mecanismos descritos na Eq.(4.6) sem difusao.
Por outro lado, %’, ]~3 = 7"+ dr, p’ representa uma particula difundindo durante um intervalo de
tempo dt com momento inalterado. Neste cendrio, as taxas de transi¢do efetivas para mudangas,
por exemplo, ao longo de # sdo descritas por 7(x + dz,p, — x,pz)dﬂh/dt = p/me
7(x, px £ dpy — T, py)dpeFy — ypa/2 + o2 /(2dp,). Mudangas infinitesimais simultineas em 7
e ﬁcom dt — 0 sao transi¢des de ordem superior e por isso estatisticamente menos relevantes.
Combinando as taxas de transi¢do com a equagdo mestra no limite dt — 0,dr¥ — 0e dp'— 0, é
possivel obter a equacdo de Klein-Kramers modificada para uma particula de spin com energia

potencial U () no fluxo de corrente de spin [151],

L] + 0%, [ n)n] + 9, - [0 fm)n] + S92, @)

I
|
3=
<

Escrevendo a energia total da particula de spin como E(7,p' = % + U(7) a solug@o
estaciondria da Eq.(4.7) no espaco livre pode ser encontrada por integracdo levando a distribui¢ao
de Ferdi-Dirac [151].

1

n(r,p) =
"P) = S 1

(4.8)

onde 3 = (k,T)~' e u € o potencial eletroquimico usado para fixar a condi¢do de normalizagdo
de n(7, p). A introdugdo da informagdo do diamagnetismo do bismuto € introduzida fazendo £ =
Ey+EF; onde E'F; € a energia de interagdo de troca entre uma particula de spin difundindo através
da camada de bismuto e os momentos magnéticos localizados do material responsaveis pela
resposta diamagnética. Em uma aproximacao tipo campo médio com constante de acoplamento de
troca independente de 7~ e drea da secdo transversal das camadas fixa, podemos tomar F., = K -t
onde K é uma constante necessariamente positiva devido ao alinhamento antiparalelo dos spins
do bismuto com os spins da particula difusora. Dessa maneira a corrente de spin que chega na

camada de Pt é efetivamente dada por:

Ii
Isp(tpi) = St/ 11 4.9)

onde /¢, € uma constante a ser determinada experimentalmente, t* € ¢, sdo espessuras efetivas
que mapeiam na temperatura e no potencial quimico respectivamente. A interacao de troca entre
as particulas da corrente de spin e o diamagnetismo do material d4 origem a uma relaxacao
efetiva relevante da corrente de spin, o ajuste dos pontos experimentais na Fig.(36f) € feito pela

Eq.(4.9), onde sdo obtidos os parametros t* = 0.68 nm e ¢, = 2.76 nm.
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Na distribuicdo de Fermi-Dirac, os parAmetros (3 e p possuem significados fisicos que sao
bem definidos sendo eles a temperatura e o potencial quimico, ficando entdo a divida sobre qual
€ o significado fisico de t* e ?,,. Para entender o papel dessas grandezas € necessdrio levar em
conta que flutuacdes térmicas desempenham um papel fundamental na intera¢do entre a corrente
de spin e os momentos de dipolo do bismuto, se o sistema for completamente rigido os momentos
magnetos do bismuto e da corrente de spin ndo vao interagir pois ndo ha torque causando a
relaxacdo do sistema, essa situagc@o € analoga a fazer T = OK na distribuicdo de Fermi-Dirac.
Podemos entao considerar o parametro t* como uma temperatura efetiva do sistema, se t* = 0
nao hé relaxacdo e toda a corrente de spin bombeada chega na camada de Pt, para t* > 0
temos entdo um comprimento limite onde a relaxacdo comeca atuar, aumentando as perdas por
relaxagdo, no nosso caso a espessura maxima onde nao h4 interacio extra com o diamagnetismo
do bismuto € ¢* = 0.68 nm, esse baixo valor indica que praticamente qualquer filme fino de
bismuto vai apresentar um mecanismo extra de relaxacio devido ao diamagnetismo do material.
O segundo parametro ¢, = 2.76 nm seria o equivalente ao potencial quimico da distribui¢cdo de
Fermi-Dirac, no nosso sistema ela representa o valor de espessura limiar entre mecanismos, ou
seja, para valores de espessura tp; < t,, a maior parte da corrente de spin consegue passar pela
camada de Bi e chegar na platina onde ocorre a conversao por ISHE, para espessuras tp; > ¢, a
corrente de spin € em sua grande maioria relaxa dentro do material produzindo calor.

Vale aqui comentar que um trabalho recente associa uma distribui¢@o do tipo Fermi-Dirac
com um problema de classificagdo bindria [153] onde a distribui¢do Fermi-Dirac dita como € a
resposta probabilistica para classificadores binédrios em que a classificacdo pode ser mapeada
no nimero de ocupacao de um sistema de férmions com parametros efetivos apropriados. Se
aplicarmos a ideia de classificador bindrio para o bismuto vemos que os dois possiveis resultados
sdo eles: (1) o spin bombeado chega na camada de Pt onde ocorre a conversao por ISHE e (ii) a
corrente de spin injetada na camada de bismuto relaxa dentro da camada de bismuto virando
calor o que resulta em um sinal termoelétrico que independe do campo magnético externo.

Conseguimos entdo explicar o que acontece com a corrente de spin ao passar pelo bismuto
para chegar na camada de platina, entretanto ainda hd um fator a ser tralhado. O fato mais curioso
desse trabalho, € o fato de ndo existir sinal de ISHE no bismuto puro, era de se esperar uma
combinagdo de efeitos e que para baixas espessuras o ISHE fosse o efeito dominante enquanto
para filmes mais espessos o Seebeck Cléssico do sistema fosse dominante, entretanto podemos
observar que os sinais de spin-pumping para filmes de 8 nanometros de bismuto apresentados
nas Fig.(35¢c-f) nas configuragdes ¢ = 0° e ¢ = 180° sdo praticamente os mesmos, dessa forma
podemos confirmar que ndo hé conversao por ISHE nesse material.

Podemos entender a falta de conversao por ISHE se olharmos para a Eq.2.27, o acopla-
mento spin-Orbita s6 aparece quando € feita a expansao de baixas energias até o primeiro termo,
os efeitos diamagnéticos no entanto aparecem do acoplamento minimal do sistema devido a

presenca de um potencial vetor. Considere que a energia do sistema é descrita por um operador
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Hamiltoniano do tipo:

N 1 B -\ 2 . - o
H= - (7 + eA(7) +V(7) + gusS; - B. 4.10)
i=1

Sem muita perda de generalidade, é escolhido B = B# além disso hd uma liberdade de

escolha para os potenciais escalar e vetorial, dessa forma € feita a escolha de /Y(F) = g;; =
1B (xf — y&). O Hamiltoniano é reescrito como:
Z -9 2 12 Z 2 Z =4 —
» Di e“A - e = _\2 - - e (Bxr .
i V|3 S (B ) .5+t .
; 2m+2m+ (r>+;8m " +; ke +m 2 b
4.11)
Porém o tdltimo termo pode ser reescrito em fungdo do momento angular L
(E X F) F= €™ Byripy = B, = (Fx §)- B =L B, (4.12)
dessa forma o Hamiltoniano é descrito por:
H=Y |y Lg8)-B4 S (Bxn) 413
—; om T (ri) +; MB( +9>' +%< ><7”i> : (4.13)

O primeiro colchete representa a energia de uma particula classica nao relativistica
sob um potencial, o segundo colchete possui respectivamente a contribui¢do paramagnética e
diamagnética do sistema [154]. Note que elas aparecem diretamente do acoplamento minimal
dado uma escolha de calibre, isso significa que esse tipo de interacdo pode ser vista como
perturbacdo de primeira ordem enquanto o acoplamento spin-6rbita € uma intera¢dao que pode ser
vista como uma correcdo de segunda ordem. Dito isso, como o processo de conversdo por ISHE
ocorre por espalhamentos dentro do material [47], o diamagnetismo forte acaba suprimindo o

espalhamento por efeito spin-6rbita.

4.3.2 Medidas com AntimoOnio

Com o intuito de verificar se a propriedade diamagnética realmente inibe a corrente
de spin de ser convertida, medidas de spin-pumping foram realizadas em Antimo6nio (Sb).
Semelhante ao bismuto, antimdnio apresenta um forte diamagnetismo e um efeito seebeck
classico relativamente alto, além disso previsdes tedricas e resultados experimentais recentes
indicavam a existéncia de estados de superficie no material com Sb[111] sendo um isolante
topoldgico cristalino [155, 156].

Relembrando os mecanismo de conversao de corrente de spin em corrente de carga. O

ISHE surge a partir de espalhamento causado pelo acoplamento spin-6rbita (SOC) no interior
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de um material, enquanto a IREE € um efeito de interface causado pelo SOC significativo na
interface juntamente com o campo elétrico perpendicular a superficie, induzido pela quebra da
simetria de invers@o. Ao fazer a injec@o de corrente pura de spin J, em um material, 0 mecanismo
de conversao pode ser identificado pelo tipo de sinal detectado. Em materiais Bulk, a densidade

de corrente induzida jc devido a ISHE € descrita por

- 2 —
Jo = s (o xo). (4.14)
onde gy € o dngulo Hall de Spin e ¢ é a polarizagdo da corrente de spin. Para o IREE, a

densidade de corrente de carga superficial é dada por:

o, — SR ( (4.15)

Cc = T Z X SNon—Eq> )

onde ap € o parametro de Rashba, S Non—Eq Tepresenta a densidade de spin fora do equilibrio
causada pela injecdo de spin e Z é a dire¢do do campo elétrico devido a quebra de simetria do
sistema, esse vetor unitario € normal a interface [S8—60].

Enquanto a equagdo do ISHE relaciona a direcdo e a polaridade da corrente de spin com
a corrente de carga, o IREE relaciona a densidade de spin fora do equilibrio gerada pelo processo
de bombeamento de spins e o vetor normal a interface com a corrente de carga convertida. A
densidade de spins fora do equilibrio no entanto nao depende da direcdo de bombeamento, ela
depende apenas da polarizacdo da corrente de spin pois ela dita a direcdo de deslocamento das
superficies de Fermi no material. Dessa maneira se o sistema converter por efeitos de interface,
fazer a inje¢do da corrente de spin de cima para baixa ou de baixo para cima devem apresentar
sinais com a mesma polaridade pois a conversdo nao depende da dire¢do de injecao, como pode
ser observado na Fig.(37).
Figura 37 — (a) Esquema do sinal de spin-pumping gerado pelo efeito Rashba-Edelstein inverso em um dispositivo
onde a corrente de spin pode ser injetada seletivamente na interface de Rashba de ambos os lados sob campos
magnéticos diferentes. A polaridade da corrente de carga gerada ndo depende da direcdo de inje¢do da corrente de

spin. (b) Esquema do sinal de spin-pumping gerado pelo efeito Hall de spin inverso com a corrente de spin injetada
de dire¢des opostas, no qual a corrente de carga gerada muda de sinal com a diregdo de inje¢ao da corrente de spin.
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Fonte: Imagem adaptada de [58].
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Foi entdo feito um estudo da conversdao de corrente de spin em corrente de carga
para filmes finos de antimdnio. Amostras fabricadas para esse estudo consistiam de filmes
de Co(12nm)/Sb(t)/Py(12nm) crescidos, por DC-sputtering, sob SiO, vale aqui comentar que o
Py € crescido em uma ilha para que seja possivel colocar eletrodos diretamente na camada de Sb.
Nesse experimento a corrente de spin pode ser injetada na camada intermedidria de Sb a partir
do topo via permalloy ou a partir da parte inferior via cobalto. Se o sinal de tensao medido na
camada de Sb for devido a efeitos de volume, os sinais gerados na ressonincia do Co e Py vao
ser invertidos enquanto se o o sinal for impulsionado pelo IREE, ambos os sinais tendo a mesma
polaridade.

Figura 38 — (a) Espectro de absorcao de FMR para a amostra de referéncia Co(12)/Pt(10)/Py(12).(b) Resultado de
spin-pumping para trés angulos diferentes no plano. (c) A absor¢cdo de FMR da amostra Co(12)/Sb(3)/Py(12). (d)
Medidas de spin-pumping para quatro angulos diferentes no plano. Notavelmente, uma discrepancia distinta pode
ser observada entre as figuras (b) e (d) em relagdo ao comportamento do sinal de SP. No caso da figura (b), o sinal

de spin-pumping segue a tendéncia descrita pela Eq. (4.14), enquanto no caso da figura (d), o sinal € descrito pela
Eq. (4.15).
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Fonte: E. Gomes da Silva, imagem publicada em [157].

Para uma comparacao clara, foram realizadas medi¢oes de FMR e SP em uma amostra de
referéncia composta por uma tricamada de Co(12nm)/Pt(10nm)/Py(12nm). A platina é conhecido
por exibir um SOC forte, sendo o material referéncia para o ISHE. A absor¢do de FMR e o sinal
de SP para a amostra de referéncia de Co(12)/Pt(10)/Py(12) sdo mostrados nas Figs.(38a-b). Na
Fig.(38b), para ¢ = 0°, o sinal de spin-pumping apresenta um pico positivo em um valor de
campo de 586 Oe que € referente a ressonancia do cobalto, enquanto em 1.058 kOe é observado
um sinal negativo, que € referente a ressondncia do Py. Invertendo a direcdo do campo magnético
externo (simbolos vermelhos), ambos os sinais de spin-pumping mudam de polaridade, note
ainda que em ¢ = 90° o sinal € nulo. Esse resultado dita que o mecanismo de conversao ocorre

por efeitos de volume, a camada de Co injeta uma corrente de spin de baixo para cima enquanto
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o Py injeta uma corrente de spin de cima para baixo, dado que a polarizag¢do de spin € fixada
pelo campo externo a inversao de sinal € ditada exclusivamente pela inversao do J.,, dessa forma
a corrente de carga detectada na camada de Pt nesse tipo de experimento pode ser descrita
simplesmente pela Eq. (4.14).

Nas Figs.(38c-d) sdo apresentados sinais de ressonancia e de spin-pumping para a amostra
Co(12)/Sb(3)/Py(12). Nos campos de ressonancia do Co e do Py, os sinais de SP (Fig. 38d)
exibem a mesma polaridade. Essa evidéncia convincente indica que a conversao de corrente de
spin em corrente de carga ndo ocorre pelo efeito ISHE, além disso podemos relacionar a conversao
com o efeito Rashba Inverso, dessa forma a conversao de corrente de spin estd ocorrendo por
meio dos estados de superficie do tipo Rashba em ambas as interfaces Co/Sb e Sb/Py. Uma
maneira eficaz de quantificar a eficiéncia da conversao de spin pelos estados de superficie Rashba
¢ estimar o pardmetro A;rp g do efeito Rashba inverso, denotado como A\jgpp = Jo/Jg, note
que Arrer possui dimensdo de [m] dado que J. é uma corrente de carga tridimensional e .J é
uma corrente de spin bidimensional. O calculo de A\;rpg [63], para diferentes espessuras de Sb
mostra que o comprimento Rashba nao varia muito com a espessura da camada de Sb como pode
ser observado na Fig.(39). Os valores médios para \;zpp para a injecao de spin do Co e do Py
830 AS2p = (2.06 +0.6) x 10~ nm e AT ¥, = (0.664,0.3) x 10~* nm, respectivamente. A
intensidade dos sinais de SP permanece quase constante, independentemente da espessura da
camada de Sb, como mostrado na Fig.(39a). Esse resultado implica que os estados de superficie
se mantém mesmo para filmes mais espessos, além disso também podemos concluir que nesse
sistema nao hd uma conversao significativa de spin para carga devido ao ISHE, esse resultado
corrobora com a ideia proposta de que o diamagnetismo do material atua como inibidor do efeito
spin-6rbita ao longo do volume.

Vale aqui comentar que a troca da posi¢do dos ferromagnetos ndo altera o sinal de spin-
pumping como pode ser observado nas Figs.(39b-c), esse resultado € contraintuitivo pois no efeito
Rashba inverso, a constante oz depende da magnitude enquanto a direcdo de conversao depende
da direcdo do campo elétrico de quebra de simetria. No trabalho publicado em [157] foi feita
uma andlise das dire¢cdes do campo de quebra de simetria nas interfaces por meio da diferenca
de energia das funcdes trabalho de cada material, contudo essa andlise ndo explica o resultado
obtido ao inverter a posi¢cdes dos ferromagnetos. Uma possivel explicacdo seria a existéncia
de estados de superficie devido ao crescimento uniaxial do Sb sob 6xido de silicio, nesse caso
ele seria um isolante topoldgico cristalino [155, 156] e apresentaria naturalmente estados de
superficie. Entretanto devido ao uso da técnica de sputtering para o crescimento de filmes nio
era esperado que o Sb fosse crescido orientado sem que seja feito algum tratamento térmico,
por esse motivo nao foi feita uma andlise de raio-X para verificar sua estrutura cristalografica
do filme, além disso uma andlise de ARPES seria necessdria para confirmar sem sombra de
davidas que o sistema apresenta cones de Dirac. Esse é um tema que podera ser entendido pelos

estudantes do grupo em trabalhos futuros.



4 RESULTADOS E DISCUSSOES 110

Figura 39 — Em (a), variagdo do pico do Igp com a espessura da camada de Sb. Os simbolos pretos (vermelhos)
representam a corrente devido a inje¢do de spin das camadas de Co (Py). Os pontos de dados foram obtidos
pela média das magnitudes dos sinais medidos em 0° e 180°, com barras de erro indicando as diferencas. (b) e
(c) sao apresentados sinais de spin-pumping para as tricamaras de Co(20)/Sb(5)/Py(20) e Py(20)/Sb(5)/Co(20)
respectivamente.
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Fonte: E. Gomes da Silva, imagem (a) foi publicada em [157].

Nesse estudo realizado o antimdnio se provou um material tinico, muito facil de ser
produzido onde ndo houve nenhuma necessidade de tratamento térmico ou o uso de substratos
especiais porém, ele ainda apresenta efeitos de superficie. A combinacao desses dois efeitos
abre possibilidades para diferentes experimentos e aplicagdes tecnoldgicas como por exemplo
o cléssico transistor de spin de Datta-Das [158]. Com o intuito de explorar mais o antimonio
foram feitas medidas aplicando uma corrente elétrica DC ao longo do filme para verificar como
a corrente de spin no material interage com a corrente elétrica passando pelo sistema. O motivo
por trds desse experimento vem do fato de uma superficie Rashba apresentar Spin-Momentum
Locking, ou seja, a direcdo de propagagdo do elétron e seu spin sdo sempre travados, ficando
perpendiculares entre si, dessa forma ao aplicar uma corrente em uma direcdo especifica, digamos
ao longo do eixo z, por causa da interac¢ao spin-Orbita na interface os spins dos elétrons na corrente
de carga vao se orientar perpendicular a sua dire¢do de movimento o que naturalmente gera uma
polarizacdo de spin no meio. Inicialmente foram feitas amostras de YIG/Sb(15nm)/Py(12nm), o
YIG usado aqui foi feito por LPE seguindo a receita do terceiro melt enquanto os filmes de Sb
e Py foram depositados por DC-sputtering. Por ser isolante, o YIG garante que a corrente vai
passar pelo Sb, dessa forma podemos garantir que alteragdes no sinal de spin-pumping devido
a aplicacao de corrente no sistema sao exclusivamente referentes a estados de superficie e ndo
devido a efeitos galvanomagnéticos.

A primeira verificagdo experimental foi ver se Sb crescido sob YIG ainda apresenta
estados de superficie. Como o intuito era de eventualmente fazer medidas passando corrente,
foram colocados quatro eletrodos na amostra usando a configuracao de pseudo quatro pontas onde
os polos positivos tanto da corrente quanto da tensdo estdo juntos. Fig (40) apresenta o resultado

de ressonancia ferromagnética e spin-pumping para o sistema YIG/Sb/Py sem aplicacdo de
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corrente, note que os sinais de tensio apresentam a mesma polarizagdo. Para realizar as medidas
de FMR foi necessario mudar a poténcia de microondas do sistema, dessa forma nao é possivel
fazer uma varredura continua. Baseado nos resultados obtidos no trabalho anterior juntamente
com os sinais de tensdo, podemos entdo concluir de que o sistema apresenta estados de superficie.
Além disso é possivel observar uma assimetria no sinal referente a ressonancia do YIG, ele
aparenta ficar destorcido, com uma ponta do pico apresentando uma grande quantidade de pontos
enquanto a outra ponta apresenta poucos pontos. Esse tipo de sinal € um indicativo de que ha
muita poténcia de micro-ondas no sistema e efeitos nao lineares estdo comecando a aparecer na
ressonancia do YIG, para evitar tais efeitos € necessario diminuir a poténcia de rf, contudo ao
fazer isso o sinal do Py desaparece. Dessa maneira foi optado por ignorar o sinal do Py e focar

apenas na ressonancia do YIG.

Figura 40 — Sinais de FMR e despin-pumping sem corrente aplicada para a heteroestrutura de YIG/Sb(15)/Py(12).
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Fonte: O Autor (2024).

Ap6s a verificagdo de que a conversdo de corrente de spin no antimonio crescido sob YIG
também ocorre devido aos estados de superficie, foram realizadas medidas com uma corrente
elétrica DC aplicada na amostra. Inicialmente foram realizadas medidas de ressonéncia, onda
a Fig.(41b) mostra um comparativo para os espectros obtidos. Nesse tipo de medida nao foi
observada nenhuma mudanca significativa com a largura de linha se mantendo a mesma de
AH = 2.4 Oe para todos os espectros de ressonancia, para correntes de + 1.0 mA.

Em seguida foram feitas medidas de spin-pumping, o sinal de tensdo detectado apresenta-
ram resultados bem diferentes como pode ser observado na Fig.(41c). Sem nenhuma corrente

aplicada, o sinal para ¢ = 180° apresenta um unico pico bem definido para cima, ao aplicar
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Figura 41 — Em (a) é apresentada uma ilustracdo da montagem experimental utilizada. Em (b) sdo apresentados
espectros de ressonancia referente ao YIG com a passagem de corrente. Em (c) é apresentado o sinal de spin-
pumping sem corrente e com £ 1 mA de corrente aplicada. Em (d) é apresentada a dependéncia do sinal de pico de
spin-pumping em funcdo da corrente aplicada.
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uma corrente de -1.0 mA na camada de Antimonio o sinal medido aumenta em quase trés vezes,
contudo o mais intrigante é que quando se inverte a corrente aplicada para +1.0 mA, o sinal além
de ficar maior ele também inverte de polaridade, medindo a amplitude dos sinais é observado que
a soma dos sinais com =+ 1 mA ¢ equivalente ao sinal sem corrente aplicada, esse resultado que a
corrente de spin e a corrente elétrica estdo produzindo o mesmo efeito que acabam se somando
ou subtraindo. Ao fazer uma verificagdo da dependéncia do sinal medido pelo spin-pumping em
funcdo da corrente aplicada (Fig. 41d) foi observado um comportamento linear.

O sinal medido pode ser explicado puramente pelos efeitos Rashba-Edelstein direto e
inverso e no entendimento do que € a polarizac¢do de spins fora do equilibrio Sxon— £q da Eq.4.15.
Como apresentado na secdo de fundamentacdo tedrica, o efeito Rashba-Edelstein direto pode ser
compreendido como a aplicagdo de um campo magnético efetivo, causado pelo acoplamento spin-
orbita, nos elétrons em movimento em um proprio referencial [48,49], uma corrente continua
J, impulsionada por um campo elétrico F,, produz uma polarizacao de spin fora do equilibrio
Sy [60]. Vale comentar que em trabalhos recentes sobre efeitos em gds de elétrons 2D com
acoplamento spin-6rbita forte, € feito o desenvolvimento da teoria do Efeito Rasha-Edelstein
com base em equagdes cinéticas quanticas e cdlculos diagramadticos para sistemas nos quais a
interacdo spin-Orbita € linear em % [159-161].

O efeito inverso entretanto € mais intrigante. Em um experimento tipico de spin-pumping,

a corrente de spin gerada pela dindmica da magnetizacdo no material ferromagnético se difunde
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para a superficie Rashba. Essa corrente de spin € entdo absorvida o que produz um deslocamento
nas bandas de energia da superficie de Fermi, essa variacdo em K nas bandas de energia gera
uma acumulagdo de spins fora do equilibrio na interface, o que por sua vez gera uma polariza¢io
de spins fora do equilibrio. Uma ilustragdo das consequéncias dos efeitos Rashba direto e inverso

nas bandas de energia é apresentada na Fig.(42).

Figura 42 — Em (a) € apresentada as bandas de energia de um sistema do tipo Rashba, além disso é apresentado
a propriedade de spin-momentum locking onde elétrons com spins diferentes se propagam em direcdes opostas.
Em (b) é apresentado o efeito Rashba-Edelstein direto, onde uma corrente de carga passando pelo sistema induz
um deslocamento nas superficies de Fermi o que resulta em uma acumulagio de spins fora do equilibrio. Em (c) é
apresentado o efeito Rashba-Edelstein inverso. Onde, ao fazer a inje¢do de uma corrente pura de spins na superficie
Rashba, uma acumulacdo de spins fora do equilibrio € introduzida na superficie o que por sua vez resulta em um
deslocamento das bandas de energia.

E
a)

Fonte: O Autor (2024).

Dessa forma, no experimento realizado ha duas fontes que contribuem para a densidade
de spins fora do equilibrio.

—

total __ QSP aC

SNonqu — MNon—Eq + SNonquv (416)
o primeiro deles € decorrente do bombeamento de spins na interface do tipo Rashba devido a
magnetizacdo do YIG. No nosso experimento essa contribui¢do € mantida fixa pois os parametros
experimentais relacionados a ressonancia foram mantidos constante. O segundo termo que
contribui para a densidade de spins fora do equilibrio vem da corrente elétrica aplicada ao

sistema via efeito Rasha-Edelstein direto, esse segundo termo € varidvel a medida que se muda a
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corrente aplicada no sistema, podendo inverter a sua contribuicao para o sistema com a inversao
da corrente aplicada.

O sinal medido apresentado na Fig.(41c-d) pode ser explicado apenas pela Eq.(4.15)
se levar em conta que Snon— Eq POssul um termo que depende da corrente, curiosamente esse
termo pode ser bastante significativo pois ao fazer o ajuste linear do grafico da corrente de pico
de spin-pumping em funcdo da corrente aplicada revela que uma corrente elétrica de apenas
—41.7pA € suficiente para produzir uma densidade de spins fora do equilibrio que anula os
efeitos da corrente de spin produzida pelo bombeamento de spins a uma poténcia de rf de 43
mW.

A amostra estudada até o momento possuia uma ilha de Py pois inicialmente tinha
o interesse de verifica que o antimonio crescido sob YIG apresentava estados de superficie,
entretanto podemos levantar o questionamento se o Py ndo estd influénciando durante a passagem
de corrente, dessa maneira foram feitas amostras de YIG/Sb(15nm)/Ti(3nm) onde a camada de
titanio foi colocada apenas para proteger o antimonio de oxidagdo. Fig.(43) mostra os resultados
obtidos ao aplicar corrente na amostra de YIG/Sb(15nm)/Ti(3nm). Semelhante & amostra com
a ilha de Py, a aplica¢do de corrente muda o sinal medido drasticamente podendo até mesmo
inverter a sua polaridade, além disso a resposta do sinal de pico em fun¢do da corrente aplicada
¢ linear. A diferenca entre entre as amostras com e sem permalloy foi apenas o nivel de ruido,
foi observado que o ruido aumentava com o titdnio em cima, provavelmente isso € decorrer da
termoeletricidade do Sb dado que o titanio € mais resistivo e acaba atuando como um aquecedor.
Podemos entdo concluir que a camada de Py nao influenciou o sistema, ela estava apenas servindo
como camada protetora para evitar oxidacgao.

Para confirmar o experimento, foi feita uma montagem onde a corrente é aplicada
perpendicular a direcdo de medida dos contatos como pode ser observado no inset da Fig.(44a),
essa montagem € similar a uma montagem do tipo efeito Hall planar. Como a densidade de
spin fora do equilibrio é sempre perpendicular a direcdo de aplicagdo da corrente devido ao
spin-momentum locking, ao aplicar a corrente elétrica na direcdo ¢y a densidade de spin fora do
equilibrio gerada por essa componente fica na direcao z, isso significa que na configuracao tipo
Hall Planar € esperado que o sinal de tensdo gerado pela densidade de spins fora do equilibrio
proveniente da corrente elétrica aplicada na amostra ndo seja detectado devido a geometria de
medi¢do escolhida. Fig. (44a) mostra uma comparag¢do do sinal de spin-pumping com £ 1.0 mA
de corrente aplicada e sem corrente, note que o valor de pico praticamente nao muda. A adi¢do de
corrente no sistema apenas aumenta o ruido da medida, esses resultados condizem com a ideia de
que a variacao no sinal € proveniente de uma contribui¢do da corrente para a densidade de spins
fora do equilibrio. Por dltimo Fig.(44b) mostra o valor de pico do spin-pumping para diferentes
correntes aplicadas, em todos os casos foi observado um valor de pico de aproximadamente
—75 nA. Esse resultado mais uma vez reforca a ideia de uma contribuicao ao Snon_ Eq devido
a corrente aplicada no sistema, essa componente s6 nao foi detectada devido a geometria de

medi¢do usada.
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Figura 43 — Em (a) € apresentada um esquema de medida usada nas amostras de YIG/Sb/Ti. Em (b) sdo mostradas
as curvas de spin-pumping com £+ 1mA de corrente aplicada e uma curva de referéncia se corrente. Em (c) é
apresentada uma comparagdo dos sinais de spin pumping para diferentes valores de corrente sendo aplicada na
amostra. Por dltimo em (d) é apresentada a dependéncia do sinal de pico com a corrente aplicada.
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Durante esse experimento foi observado que havia sinal mesmo na configuragdo ¢ = 90°,
quando o campo magnético externo € aplicado na direcdo dos contatos (Fig. 45a), esse resultado
€ intrigante pois ele apareceu somente para os filmes de antimonio crescidas em cima do YIG.
Uma possivel explicac@o para tal resultado pode ser atribuida a dire¢ao de crescimento do filme
influénciar os sinais medidos, pois YIG por ser crescido sob GGG cresce muito bem definido
na direcdo [444]. Para verificar o comportamento do sinal com a dire¢cdo de campo, foram
feitas medidas de spin-pumping variando o angulo de aplicagdo do campo magnético, esse
resultado se encontra na Fig. (45b). O sinal de spin-pumping em funcio do angulo apresenta
um comportamento oscilatorio, esse resultado condiz parcialmente com o produto vetorial da
Eq.4.15, o sinal no entanto aparenta ser deslocado do zero por uma fase.

Se o Antimodnio crescer orientado em uma dire¢do cristalografica especifica, o campo
elétrico Rashba da interface devido a quebra de simetria também segue essa orientacio do cristal,

veja por exemplo a Fig.(45¢c) onde foi crescido Cobre sobre GGG[111], o cobre cresce em
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Figura 44 — Em (a) € apresentado uma comparagio do sinal sem corrente e com £ 1 mA de corrente aplicada, o
inset na figura mostra um diagrama da configuragdo experimental utilizada. Em (b) € apresentada a dependéncia do
sinal de pico de spin-pumping em funcdo da corrente aplicada juntamente com algumas curvas de spin pumping
para diferentes valores de corrente aplicada.
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Fonte: O Autor (2024).

cristais orientados na direco [111] do GGG. E importante ressaltar que o crescimento do Sb em
cima do YIG ser orientado em [111] € especulag¢do pois nenhuma medida de MEV/Raio-X foi
feita para confirmar esse resultado, além disso também vale comentar que j4 existem trabalhos
tedricos que mostram a existéncia de diferentes estados topologicos em Sb[111] para diferentes
espessuras, para o caso da espessura de 15nm usada no experimento o Sb seria um semi-metal

topologico [155]. Esse € um tema que merece ser devidamente aprofundado.

4.4 CORRENTES DE SPIN EM MATERIAIS FERROMAGNETICOS E ANTIFERROMAG-
NETICOS

O primeiros trabalho que explorou a aplicacdo de corrente de spin em materiais ferromag-
néticos apareceu em 2013 (162), quase 7 anos depois da primeira detec¢do de correntes de spin
em materiais paramagnéticos (8,45). Nesse primeiro trabalho com materiais ferromagnéticos
os autores usaram o efeito Spin Seebeck longitudinal para injetar uma corrente de spin em uma
camada de Py, os autores observaram que, apds remover contribui¢cdes por efeitos térmicos, o Py
convertia corrente de spin em corrente de carga por ISHE e que essa conversdo era consideravel,
com sua eficiéncia sendo aproximadamente 40% da Pt. Fig.(46) exemplifica o trabalho realizado,
uma fina camada de MgO entre o FM injector e o FM detector absorve toda a corrente de spin
que seria injetada no detector, dessa maneira é possivel separar a contribuicao do ISHE e a
contribui¢do térmica do sinal.

Nesse primeiro trabalho, nenhuma aten¢do foi dada a dire¢do da magnetizagdo do material

detector e o tema de conversao em materiais ferromagnéticos esfriou. Em 2016, o mesmo grupo
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Figura 45 — Em (a) é apresentado o sinal de spin-pumping para os angulos ¢ = 0,90, 180°. Em (b) é apresentado o
valor de pico de spin-pumping em funcdo do angulo de aplicacdo do campo magnético. Em (c) é apresentado uma
imagem de microscopia eletronica de varredura de um filme de cobre crescido em GGG[111], note que os cristais
crescem orientados em uma direc¢do especifica.
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comecou a estudar se havia alguma dependéncia na conversdo de corrente de spin em corrente de
carga com a magnetizagao da camada ferromagnética detectora. [163]. A montagem experimental
era semelhante a do primeiro trabalho, ela consistia de um filme de YIG com uma camada de
cobre e uma camada de Co, a camada de cobre € colocada para que a magnetiza¢ao dos dois
ferromagnetos nao se acoplem (Fig. 47a).

Os autores verificaram que ndo havia uma dependéncia da tensdao ISHE em funcdo
da direcao da magnetizacdo (Fig.47b), essas medidas levaram entdo os autores concluirem
que esse sinal nao dependia da magnetizag¢do do filme de cobalto, ou seja, o efeito ISHE nao
depende do ordenamento magnético do material, ele depende de espalhamentos intrinsecos
do material. Como serd mostrado em seguida, esse trabalho da dependéncia do ISHE com a
direcdo da magnetizacio veio a se provar incorreto, 1Sso ocorreu pois a magnetizacdo do YIG e a
magnetiza¢do do Co ficavam sempre ambas no mesmo plano.

A generalizacdo dos efeitos ISHE/SHE foi proposta em 2021, um trabalho tedrico
apareceu propondo a existéncia de componentes andomalas dos efeitos Hall de spin [164]. Nesse
trabalho o autor generalizou o angulo Hall de Spin para um tensor de ordem 3, isso pode ser

feito pois nas equagdes:

4.17)

. 2 .
T = GSHEQ (c} x Js) ,

que descrevem os efeitos SHE e ISHE, J, é apresentado como uma quantidade vetorial, mas, por

representar um fluxo de momento angular, essa grandeza na verdade é um tensor de segunda
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Figura 46 — Exemplificacdo da primeira deteccdo do ISHE em materiais ferromagnéticos.
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Fonte: Imagem retirada de [162].

ordem. As grandezas polarizagao da corrente de spin (&) e direcdo de propagagao da corrente
de spin (fs) sao partes de uma mesma grandeza que serd explicada mais na frente. Do ponto de
vista da aplicac@o, uma limitacao da corrente de spin proveniente do SHE/ISHE convencional é
que a polarizagdo da corrente de spin deve ser perpendicular a direcido de propagacdo da corrente
de spin.

A expansdo do dngulo Hall de spin para um tensor de terceira ordem € feita levando em
consideracdo de que hd um parametro de ordem no sistema como a magnetizacdo. Olhando
inicialmente apenas para o SHE, uma corrente de carga J. em um material com interacao spin-

orbita significativa pode gerar uma corrente de spin J7;, onde i e 7 denotam a direcdo de fluxo

77
de spin e a direcdo de polarizacdo do spin respectivamente, note que 7 € j sdo mutualmente
perpendiculares entre si e eles descrevem respectivamente o J,ed previamente citados. Podemos
entdo reescrever a equacdo do SHE, juntamente com o seu efeito reciproco, em funcado de suas
componentes por meio do simbolo de Levi-Civita €;;:

S h (¢ h SH tc
i = ;GSH%eiijk = g 5ot i (4.18)

Nas equagdes acima, podemos pensar que fgy na verdade é um tensor Qf;f que ndo
depende da corrente de carga, além disso temos para que a dimensao da equagdo seja consistente
ele precisa ser um tensor de ordem 3. Na auséncia de campos, os Unicos tensores de interesse

para o problema sdo o parametro de ordem, nesse caso M, e o simbolo de Levi-Civita €;;;,. Se o
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Figura 47 — Em (a) é apresentada o tipo de amostra medido e a ideia principal por trds do trabalho, em (b) é
apresentado o sinal devido ao ISHE e ao ANE em funcdo da dire¢do da magnetizacdo da camada de cobalto.
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parametro de ordem também puder participar do SHE e se, for levado em conta apenas interagdes
de primeira ordem entre o parametro de ordem e a corrente de carga, o Unico possivel tensor
de ordem 3 que ndo contenha M ¢é simbolo de Levi-Civita, esse primeiro termo € exatamente o
SHE convencional. Outros tensores possiveis de ordem 3, lineares em M, precisam conter dois
simbolos de Levi-Civita, permitindo assim ter trés indices livres ao contrair dois pares de indices
dentre um total de sete indices. Existem duas maneiras distintas de contrair dois pares de indices,

de modo que o 055 mais geral, no caso de um ferromagneto, é dado por:

ijH = egHEijk + Z O M€iin€jn + Z O Mi€ini€jin, (4.19)

I,n in
onde 6%, é o Angulo Hall de spin convencional e 6;,0, sdo os ngulos Hall de spin para as com-
ponentes andmalas. Podemos utilizar €;j,€1mn = 03t (8jm0kn — 0jn0km) + Oim (87000 — 6;10kn) +

Oin (5ﬂ5km — 5jm5kl) para reescrever os termos andmalos como:

[(91 + 02) 0ij0ki12i + 915ik5jz¢i925il5jk;éi] - M. (4.20)

Ha entdo trés componentes extras para o efeito Hall de Spin direto que aparecem quando
se leva em conta o parametro de ordem do material onde estd ocorrendo a conversdo spin-carga.
Note que tais componentes dependem da dire¢ao de injecdo da corrente de carga e do parametro
de ordem do sistema. Se considerarmos por exemplo que J¢ e M sdo ao longo do eixo & = i,a

corrente de spin gerada nesse sistema € descrita por:
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h
i = 5o (Osuein + (01 +02) 0y - J° 4.21)

Da equagdo acima, temos que as componentes .J5, € J3; da corrente de spin sdo geradas,
note que ambas sdo proporcionais ao produto M - J¢. Se for feita a consideracao de que J¢ é na

direcdo 2 porém agora M € na direcdo 7, a corrente de spin desse sistema € descrita por:

h
(QgHEijl + 6151‘1(5]'2 - M + 91(51‘2(5]‘1 . M) - JC. (422)

g =
Yo e

Temos agora outras duas correntes de spin,Jj, e J3;, sendo geradas, novamente ambas sao
proporcionais a M - J¢. Note que essas correntes geradas diferem do SHE convencional, que ndo
permite uma corrente de spin ser polarizada ou se propagar ao longo da direcdo da corrente de

carga. Fig(48) mostra um esquema das duas situagcdes propostas.

Figura 48 — Em (a), J¢e M ao longo da dire¢do x. Duas correntes de spin anémalas .J3, e J35 a M (magnitude de
M) e J (magnitude de J) sdo geradas. Em (b), J¢ e M estdo, respectivamente, ao longo das dire¢des = e 3. Duas
correntes de spin J7, e J5; proporcionais a MJ sdo geradas.
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Fonte: Imagem retirada de [164].

Para o efeito Hall de spin Inverso, temos que uma corrente de spin injetada no material .J;;
pode ser convertida em uma corrente de carga. Usando argumentos andlogos temos a expressao

mais genérica possivel que descreve a corrente de carga gerada, e é dada por:

c 2e s s
Jp=_ 05T

(4.23)

L)

onde, de maneira andloga ao SHE, 6757 ¢ um tensor de ordem 3 independente da corrente de

spin cujo primeiro termo € nada mais nada menos do que o simbolo de Levi-Civita. Levando em

conta a magnetiza¢ao do material, o termo mais geral que descreve Hf]iH ¢ dado por:
ISH 0
ik = GSHeijk + elereilnGjnl + QQ’Mleinkejln 4.24)
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onde 6. e 0, sdo coeficientes que caracterizam o efeito andmalo inverso, devido as relacdes
de reciprocidade de Onsager se espera 61 = 6y, e 05 = 5. Fig.(49) mostra algumas diferentes

configuracdes possiveis para a geracdo de correntes de cargas em materiais ferromagnéticos.

Figura 49 — Esquema do efeito Hall de spin inverso andmalo. Em (a) a corrente de spin .J3; gera uma corrente
de carga J¢ ao longo de M L, a projecdo de M no plano xy. Em (b) nenhuma corrente de carga pode ser gerada
quando M estd a0 longo da dire¢@o 2. Em (c), o fluxo de uma corrente de spin .J;; gera uma corrente de carga ao
longo de  que € proporcional ao componente ¢ da magnetizag@o. Por dltimo em (d), o fluxo de uma corrente de spin
J75 gera uma corrente uma corrente de carga ao longo de ¢ que é proporcional ao componente & da magnetizagao.

(a) (b)

11?3*; M, 13?3{'\
S ® M No change
L. — R | current
e J || |el

i i

(©) (d)
— ——

/M J | M

Fonte: Imagem retirada de [164].

A verificac@o experimental das componentes andmalas do efeito Hall de spin inverso
se deu em 2022 [165]. A verificacdo foi feita em uma amostra de YIG/Ti/[Co/Pd]5; por meio
de medidas de spin-pumping, nesse sistema o YIG € usado como injetor enquanto a camada
de [Co/Pd]; € usada como detector. Antes da medi¢do, a magnetizacao das multicamadas de
Co/Pd € alinhada ao longo da direcdo +Z com um forte campo magnético. Devido a forte
Anisotropia Magnética Perpendicular (PMA) do sistema [Co/Pd]s;, a orientacao da magnetizagcdo
das multicamadas de Co/Pd permanece inalterada mesmo durante as medidas de spin-pumping.
Fig.(50) resume os resultados obtidos durante a investigacdo do AISHE.

Ao aplicar o campo magnético externo na direcdo ¢ para excitar a ressonancia do YIG
(Fig. 50a), ¢é feita a deteccdo de um sinal proveniente do ISHE convencional nas camadas de
Co/Pd. O sinal apresenta a forma tradicional de uma curva lorentziana, indicando que ndo ha

efeitos galvanomagnéticos e o sinal € proveniente apenas da conversao da corrente de spin
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injetada pelo YIG. Quando a varredura do campo no plano € aplicada ao longo da dire¢do z (Fig.
50b), o ISHE induz uma corrente de carga ao longo da direcdo ¢, que ndo € detectdvel por causa
da geometria usada para medicao. Por outro lado, a polarizacdo de spin ao longo da direcao =
pode gerar uma corrente de carga também ao longo da dire¢do & por meio do Efeito Hall de Spin
Andmalo (AISHE). Apesar do sinal observado ser pequeno, o pico de corrente de carga com um
formato de uma curva Lorentziano também € observado nos campos de ressonancia do filme
YIG. Mais importante, quando o campo magnético no plano varre ao longo da dire¢do Z e a
magnetizacdo das multicamadas de Co/Pd estd alinhada ao longo da direcdo —2 (Fig. 50d), a
curva inverte sua polaridade em comparagdo com a situac@o anterior, esse resultado é consistente
com a previsdao do AISHE.

Figura 50 — Resumo dos resultados referentes a medida do efeito Hall de Spin inverso andmalo. Em (a) e (c) é
apresentado o sinal referente ao ISHE quando a magnetiza¢cdo da multicamada Co/Pd fica na direcdo £2, note que o
sinal nd@o muda de polaridade com a mudanga da magnetizacdo da camada de Co/Pd. Em (b) e (d) é apresentado
um sinal referente ao AISHE, note que ele muda de sinal de acordo com a dire¢cdo da magnetiza¢do da camada de

Co/Pd. Em (e) e (f) € apresentado o sinal de ISHE e AISHE para uma camada de Ti/Pd, note que o sinal de AISHE
€ nulo pois ndo ha pardmetro de ordem em Ti/Pd.
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Fonte: Imagem retirada de [165].

Devido a geometria da montagem experimental utilizada no experimento, componentes

como a J3; (Fig.49) cuja a polarizagdo da corrente de spin € perpendicular ndo foram detectadas.
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Aproveitando o espaco na literatura e o acesso a materiais com Anisotropia Magnética Perpendi-
cular (PMA) realizamos experimentos de spin-pumping com o intuito de detectar a conversdo da
corrente J55. O sistema usado foram amostras de BIG/NiO/FM, onde BIG (Bi,Tm)s(Fe,Ga)5012
é um "primo"do YIG, onde & feita a substitui¢io dos dtomos de ftrio por Bismuto e Tilio e uma
fracdo dos atomos de Ferro sdo substituidos por 4tomos de Gdlio para que a estrutura de granada
seja mantida. A caracteristica de interesse desse material € que a adicao de terras-raras puxa a
magnetizacdo do material para fora do plano. Os filmes de BIG foram crescidos em GGG[111]
pelo Prof. Antonio durante o seu pds-doutorado nos Estados Unidos por meio da técnica de

epitaxia de fase liquida.

Figura 51 — Em (a) Varredura de campo da derivada da absor¢cao de FMR para diferentes angulos fora do plano para
o BIG puro. (b) Curvas de magnetizacdo no plano (preto) e fora do plano (vermelho) do BIG puro, confirmando que
o eixo facil é perpendicular ao plano da amostra. (c) Dependéncia dos valores de campo de FMR em fungio de 6y
(simbolos azuis), a linha em vermelho representa o melhor ajuste numérico obtido para a condi¢do de FMR.
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Fonte: O Autor (2024).

A primeira parte da investigagao foi garantir que o material injetor realmente apresenta
anisotropia magnética perpendicular, para isso foram feitas medidas de ressonancia ferromagné-
tica e de magnetizag@o por meio de um Magnetdmetro de amostra vibrante (VSM), os resultados
obtidos sdo apresentados na Fig.(51). As medidas de VSM (51b) mostram que ao aplicar o
campo magnético perpendicular a superficie da amostra a magnetizacdo € saturada em aproxi-
madamente 100 Oe, enquanto ao aplicar o campo magnético ao longo do plano da amostra a
magnetizacio s se satura em 5 kOe, esses resultados confirmam que o material possui anisotro-
pia magnética perpendicular. As medidas de ressonancia foram feitas com o intuito de quantificar
as anisotropias do material. A quantificacdo das anisotropias do material pode ser feita através
da dependéncia do campo de ressonancia FMR em funcdo da direcdo de aplicacdo do campo
magnético. A Fig.(51a) mostra a dependéncia angular do sinal de FMR para uma amostra pura de
BIG. Conforme a amostra € girada, a dire¢do do campo magnético externo muda de in-plane para
out-of-plane. As varreduras de FMR mostram que o campo de ressonancia diminui a medida que
a dire¢do do campo aplicado vai para fora do plano, novamente confirmando que o BIG possui
PMA, na configuracdo 0y = 0° onde o campo € aplicado perpendicular ao plano da amostra o
BIG apresenta um unico pico de ressonancia bem definido em Hp = 4.79 kOe com largura de

linha AH = 254 Oe. Na Fig. (51c¢), os simbolos pretos sdo a dependéncia do campo de FMR,
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representada como func¢do de 6, enquanto a linha continua € o ajuste numérico com base na
condicdo de FMR.

O ajuste € feito baseado na energia magnética livre, onde os termos considerados foram
a energia Zeeman, a energia de anisotropia cubica, a energia de desmagnetizacao e a energia

uniaxial.

E=E.+ Eca+ Ep + Ey. (4.25)

Para um cristal crescido na dire¢do [111] como no caso do BIG/GGG, os termos de energia

podem ser reescritos como [166, 167]:

E. = —M,- H [sin(0)sin(0y)cos(¢ — ¢u) + cos(8)cos(0x)]

Eca = % [3 — 6cos?(0) + Tcos*(0) + 4\/5003(0)31’71(3@82’713(9)} , (4.26)

. 2 KL, 2 KL /. 4
ED+EU:27T(M~é3> —MZ(M-ég) ———4(M-é3) ,

sendo 6,¢ sdo os angulos polar e azimutal da magnetizacdo, M, € a magnetizacdo de saturagdo do
BIG, K é a constante de anisotropia cristalina de primeira ordem, K3 e K sio as constantes
de anisotropia uniaxial de primeira e segunda ordem respectivamente. Podemos relacionar o

campo de ressonancia com a frequéncia de excitacdo pela equacao [168]:

@\ 1 |eE @B (9B W
) T irsine) | 967 agr ~ \ @000 | | '

onde as derivadas segundas sao avaliadas nas posi¢des de minimo da magnetizacio 6, ¢, tais

pontos podem ser encontrados a partir da minimizacdo da energia livre magnética, VE = 0. Foi
desenvolvido um programa em Python para resolver numericamente VE = 0 e encontrar 0s
valores de 6, ¢y para cada valor de 6,¢ 5 aplicado. Em seguida, com os valores de equilibrio
dos angulos da magnetizagao, € feita a minimizagdo da Eq.(4.27) por meio do método de minimos
quadrados com o intuito de encontrar as constantes /7, K 2L K j e 4w Mcyss. Os valores das
constantes encontrados pelo ajuste numérico estdo apresentados em Tab.(2), o valor de interesse
nesse sistema é K5, por ele ser negativo o sistema apresenta anisotropia fora do plano.

Ap0s confirmar que o BIG de fato possui PMA, o préximo passo foi depositar uma fina
camada de 2nm de 6xido de niquel (NiO) e 20nm de ferro (Fe) em cima do BIG, o intuito camada
de NiO ¢é desacoplar os dois materiais ferromagnéticos. A Fig(52) mostra a dependéncia angular
do sinal de FMR para uma heteroestrutura BIG/NiO(2nm)/Fe(20nm). Quando a amostra € girada

da configuragao com campo magnético sendo aplicado no campo da amostra para perpendicular
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Tabela 2 — Pardmetros fisicos extraidos do melhor ajuste numérico, onde 47 M.y é a magnetizagio efetiva, Hc €
o campo de anisotropia cubica de primeira ordem, e Hy2 € Hy4 s30 os campos de anisotropia uniaxial de primeira
e segunda ordens, respectivamente. Hyr2 é o campo de anisotropia uniaxial fora do plano, também chamado de H ; .

47TMeff —1670 G

Hic = (2K, /M,) —1738 Oe
Hyy = (Mg, — 4mM,) | —2940 Oe
Hyy = AKE M, —2917 Oe

Fonte: O autor (2024).

ao plano da amostra, o campo de ressonancia correspondente ao Fe aumenta, enquanto o sinal
relacionado ao BIG diminui. Notavelmente, em torno de 6 = 10° (Fig.52f), ambos os sinais se
sobrepdem. No entanto, em 6y = (°, o sinal relacionado ao Fe se torna invisivel dentro da faixa
de varredura devido ao alto campo de desmagnetizacao do filme de ferro, que estd em torno de
22 kOe. Desses resultados podemos concluir que o NiO realmente desacopla as magnetizacdes,
além disso podemos escolher qual magnetiza¢do queremos alinhar com o campo externo baseado
no angulo em que a amostra é colocada. Notavelmente, na configuracio 6 = 0°, onde o campo
¢ aplicado perpendicular ao plano da amostra, a magnetizacdo do BIG se alinha com o campo em
torno de 5 kOe, enquanto a magnetizacao fica fixa ao longo do plano da amostra, perpendicular a
do BIG.

Na configurag¢do 6y = 0°, onde o campo € aplicado perpendicular a superficie da amos-
tra, medicoes de spin-pumping foram realizadas. Neste arranjo, tanto a dire¢do da corrente de
spin J, quanto a sua polarizacdo ¢ se alinham com o campo magnético externo, a magnetiza-
cao de M, por sua vez permanece no plano. Uma representacdo esquemadtica do sistema €
mostrada na Fig.(53a). As Figs.(53b) mostram as medic¢des de spin-pumping conduzidas em
BIG/NiO(2)/Fe(20) sob varreduras de campo magnético perpendicular positivo e negativo. Os
resultados revelam que os dois picos distintos exibem uma polarizacio idéntica, estando positiva-
mente orientados. Note que, como & || J, o sinal de SP ndo pode ser explicado pela Eq.(4.17), o
que significa que o sinal observado ndo € o usual ISHE, no entanto, € consistente com o AISHE,
uma vez que J:, 1M re. Ao inverter a dire¢ao do campo magnético perpendicular, a corrente de
spin J, mantém a sua direcdo dado que a injecao na camada de ferro ocorre por um processo de
difusdo, a polariza¢cdo da corrente de spin por sua vez acompanha o campo. Assim, esperariamos
uma reversao dos picos de SP, mas isso ndo foi observado. No entanto, nossos resultados estao
de acordo com a Eq.(4.23), uma vez que o sinal medido tem uma dependéncia com M. Ao
inverter a dire¢gdo do campo, ndo apenas ¢ inverte, mas a magnetizacdo no plano do filme de
ferro também muda de direcdo, dessa forma o sinal obtido se mantém inalterado. Para elucidar
o papel da corrente de spin nos processos, foram feitas medi¢des variando a poténcia de rf. Os
resultados apresentados no inset da Fig. (53b) mostram que o sistema responde linearmente a
corrente de spin.

Para garantir que o efeito em questdo seja devido a magnetizagdo da camada con-

versora € nao a um caso particular de selecio de material, foram preparadas amostras de
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Figura 52 — Dependéncia angular do sinal de FMR para a estrutura BIG/NiO(2)/Fe(20), em (a) a amostra estd na
configuragdo de campo no plano, ou seja, 07 = 90°, enquanto em (f) é apresentada a configuragdo de campo fora
do plano, ou seja, 8 = 0°. As Figuras (b) a (e) mostram angulos intermedidrios. Em todos os casos, a poténcia de

rf usada para promover a ressonancia foi de 4,2 mW.
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Fonte: O Autor (2024).

BIG/NiO(2)/Py(20), BIG/NiO(2)/Co(20) e BIG/Pt(10), onde Permalloy (Py) = Nig;Fe;9. As no-
vas amostras foram colocadas na configuracao de campo fora do plano e curvas de spin-pumping
foram obtidas. A Fig. (54) mostra o sinal de spin-pumping obtido das trés novas heteroestruturas.
Como esperado, um sinal de SP foi observado para Py e Co, atribuido ao AISHE. Curiosamente,
os sinais para Py e Co apresentam uma tendéncia oposta a do Fe, indicando que a componente
andmala do tensor angulo Hall de Spin para Co e Py apresenta um sinal oposto ao de Fe. Vale
ressaltar que ndo € atribuida uma designagdo positiva ou negativa para as componente andmala
do tensor devido a auséncia de um padrdo universalmente aceito, semelhante ao caso de Pt no
ISHE.

Para testar rigorosamente nossos resultados, investigamos o sinal de SP em duas bica-
madas diferentes de BIG/Pt(10). Pelos resultados mostrados na Fig. (54c), ndo hé sinal a ser
observado, corroborando fortemente nossa hipétese de que o efeito Hall de spin inverso andmalo
segue a Eq.(4.23). Este resultado ndo s6 estd em conformidade com trabalhos anteriores [167],
mas também confirma que o sinal observado anteriormente depende da magnetizacao da camada
conversora. Além disso, esses resultados afirmam que o sinal observado anteriormente depende

do parametro de ordem, ou seja, da magnetizacdo da camada de deteccao.
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Figura 53 — Em (a), ¢ mostrada uma representagdo esquematica da configuracdo de spin-pumping fora do plano nessa
situacdo, a direcdo da corrente de spin e sua polarizacdo estdo ao longo do campo magnético. Em (b), é apresentado
o sinal de spin-pumping medido, normalizado pela resisténcia da amostra, para BIG/NiO(2)/Fe(20) em fung¢do do
campo fora do plano. O inset mostra a dependéncia da corrente de pico detectada por meio do spin-pumping com a
poténcia de rf utilizada para excitar a ressondncia ferromagnética.
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Fonte: O Autor (2024).

Tendo observado o efeito em materiais ferromagnéticos, foi feito o questionamento se
era possivel ter tal sinal em materiais antiferromagnéticos, em particular o IroyMngy. Essa liga
de iridio e manganés € um material antiferromagnético que ja foi muito explorado no grupo de
magnetismo do Recife principalmente para o estudo de Exchange Bias em multicamadas de
Py/IryoMngg [15], além disso também foi feita a primeira observacao da conversao de corrente
de spin em corrente de carga nesse material.

A deteccdo inicial da convers@o de corrente de spin em corrente de carga no IrogMngg foi
feita em 2014 [169] sendo atribuida ao efeito spin Hall inverso. Fig.(55) mostra os resultados
obtidos de spin pumping e efeito Seebeck de spin no primeiro trabalho com esse material. Foi
observado que o sinal de tensdo do Irs9Mng, apresentava a tradicional dependéncia angular do
efeito spin Hall inverso, sendo nulo em ¢ = 90°, positivo em ¢ = 0° e negativo em ¢ = 180°,
além disso foi observado que o sinal medido apresentava a mesma polarizac¢io da platina, dessa
forma € dito que o angulo Hall de spin do Ir;oMng € positivo, o trabalho ainda estima o angulo
Hall de spin do Ir;oMngy como sendo 80% do da Pt. Contudo como na época ndo era conhecido
o efeito spin Hall andmalo nenhuma medida desse efeito foi realizada.

Em materiais ferromagnéticos o pardmetro de ordem € a prépria magnetizagcdo do material,
esse parametro no entanto ndo é valido para materiais antiferromagnéticos pois ele ndo tem
magnetizacao liquida. H4 no entanto um outro parametro de ordem que pode ser levado em conta,
sendo ele o vetor de Néel 77 que € definido como a diferenga entre a magnetizacio de ambas as
sub-redes do material antiferromagnético.

Para verificar o efeito Hall de spin andmalo em antiferromagnéticos foram fabricadas

amostras de YIG/ IrygMngy(4nm), o sistema € entdo colocado na configura¢io de campo aplicado
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Figura 54 — Medig¢des de spin-pumping do efeito Hall de spin inverso andmalo, utilizando a mesma configuragio
usada para obter os dados da 53(b), para: (a) BIG/NiO(2)/Py(20), (b) BIG/NiO(2)/Co(20) e (c) BIG/Pt(10). Os
insets em (a) e (b) mostram medidas com campo magnético negativo, as linhas pretas sélidas sao ajustes numéricos
aos dados usando uma fun¢do Lorentziana. Todas as medicdes foram feitas com uma poténcia de rf de 110 mW
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Fonte: O Autor (2024).

fora do plano, ou seja, = 0° ou # = 180°. Nessa configuragdo a corrente de spin e a polarizacao
de spin sdo paralelas, dessa forma qualquer sinal medido nio pode ser explicado pelo efeito Hall
de spin inverso usual. Figura (56a) mostra o sinal de spin pumping detectado na configuracao
de campo fora do plano, € possivel observar um sinal bem definido em aproximadamente 5.05
kOe, além disso ao inverter o campo ou rotacionar a amostra em 180° o sinal medido inverte. A
inversao do sinal contrasta com os resultados obtidos em BIG/NiO/FM, quando o detector € um
sistema ferromagnético a magnetizacao pode rotacionar de maneira a tentar se alinhar com o
campo externo, dessa forma ao inverter o campo magnético tanto a polarizacdo da corrente de
spin injetada quanto a magnetiza¢ao da camada detectora mudam de direc¢do, dessa forma o sinal
medido acaba ficando inalterado. Para um antiferromagneto o parametro de ordem € o vetor de
Néel, sendo assim muito mais rigido de forma a ficar inalterado em campos da ordem de alguns
kOe.

Figura (56b) mostra o sinal de spin pumping para a configuragao 6 = 0° em diferentes
poténcias de rf, ajustando as curvas e pegando o sinal de pico € possivel observar um compor-
tamento linear, como mostrado no inset. Esse comportamento linear é um indicativo de que o
sinal medido depende linearmente com a corrente de spin, como esperado segundo a teoria do
AISHE. Por ultimo para garantir que o sinal medido depende do pardmetro de ordem do material,
uma amostra de YIG/Pt(2nm)/Ti(10nm) foi fabricada e medidas de spin pumping foram feitas
na configuragao do efeito andomalo. Figura (56¢) mostra curvas de spin pumping para o sistema
YIG/Pt(2nm)/Ti(10nm), nela € possivel observar que ndo ha nenhum tipo de sinal, isso é decorrer
do fato da camada detectora nao possuir parametro de ordem.

Dos resultados obtidos podemos concluir que existe AISHE em antiferromagnetos,
além disso o sinal apresenta uma dependéncia angular diferente dos materiais ferromagnetos

na configuragdo experimental utilizada. Esse tipo de medida pode ser usado para caracterizar

8
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Figura 55 — Em (a) sdo apresentados os resultados de spin pumping devido ao efeito spin Hall inverso para
YIG/IrogMngg e YIG/Pt em (b) temos os resultados de efeito Seebeck de spin para YIG/IrogMngg e YIG/Pt.
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Fonte: Imagem retirada de [169].

materiais na fase antiferromagnética dado que depende do vetor de Néel, isso pode ser interessante
principalmente em estruturas onde observar o exchange bias € dificil como sistema envolvendo

ferromagnetos isolantes.

4.5 CORRENTES DE SPIN EM MATERIAIS QUANTICOS

Materiais quanticos sdo materiais que exibem propriedades eletronicas, magnéticas ou
Opticas significativamente influenciadas por fendmenos da mecanica quantica como interagdes
elétron-elétron, acoplamento spin-6rbita e carater topoldgico, que em geral ndo possuem corres-
pondentes cldssicos. Sio denominados materiais quanticos todos aqueles materiais que perto do
nivel de Fermi a dispersdo de energia pode ser descrita por meio de uma equagao tipo Dirac. Dos
materiais quanticos, ha uma classe de materiais que apresentam uma dispersao de energia do
tipo isolante em seu volume, contudo possui propriedades de superficie ou borda que o tornam
condutor nessas regides. Essa caracteristica tinica surge de estados eletronicos topologicamente
protegidos, que sdo robustos contra perturbagdes locais, como desordens ou impurezas.

Entre os isolantes topoldgicos tridimensionais (3D TIs), o BizSe; € um material ex-
cepcional com um gap de banda de 0.35 eV e possuindo um tnico cone de Dirac [170]. A
maioria dos TIs usados em estudos de spintronica sdo preparados por epitaxia de feixe molecular
(MBE) [63,171], sendo assim amostras de alta qualidade com uma quantidade minima de defeitos.
Felizmente amostras de alta qualidade de BisSes ja foram crescidas por sputtering [172,172,173].

Com o intuito de entender melhor esse tipo de material uma investigacdo sobre a conversao de
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Figura 56 — Na imagem (a) sdo apresentados os resultados despin pumping devido ao efeito Hall andmalo de
spin inverso, em vermelho é apresentando os resultados na configuragio € = 0° enquanto em preto sdo os dados
referentes a 6 = 180°. Em (b) sdo apresentadas curvas de spin pumping para diferentes poténcias de rf, o inset
mostra o valor de pico gerado em fun¢do da poténcia, nele é possivel observar uma dependéncia linear. Em (c)
¢é apresentado medidas de spin pumping para YIG/Pt(2nm)/Ti(10nm), devido a falta do pardmetro de ordem na
camada detectora nenhum sinal é observado.
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Fonte: O Autor (2024).

corrente de spin em corrente de carga em bicamadas de YIG/BisSes foi feita. Os filmes de BiaSes
com diferentes espessuras (t =4, 6 e 8 nm) foram crescidos por DC-sputtering a temperatura
ambiente sobre filmes de YIG crescidos por epitaxia de fase liquida (LPE) em substratos GGG.
A maneira ideal de caracterizacdo de um material quéntico € feita por espectroscopia de
fotoemissao resolvida em angulo (ARPES). Nesse tipo de medida é possivel mapear as bandas
de energia e ver os cones de Dirac, podendo entdo concluir que o material é descrito por uma
equagdo do tipo de Dirac. Além disso como € possivel ver as bandas de energia do material
pode ser feita uma verificacdo experimental direta da separacdo de bandas por efeito Rashba.
Infelizmente no Brasil, ainda nao ha nenhum centro de pesquisa que atualmente consegue realizar
medidas de ARPES. Felizmente o Bi;Se; € um material que ja é conhecido com seu espectro
de raio-X e ARPES bem caracterizados na literatura [170, 174—-176], podemos entdo inferir as
propriedades topoldgicas do seleneto de bismuto crescido no laboratério por meio de medidas
de raio-X. Fig.(57a) mostra o padrio de varredura ¢ — 26 de difragcdo de raios-X fora do plano
do filme GGG/YIG/BiySes(6nm), exibindo reflexdes associadas aos planos cristalinos (222) e
(444) do YIG, demonstrando a natureza cristalina do filme YIG. O espectro de raios-X no inset
mostra o pico duplo correspondente as reflexdes Bragg (444) do substrato GGG e ao plano (444)
do YIG. Para se caracterizar filmes finos é necessdrio otimizar a contribui¢cdo de espalhamento
dos filmes de BisSes, dessa forma foi feito uso da técnica de difragdao de raios-X com incidéncia
rasante (GIXRD) para investigar as amostras, por meio dessa técnica podemos remover o sinal
do substrato do padrao de raio-X. O padrao GIXRD na Fig.(57b) mostra claramente os picos de
difragdo caracteristicos de um filme de Bi»Ses policristalino com textura preferencial orientada
ao longo dos planos: (00 9), (00 15), (00 18), (0 0 21), como previamente relatado [176, 177].
Tendo feito a caracterizaco por raio-X do Bi;Ses e confirmando a natureza topoldgica

do material, fora realizadas medidas de ressonincia ferromagnética e de spin-pumping da
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Figura 57 — (a) Padrdes de difracdo de raio-X para varreduras de 6 — 26 fora do plano para amostras de BisSeg
crescida sobre YIG/GGG. O espectro de XRD em alta resolug@o detalhando as posi¢des dos picos da pelicula de
YIG e do substrato GGG é mostrado no inset. (b) O padrdo de difragdo de raios-X com incidéncia rasante (GIXRD)
da amostra BisSe3(6nm)/YIG/GGG.
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Fonte: Imagem adaptada de [178].

heteroestrutura YIG/BiySes. Fig.(58b) mostra o espectro FMR de uma amostra de YIG puro
antes da deposicdo do filme de Bi,Ses, a linha mais forte corresponde ao modo FMR uniforme
(ko =~ 0) enquanto as linhas a esquerda do modo uniforme correspondem a modos de superficie
hibridos de ondas de spin e as linhas a direita correspondem aos modos magnetostaticos de
volume, todos os modos apresentam larguras de linha semelhantes, com AHy ;5 = 1.4 Oe.
Ao depositar um filme de 4.0 nm de Bi;Ses sob a camada de YIG, é possivel observar um
aumento na largura de linha de FMR para AHy ;/Bi2g.3 = 1.7 Oe, como apresentado na se¢do
de técnicas experimentais esse efeito € devido ao bombeamento de momento angular para a
camada adjacente, a precessdo da magnetizacdo do YIG injeta uma densidade de corrente pura
de spin J; (em unidades de energia/drea) dada por:
o hegly (o OM()

Dentro do material, a corrente de spin induzida pela dindmica da magnetizacao do YIG é
convertida em uma densidade de corrente de carga transversal jc que € detectada como um sinal
de tensdo Vsp. Pelo aumento da largura de linha do sistema podemos estimar gz} s do sistema

pela relacdo:

ATrM
T o (AHy1c/Bizses — AHyic) | (4.29)

Usando os valores de magnetizacio de saturacao do YIG e frequéncia de ressondncia usada

encontramos um valor de gl}f = 5.4 x 1083em ™2, esse valor € ligeiramente menor do que o
valor estimado para filmes de YIG/Pt [179].
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Figura 58 — (a) Padrdes de difracdo de raio-X para varreduras de 6 — 26 fora do plano para amostras de BisSeg
crescida sobre YIG/GGG. O espectro de XRD em alta resolug@o detalhando as posi¢des dos picos da pelicula de
YIG e do substrato GGG é mostrado no inset. (b) O padrdo de difragdo de raios-X com incidéncia rasante (GIXRD)

da amostra BisSe3(6nm)/YIG/GGG.
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Fonte: Imagem retirada de [178].

A Fig.(58d) mostra a tensdo de spin-pumping (Vsp) medida em uma bicamada de
BisSes(4 nm)/YIG para trés direcdes de campo na horizontal dadas por ¢ = 0°,90°, 180°
conforme ilustrado no inset. Essa dependéncia angular com a dire¢do de campo € um indicativo
de que a tensdo medida depende da polarizacdo da corrente de spin, ou seja, o sinal pode ser
proveniente de uma conversdo por ISHE ou por IREE. A polarizacdo da corrente de spin se
alinha com o campo magnético, dessa forma ao inverter o campo o sinal muda de polarizacao
enquanto na configuracdo ¢ = 90° nenhum sinal é observado devido a geometria de medida,
essa relagdo 0-90-180 € uma assinatura classica da conversao de corrente de spin em corrente
de carga por ISHE, indicando que o sistema converte por efeitos de volume, contudo nao po-
demos ainda descartar efeitos de superficie. A assimetria entre 0s picos positivos e negativos €
semelhante a observada em outros sistemas de bicamada e € atribuida principalmente a efeitos
termoelétricos [180]. Para comparacao, os espectros de varredura de campo de Vsp para as
bicamadas Pt(4 nm)/YIG e Ta(2 nm)/YIG obtidos com a mesma configura¢do experimental sdo
mostrados nas Figs. (58e-f), respectivamente. Ao comparar com a Fig.(58d), é possivel concluir
que a polarizagdo de Vsp de BisSes € a mesma do Tantalo, sendo oposta a de Platina, nesse tipo
de situacdo é comumente digo que o #sy do BisSes é negativo, dado que o padrio de referéncia

mundialmente aceito de spin-pumping que € a platina, apresenta sinal positivo.
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Figura 59 — (a) Varreduras de campo de | Vs p| para vérios valores da poténcia de micro-ondas incidente. O inset
mostra o valor de pico da tensdo em funcdo da poténcia de excitacio de rf medida na amostra BisSes(4 nm)/YIG.
(b) Valor de pico da tensdo medida em fungdo da espessura do BiaSes para uma poténcia incidente de 157 mW. O
inset mostra a dependéncia da corrente de spin-pumping (Isp = VES° /R).
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A Fig. (59a) mostra sinais de tensdo |Vsp| para o campo em ¢ = 0° medida com diferentes
poténcias de rf. A dependéncia linear, apresentada no inset, confirma que as medicoes de FMR
foram realizadas no regime linear de excita¢do. A Fig.(59b) mostra a dependéncia da tensdo de
pico na espessura da camada de BisSes (fg;25.3) medida com 157 mW. Claramente, a tensao
diminui com o aumento da espessura, esse resultado é justamente o contrario dos resultados
em materiais nos quais a conversao de corrente de spin para carga ocorre no volume através do
efeito Hall de spin inverso (ISHE), como no Pt, em tais materiais o sinal de tensdo aumenta com
a espessura até um valor critico definido pelo comprimento de difusdo. A diminui¢@o na tensdao
de pico com a espessura também ja foi observada em BiySe;s cristalino crescida por MBE [171].
Considerando um caso hipotético onde o sinal medido € devido somete a efeitos de volume, a

tensdo de spin-pumping é descrita por:

RNGGSHAprCUngZ},f tN hT’f 2
H) = —_— — L(H—-H
Vip (1) o tant () (82 % L — Haeosto),
(4.30)

onde, Ry, tn, Ay € w sdo, respectivamente, a resisténcia, a espessura, o comprimento de difusio
do spin e a largura da camada de BiySes, w = 27 f € a frequéncia de micro-ondas, e p,., € um fator
que expressa a elipticidade e a variacao espacial da magnetizag¢do de rf do modo FMR. Além
disso, h,r e AH sdo o campo de micro-ondas aplicado e a largura de linha FMR, finalmente
L(H — Hp) representa a funcdo de Lorentz.

Devido ao comportamento observado da tensdo em fungao da espessura, podemos assumir

que 2\ y > ty, dessa forma tanh(ty/2A\yx) ~ tn /2N, de forma que a tensdo de spin-pumping
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pode ser escrita como:

Vsp = 4.31)

8 AH

Ry-fe-Osiw-pe-glf; -ty '(hrf)Q
Essa expressao nao depende de Ay, o que € esperado para conversao por estados de superficie,
de modo que ¢y pode ser interpretado como uma espessura efetiva atribuida ao BioSes. A partir
das grandezas medidas para a bicamada BisSes(4 nm)/YIG, a espessura efetiva da camada de
material topoldgico € estimada como sendo ¢y = 0.46 A. Este valor pequeno, sendo da ordem
do raio atdmico para um dtomo de Hidrogénio, ndo representa um valor fisico para uma camada
efetiva que converte uma densidade de corrente de spin 3D em uma corrente de carga 3D, como
no efeito spin Hall inverso.

Considerando entdo uma conversdo por efeito Rashba-Edelstein inverso, ou seja por
efeitos de superficie, € estimado o comprimento efetivo A\;rprp = %j—s Usando as quantidades

fisicas para as amostras de YIG/BiySe3(t=4,6,8nm) obtemos os seguintes valores de A\;zpp.

Mrrpp(t =4nm) = (224 0.4) x 10~ %m,

(2.0,40.5) x 10~ %m,

)\IREE(t = 6nm)

Mrrpe(t = 8nm) = (1.2 £0.1) x 10 2m.

onde as barras de erro sdo incorporadas ao \;ppg levando em consideracdo a variacao de tensao
medidas em ¢ = 0° e ¢ = 180°. Portanto, foram encontrados valores que variam na faixa de
1.2pm < |Arree| < 2.2pm, tais valores sdo consistentes com valores previamente reportados
na literatura de 0,0011nm < Ajgpe < 0,11nm [171,172], além disso eles representam um
comprimento efeito de alguns picndmetros, indicando que o efeito ocorre na interface entre dois
materiais.

Embora ndo ha base para desconsiderar por completo mecanismos de difusdo de spin,
os valores de \;rpp apoiam fortemente o papel desempenhado pelos estados de superficie no
processo de conversdo de corrente de spin spin para corrente de carga que ocorre em camadas de
Bi,Ses depositadas por sputtering. De fato, filmes granulares de seleneto de bismuto crescidos
por sputtering mantém as propriedades do isolante topolégico mesmo na escala nanométrica. Ha
trabalhos que estudam os mecanismos basicos que explicam a existéncia de estados de superficie
topoldgicos em filmes granulares de BisSes, esses trabalhos se baseiam no tunelamento de

elétrons entre as superficies dos graos. Além disso o confinamento quantico de elétrons em graos
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de tamanho nanométrico também ja foi considerado como a razdo do elevado efeito de conversao
de spin para carga em isolantes topoldgicos granulares [173].

Isolantes topoldgicos (TT) 3D, como no caso do BisSes, também chamados de TI tipo
Z?, fora inicialmente previstos como isolantes topoldgicos que apresentam simetria de inversao
temporal e efeito spin-6rbita significativo, a combinagdo de ambos os efeitos permite a existéncia
de estados de superficie via efeito Spin-Hall Quantico (QSH) mesmo sem a quebra de simetria
[181]. Uma magnetizacdo espontanea no entanto, quebra a simetria de inversdo temporal o que
resulta em um termo de energia nao dependente de E ou seja, ocorre a abertura do cone de
Dirac por um valor constante que € chamado de termo de massa. Materiais que sdo isolantes
topoldgicos mas apresentam magnetizagdo espontanea sdo chamados de isolantes topolégicos
magnéticos, atualmente hd dois tipos de estruturas que recebem essa classificacio, a primeira
delas sdo isolantes topoldgicos dopados por materiais magnéticos como Fe, enquanto o segundo
tipo de estrutura sdo filmes finos de FM/TT onde ha contato atdmico de um ferromagneto metalico
com o material topolégico. Em isolantes topoldgicos magnéticos, dependendo do nivel de Fermi
do sistema pode ocorrer o surgimento de um efeito Hall quantico em campo magnético zero,
que € conhecido como efeito Hall quantico anomalo (QAHE) [182—186], nesse tipo de sistema
ocorre a abertura do GAP mas os estados de superficie nas bandas de valéncia e conducdo do
material se mantém, com elétrons sendo separados baseado na polariza¢do do spin.

Dado o trabalho realizado com Antimdnio, onde foi verificado que a conversao de corrente
de spin em corrente de carga nao depende da direcdo de injecdo devido a presenca de estados de
superficie, heteroestruturas de Co/Bi,Ses/Py e Py/BisSes/Co foram fabricadas sob o substrato
de SiO,, nessas heteroestruturas todos os filmes foram crescidos por DC-sputtering. O intuito
dessas amostras sdo verificar por uma maneira alternativa a existéncia de estados de superficie do
material, além disso tentar entender como proximidade atdbmica com materiais ferromagnéticos
influéncia os materiais quanticos e seus estados de superficie.

Inicialmente, amostras de Co(20nm)/BisSes(6nm)/Py(20nm) juntamente com amostras
de Py(20nm)/Bi,Se3(6nm)/Co(20nm) foram fabricadas, nesse sistema o material ferromagnético
estd em contato atdmico com o material topoldgico, inicialmente foi fixado a espessura do Bi,Se;
em 6 nandmetros pois nessa espessura ele € um isolante topoldgico [187]. Figuras (60a,b) sdo
apresentados sinais de spin-pumping para as tricaimaras de Co(20nm)/Bi,Se3(6nm)/Py(20nm) e
Py(20nm)/Bi,Ses(6nm)/Co(20nm) respectivamente, note que enquanto o sinal do Py crescido
sobre o seleneto de bismuto € visivel o sinal do cobalto crescido sobre o material topoldgico é
praticamente inexistente, isso se deve ao fato do Bi;Ses crescer de forma granular, como é muito
mais fécil crescer Py magnético do que cobalto, foi optado por manter o Py como a camada
superior do sistema, note ainda que na tricimara de Co(20nm)/Bi;Se3(6nm)/Py(20nm), os sinais
de spin-pumping referente aos dois ferromagnetos apresentam a mesma polaridade indicando
fortemente que hé estados de superficie no material, hd no entanto que levar em conta possiveis

contribui¢des da auto-retificacdo do Py ao sinal como pode ser observado pelo sinal a ¢ = 90°.
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Figura 60 — Sinais de spin-pumping para as seguintes estruturas: (a) Co/BiySes/Py, (b) Py/BizSes/Co, (c)
Co/BisSes/Au/Py, (d) Co/BisSes/Au/Py, (e) Co/BisSes/Au/Py, (f) Co/BisSes/Au/Py, em todos os casos foram a
espessura dos ferromagnetos foi de 20nm enquanto a espessura do BixSes foi de 6nm, as camadas de ouro usadas
foram de 2nm, além disso nas duas ultimas estruturas o Py foi crescido em ilha.
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Fonte: O Autor (2024).

Figuras (60c-d) sao apresentado os resultados de spin-pumping para as estruturas Co/BisSes/Au/Py

e Co/Au/Bi,Ses/Au/Py respectivamente, nesse tipo de sistema o Au separa o contato atdbmico do
material topoldgico do material ferromagneto, dessa maneira € esperado que, na interface do
material topolégico com o ouro, o cone de Dirac esteja fechado e os sistema se comporte como
um isolante topoldgico do tipo Z2. No entanto é observado que em ambas estruturas, o sinal de
spin-pumping apresentado possuem a mesma polaridade sendo assim independente da dire¢do
de injecdo. Esse tipo de comparag¢ao com e sem a camada de ouro aponta uma ideia de que a
conversdo por IREE ndo depende da existéncia do cone de Dirac e sim da existéncia de estados
de superficie. Além disso € possivel observar que a assimetria do sinal diminui ao inserir uma
camada de ouro entre o ferromagneto e o material topoldgico, isso ocorre pois como 0 ouro €
muito bom condutor, dessa forma a corrente gerada passa predominantemente pela tricamara

Au/isolante topoldgico/Au. Vale aqui comentar que € esperado que existam perdas de corrente
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de spin nas interfaces e o sinal de spin-pumping diminua ao inserir a camada de ouro no meio da
heteroestrutura.

Com o intuito de diminuir a influéncia da camada de Py para o sinal, estruturas de
Co/BisSes/Au/Py e Co/Au/BisSes/Au/Py onde o Py foi crescido em uma ilha, foram fabricadas,
os resultados de spin-pumping para tais estruturas € apresentado nas figuras (60e-f). Em ambos
as estruturas os sinais medidos mostram que a corrente medida também ndo depende da direcao
de injecdo, com ambos o0s picos possuindo a mesma polaridade, note ainda que o sinal de
spin-pumping referente ao Py cai bastante quando existe uma segunda camada de Au entre o
cobalto e o seleneto de bismuto.

Como ja comentado, para amostras com a camada de ouro é esperado que o seleneto
de bismuto apresente estados de superficie devido a sua natureza topolégica, enquanto para a
interface FM/TT é esperado que ocorra a abertura dos cones de energia do material topolégico
mas estados de superficie ainda sejam mantidos devido ao AQSHE. Como ambos os sinais
apresentam mesma polaridade, e a contribui¢c@o de efeitos de auto-retificacao sdo miniminizados
devido a ilha de Py, podemos afirmar que a maior contribui¢c@o para a conversao da corrente de
spin em corrente de carga é dada pelos estados de superficie das interfaces. Além disso podemos
afirmar que ndo € necessdrio ter um cone de Dirac para que ocorra a conversao da corrente de
spin em corrente de carga por estados de superficie. O fator que aparenta ser importante é o
spin-momentum Locking que € presente tanto no isolante topoldgico por meio do efeito Hall
quantico como no efeito Rashba. A queda da tensdo de pico na Fig. (60f) € intrigante, ela pode
apontar que exista uma diferenca entre a conversdo de corrente de spin em corrente de carga em
isolantes topoldgicos devido ao cone de Dirac. Como € possivel observar na Fig. (61), a diferenca
dos estados de superficie produzidos pelo efeito Rashba dos estados de superficie de um isolante
topoldgico é que em uma superficie Rashba, a banda de condug¢do apresenta spin-momentum
locking contudo ela ndo separa os spins up dos spins down, ambos coexistem na interface eles s6
se movem em direcdes diferentes. Nos estados de superficie de um isolante topolégico, ambas as
partes do cone de Dirac apresentam spin-momentum locking contudo na parte superior do cone
sO se propagam spins com polaridade up enquanto na parte inferior do cone s6 se propagam spin
com polaridade down. Essa ideia da influéncia do cone de Dirac € no entanto sé uma suposicao e
outros resultados tedricos e ou experimentais s3o necessarios para confirmar a ideia.

Apos verificar a existéncia dos estados de superficie do material mesmo na situagao
de contato atdmico, amostras de Co(20nm)/Au(2nm)/Bi;Ses(t)/Au(2nm)/Py(20nm) com ¢ =
0,2,4,6,8 nm foram fabricadas. O intuito desse experimento € juntar o que ji foi aprendido
e tentar verificar se ha alguma diferenca entre estados de superficie topoldgico e estados de
superficie devido ao efeito Rashba. Os resultados de spin-pumping para esse conjunto de amostra
se encontra na Fig.(62).

Fig.(62b) apresenta o sinal de spin-pumping para uma camada de Bi,Se3;(0Onm), ou seja
¢ apresenta a conversao de corrente de spin em corrente de carga apenas do ouro. Note que o

sinal do proveniente do Co apresenta uma grande componente assimétrica mas o sinal aparenta
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Figura 61 — Em (a), dispersdo de energia dos estados 2D de uma interface com efeito Rashba e (b) dispersio
de energia de um isolante topoldgico com cone de Dirac e estados de superficie ou de interface de um isolante
topolégico. Em ambos os casos é possivel observar a existéncia do spin-momentum locking, a diferenca entre ambas
as superficies é que na superficie Rashba ambos ocorrem no mesmo plano, enquanto no isolante topolégico ocorre a
separagdo dos spins pelo plano nodal formado pelo ponto de Dirac.

(a) Rashba Interface (b) Tl Interface

A

Fonte: Imagem retirada de [188].

inverter com a dire¢do de inje¢do. Fig.(62c-f) s@o apresentados os sinais de spin-pumping para
a heteroestrutura contendo filmes de Bi,Se; de 2,4,6,8 nm. Para filmes mais finos € possivel
observar uma assimetria significante principalmente na ressonancia do cobalto, e para entender
como esse sinal aparece € necessario entender um pouco da estrutura do BisSes. Idealmente, o
seleneto de bismuto cresce formando uma estrutura laminar composta pela repeti¢ao de pilhas
de cinco monocamadas atdmicas (também chamado de "quintuplo layers"ou QL) [189], cada QL
consiste de camadas com dtomos de Se ou Bi intercalados. Além disso cada conjunto de cinco
camadas € ligado a outro conjunto de cinto camadas por meio de interagdes de van der Waals,
esse tipo de ligacdo € facilmente quebrada por isso € possivel esfoliar o seleneto de bismuto.

Medidas de ARPES para diferentes espessuras de BisSes verificam que o cone de Dirac
s0 se fecha para espessuras maiores do que cinco QL, como cada QL apresenta aproximadamente
1 nm de espessura o cone de Dirac s6 € fechado para espessuras maiores do que Snm. Dessa forma
para os filmes com t=2,4 nm o TI funciona como um material semicondutor cuja a resisténcia
€ significante podendo chegar a ser ordens de grandeza maior do que a da camada de cobalto,
dessa forma a contribuicao da auto retificacao de spin no cobalto acaba se tornando significativa.
Note ainda que mesmo para filmes finos, o sinal de spin-pumping nao depende da direcao de
inje¢do, como o sistema ndo apresenta o cone de Dirac para baixas espessuras esse tipo de
conversao sO pode ser associado a existéncia de estados de superficie tipo Rashba devido ao
forte acoplamento spin-6rbita do material, de fato é possivel observar a separacao de bandas tipo
Rashba por imagens de ARPES para filmes finos de Bi,Ses [187, 190].
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Figura 62 — Sinais de spin-pumping para as estruturas de Co/Au/BisSes(tnm)/Au/Py com espessuras (a) t = Onm, (b)
t=2nm, (c) t =4nm, (d) t = 6nm, (d) t = 8nm. Em todos os casos o Py foi crescido em forma em uma ilha para
evitar contribui¢des galvanomagnéticas ao sinal.
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Fonte: O Autor (2024).

Para os filmes mais espessos, o sistema comeca a apresentar o cone de Dirac. Nesse
tipo de sistema teoricamente elétrons seriam separados por seu spin e o transporte deveria ser
feito sem que ocorra espalhamentos devido a protecdo topoldgica, na prética € observado que
a resisténcia do sistema diminui mas ela ndo chega a tender a zero. Contudo a diminui¢do da
resisténcia da camada de Bi;Ses faz com que a contribuicdo dos efeitos galvanomagnéticos
do Cobalto sejam menores. Curiosamente ao comparar o sinal de spin pumping do Cobalto
e do Permalloy para a espessura de 8 nandmetros de Bi;Ses € possivel observar que ha uma
diminui¢ao significativa em ambos os sinais a medida que o material topoldgico fica mais espesso.
Olhando principalmente para o sinal do Py, para as camadas de 2 e 4 nandmetros o sinal aparenta
ser constante, enquanto para a camada de 8 nanOmetros o sinal decai consideravelmente. Como o
Py foi crescido em ilha contribui¢des de efeitos galvanomagnéticos podem ser desconsideradas,
dessa forma a hipétese previamente levantada da influéncia do cone de Dirac no sinal parece

solida.
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As medidas realizadas em amostras com 6 nanometros de Bi,Ses apresentam resultados
intrigantes. Foi observado uma tendencia de queda no sinal a medida que o filme fique mais
espesso em ambos os experimentos realizados contudo para o BisSeg crescido sobre Co a amostra
de 6nm apresenta um sinal alto ndo condizendo com a tendencia proposta. Isso pode ser um
indicativo das falhas do material devido ao uso da técnica de Sputtering. Ao crescer o TI sobre
YIG ele cresce granular mas cresce predominantemente orientado ao longo da direcdo [0 0 3], ja
o mesmo ndo pode ser afirmado sobre os filmes crescidos sobre Cobalto. Os estudos de ARPES
que verificaram que o cone se forma a partir de 5 QL foram realizados usado amostras crescidas
por epitaxia de feixe molecular, dessa forma as amostras nao apresentavam falhas. A técnica
Sputtering por sua vez é muito energética, entdo € de se esperar que o filme produzido apresente
defeitos e a espessura minima para que o cone de Dirac exista pode acabar variando.

Apesar de curiosos os resultados, tudo relacionado a influéncia do cone na conversao de
corrente de spin em corrente de carga sdo apenas hipéteses formuladas com os dados obtidos e
se faz a necessdrio a realizacdo de técnicas mais sofisticadas para verificar a interface de ambos
os filmes. Por exemplo € conhecido na literatura que Py pode difundir entre filmes, desas forma
medidas de microscopia eletronica de varredura e transmissao seriam necessdarias para verificar a

distribui¢do atdomica nas interfaces.
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5 CONCLUSOES E TRABALHOS FUTUROS

Dos experimentos realizados, podemos concluir que a corrente de spin € uma 6tima
maneira de testar as propriedades quénticas de um material, pois ela propria é uma grandeza
quantica. Além disso, podemos concluir que cada material apresenta uma maneira distinta de
converter corrente de spin em corrente de carga. Para materiais paramagnéticos, ao longo dos
anos, foi observado que o principal mecanismo de conversao de corrente de spin em corrente
de carga é por efeitos de bulk, ou seja, ocorre pelo efeito Hall de spin inverso. Para materiais
diamagnéticos como o Bi e o Sb, foi observado que tais materiais ndo possuem conversao de
corrente de spin por efeitos de bulk. Para explicar esse fendmeno em Bi € proposto um modelo
de difusdo de spin onde o diamagnetismo do material atua como um campo efetivo oposto a
polarizacdo de spin do material, resultando em um mecanismo extra de dissipac¢do. No entanto,
foi observado no experimento com Sb que € possivel existir conversdo de corrente de spin em
corrente de carga por efeitos de interface. Nesse tipo de efeito, a conversao nao depende da
direcdo da corrente de spin, mas sim da polarizagcao da corrente de spin, que dita a dire¢ao da
densidade de spin fora do equilibrio que se forma na interface. Além disso, foi observado que
em sistemas que apresentam o efeito Rashba, € possivel controlar a intensidade e a polaridade da
conversao de spin em corrente de carga por meio de uma corrente elétrica externa.

No trabalho realizado em materiais ferromagnéticos, foi observado que além da conversao
tradicional de bulk, descrita pelo efeito Hall de spin inverso, existem componentes andmalas do
efeito Hall inverso que dependem da direcao da magnetizacdo do material. Especificamente, foi
observado que quando a corrente de spin e sua polarizacio sdo paralelas, um sinal é observado
quando a direcdo da magnetizacdo do material é perpendicular a dire¢do/polariza¢do da corrente.
Esse termo observado experimentalmente foi o termo J2°, que j4 havia sido previsto teoricamente
[164]. Aplicando essa mesma metodologia para materiais antiferromagnéticos foi possivel
observar um sinal andmalo. A diferenca entre materiais ferromagnéticos e antiferromagnetos se
d4 na escolha do parametro de ordem. Para materiais antiferromagnéticos o pardmetro de ordem
€ o vetor de Néel, que acaba sendo mais rigido do que a magnetizacdo de um ferromagneto,
sendo assim foi observado que ao inverter o campo magnético externo o sinal acaba trocando de
polaridade.

Em isolantes topoldgicos, foi inicialmente observado que a conversdo de corrente de spin
em corrente de carga deve ser feita por estados de superficie, dado que ao calcular a espessura
efetiva da camada, foi encontrado um valor nio fisico. Seguindo a ideia do experimento feito no
Sb, onde € feita a injecdo de corrente de spin por duas dire¢des distintas, foi observado que a
conversdo de spin em carga nesse tipo de material ocorre por efeitos de interface, seja por efeito
Rashba ou pela natureza topolédgica. Esse resultado aponta o forte papel que o spin-momentum
locking tem na conversdo de corrente de spin em corrente de carga. Além disso, é formulada
uma hipétese sobre o papel do cone de Dirac no processo de conversdo; contudo, medidas mais

sofisticadas sdo necessdrias para comprovar tal hipétese.
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Vale aqui comentar que ainda hd muito a ser estudado em materiais quéanticos. Atualmente,
ARPES ¢ a medida mais aceita e direta para comprovar que o material apresenta o cone de Dirac,
contudo, esse tipo de medida € dificil de fazer e necessita de uma fonte de luz Sincrotron. Ao
longo dos quatro anos do doutorado, foram feitas tentativas de medir o efeito Hall topoldgico
[191, 192] em tais materiais, resultados preliminares aparentavam exibir uma assinatura do
efeito Hall topol6gico em amostras de MgO/Bi,Ses; contudo, ndo era possivel afirmar o que
estava sendo observado devido ao campo magnético elevado necessario para ver tal efeito. Fica
entdo uma proposta de experimento: verificar a existéncia do efeito Hall topoldgico em materiais
quanticos. Caso seja verificada a existéncia de tal efeito, podemos vincular diretamente a prote¢ao
topoldgica do material com uma medida elétrica.

Spintronica € uma drea relativamente nova e ainda ha muito a ser explorado. Por exemplo,
além dos materiais pesados usados nesta tese, recentemente, materiais leves t€m chamado atengao
devido a efeitos de conversdo de fluxo de momento angular orbital em fluxo de carga. Temos
entdo analogos dos efeitos ISHE e IREE para o momento angular orbital do material, mesmo
quando hd quenching do momento angular L. Trabalhos nessa drea verificaram que ao injetar uma
corrente pura de spin em um filme de Pt, € produzida uma corrente emaranhada de spin-orbital.
Dessa forma, podemos usar a parte orbital para testar materiais leves [193]. Essa drea apresenta
uma grande aplicabilidade, dado que a conversao dos efeitos orbitais pode ser de ordens de
grandeza maior do que a conversdo de efeitos de spin. Além disso, dispositivos que focam nesses
efeitos seriam a base de materiais mais leves e baratos, como por exemplo cobre, 6xido de cobre

e titanio.
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APENDICE A - TEORIA DE PERTURBACAO NAO DEPENDENTE DO TEMPO

As derivagdes feitas aqui sdo baseadas em (194) e (24). Considere um sistema cuja o

Hamiltoniano é

H=Hy+W, (A.1)

onde H, é um Hamiltoniano em que a sua soluga@o para a equagao de Schrodinger € conhecida,

ou seja, {€2} e {|0)} satisfazem

Ho [45) = &) [¢n) - (A2)
Podemos tratar 1/ como uma perturbacdo do sistema quando

ES— ES > (| W lth) n#m (A.3)

Pode-se deixar a condi¢do A.3 mais explicita escrevendo:

W=\, A< 1 (A.4)

dessa forma o Hamiltoniano do sistema € dado por:

H = Hy+ \W (A.5)

Em geral, a perturbacdo AV altera os valores das auto energias podendo ou nao quebrar
degenerescéncias. No regime dado por A.3, espera-se que energia do sistema possa ser escrita

como:

E, = + Xe, + N2 + ... = Z AFelh) (A.6)
k=0

onde o indice inferior n representa o n-ésimo nivel de energia e o indice superior £ representa a
ordem de corre¢do dada pela perturbacao.

De maneira anéloga, espera-se que os estados de H sejam dados por:

[n) = [05) + Alton) + A2 [92) + .. = > N [yh) (A7)
k=0

de forma que, fazendo A — 0 deve-se obter a Equacdo A.2.
Escrevendo a equacdo de Schrodinger para o sistema e usando as Equacdes A.6 e A.7

chegamos em:
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ZAkHO+AW)yw’f Z ZAJW

k=0 k=0  j—0 (A.8)
(Ho+ AW)([09) + A uon) + ) = (e + Ael + ) (190) + Afeon) + ...

Igualando os termos de mesma ordem em A\ até a segunda ordem

Ho [yf) = e [yl)  Ordem 0
Ho [h) + W [2) = @ oty 4 e 0 Ordem 1

(A9)

Ho g2y + W) = e [2) + e [h) + €2 [¥2)  Ordem 2

A primeira equag@o ndo gera nenhuma informacao nova, ela apenas reproduz a solucéo
do sistema ndo perturbado que j4 era conhecida. A segunda e a terceira equagdo podem ser

reescritas como:

(Ho — D) [4n) = (e = W) [47)

5 (A.10)
(Ho — e [ih7) = () — W) ihh) + €2 [42)

Fazendo a proje¢io das Equagdes A.10 em [¢)2)

(ol (Ho =€) ) = (0] (e = W) [ey)

(ol (Ho — eD) [en) = (0] (e = W) ) + €D (vn) ¥

O termo a esquerda da igualdade em ambas as equagdes acima sdo iguais a zero, entao:

= (WO W ¥2) (A.11)

= WO W |ihy) — €M) (¥2) (A.12)
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A Equagdo A.11 € a primeira correcdo na energia do sistema, note que ela depende apenas
do Hamiltoniano de perturbacdo W e do autovetor do sistema ndo perturbado 149). J4 a Equagio
A.12 € a segunda correcdo na energia do sistema, note que além de depender do Hamiltoniano de
perturbacdo e do autovetor do sistema ndo perturbado, ela também depende da primeira correcio
no autovalor |+/!) e da primeira corre¢do na energia do sistema e,

A primeira corre¢do para o autovetor pode ser encontrada fazendo a projecao das Equa-
¢des A.10 em um estado [1%") com m # n. O indice i significa que esse m-ésimo estado de H,

pode conter ou nio degenerescéncia.

(W (H = € [g) = (] (e = W) [4)

Como [¢%7) e [42) sdo autovetores do operador Hy é sempre possivel fazer com que eles

sejam ortogonais, assim o termo (%] etV |¥0) vai ser sempre zero desde que m # n, fica-se

entao com:
0,3 171, 0
0\ 11 _ (W W )

Dessa forma, a primeira corre¢do na auto fungﬁo ¢ dada por:

Oz

m#n i=1 &)

As proximas corre¢des podem ser obtidas da mesma maneira, projetando no mesmo
estado n para achar a corregdo desejada na energia e projetando em outro estado m # n para as
corre¢Oes nas autofuncoes.

Vale falar que os resultados obtidos s6 sdo validos quando nao ha degenerescéncia no
estado inicial escolhido, ou seja, €2 tem que ser ndo degenerado. Para o caso onde hd uma
degenerescéncia em €Y o problema é um pouco mais sutil pois ndo existe, em principio, uma
base privilegiada no sub espaco degenerado.

O procedimento adotado para lidar com degenerescéncia € notar que existem um nimero
gn de autovetores linearmente independentes associados ao subespaco originalmente degenerado,
portanto o nimero de Kets em que se deve obter apos "ligar"a perturbacao também € gn visto que
ela ndo deve alterar a dimensionalidade do espago de Hilbert do sistema. Dessa forma podemos

escrever os autovetores como:
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gn
[Vn,1) = Zau |¢2,i> Ay +
i—1

gn
an) = ZCLQJ |¢9M> + A ’"Lp}» =+ ...
=1

an

Pns) = 3 asi|60,) + Alwn) + ..

=1

gn
|tn,gn) = Z Ggn,i |¢2,z> + A+

i=gn

Que de forma mais compacta fica:

an

0 1
[ng) = Y azaldn) + Al) (A.15)
i=1
onde o indice n diz respeito ao nivel de energia degenerado de Hy, o indice i diz respeito a
degenerescéncia do sistema, o indice j diz respeito com um dos gn estados que podem ser
escolhidos, |¢);) sdo as bases ortogonais do subespago degenerado e a;; = (¢ ,,) 1 onde 1) é
um estado qualquer composto pelas bases do subespaco.

J4 as energias do sistema podem ser escritas como:

Bny =9 4 2el) + . (A.16)

ou seja, a energia com o numero de corre¢des desejadas depende de qual estado degenerado
estamos escolhendo. Montando a equagdo de Schrodinger para o Hamiltoniano com perturbagao,

fazendo uso das Equagdes A.15 e A.16 e separando por potencias de A obtemos:
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HOZGJZ’¢ Zaﬂ\qb Ordem 0

gn an
Hylp) + W ailen,) = e [n) + 0> ailh,)  Ordem 1
=1

=1

(A.17)

an

Ho [92) + W [yh) = D 2y + €D i) + € Z aji|oh;)  Ordem 2

=1

Novamente a equacg@o de ordem zero ndo disponibiliza nenhuma informagao nova sobre
: P (0) 0
o sistema pois jd se conhece €, e {|d7;) }.
Para achar a correcdo de primeira ordem na energia, € necessdrio fazer a projecdo de cada

Ket |¢) ;) na equagdo de primeira ordem em A.17

gn gn

Z%‘,M k|W|¢ i) —€ jzaj,i5k7izo

i=1 i=(1)

Usando o fato que a;; = ( ?n> 77/)? a equacdo acima pode ser reescrita como:

an

> G0 160 ) (60, 02 = ek (oh,) o (A.18)

i=1

A Equacgdo A.18 ndo € nada mais nada menos do que uma equacdo de autovalor e
autovetor. Dessa forma, os autovalores dessa equagdo correspondem as corregdes de primeira
ordem na energia enquanto seus autovetores correspondem as correcdes de ordem zero para os

estados.
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APENDICE B - TUTORIAL LPE - LIMPEZA DO CADINHO, FABRICACAO DO
MELT E CRESCIMENTO DO FILME

A limpeza do cadinho consiste na imersido do cadinho em &cidos repetidas vezes por
longos periodos de tempo. Caso seja um cadinho ja usado, € necessdrio primeiro remover o melt
antigo, isso pode ser feito deixando o cadinho virando em cima de recipiente e aquecendo o
conjunto até 1000°C no forno mufla. Apos remover grande parte do melt antigo, € feita a limpeza
do cadinho com banhos 4cidos. A primeira solugdo dcida consiste em dcido nitrico, acido acético
e dgua destilada nas propor¢des 40:40:20 por duas, nessa etapa é recomendado que o sistema
seja aquecido entre 80 a 100 °C. Apds a limpeza com 4cido o cadinho deve ser colocado em um
banho ultrassdnico com dgua desionizada por 10 minutos para que seja feita sua sanitizacdo. O
dcido nitrico € usado para remover ferro, dessa forma é esperado que partes do melt antigo sejam
removidos durante esse processo.

Tendo feita a sanitiza¢do do cadinho, podemos com um certo cuidado tentar remover
pedacos maiores de melt antigo por meio de uma espatula de madeira. Apés remocao dos pedagos
maiores o cadinho deve ser colocado em uma outra solucdo 4cida, dessa vez é uma solucao de
acido sulfurico e acido fosférico na propor¢ao de 10:90, esse segundo banho em é4cido deve ser
mantido em 140 a 160°C por 6 a 8 horas. Vale aqui comentar que todos os dcidos devem ser
manuseados em uma capela, com luvas e equipamentos de protecao.

Esse processo de banho em 4cido nitrico,sanitizagdo e banho em acido fosférico deve
ser repetido algumas vezes até que todo o resto de melt seja removido do cadinho. Por ultimo é
recomendado um banho ultrassonico com 4dgua desionizada e secagem com gés /N, para que seja
feita a remocdo de dgua de dentro do cadinho, como o gas /N, pode ser caro também € possivel
usar acetona para a remoc¢ao de dgua do sistema. Além do cadinho também € necessario fazer o
mesmo procedimento de limpeza para o tridente usado como porta amostra. Vale comentar que o
cadinho é feito de platina, um material maledvel, dessa maneira € necessdrio ter cuidado para
nao entortar o cadinho durante o manuseio, principalmente apds a remog¢ao do excesso de melt
que sobra nas paredes.

Nesse ponto o cadinho estd pronto para uso, precisamos agora fazer o melt. O melt € feito
fazendo a pesagem e mistura dos 6xidos dos compostos dentro do cadinho. Se os compostos
forem antigos € possivel que eles estejam na sua forma hidratada, dessa maneira é bom pegar
uma quantidade grande e colocar em um forno a temperaturas maiores do que 100°C para que
seja removido a dgua do sistema. Apds a mistura dos 6xidos no cadinho, o sistema é colocado
dentro do forno de LPE onde vai aquecer até 1000°C com uma taxa de 1°C/min, essa taxa pode
ser controlada por meio do controlador de temperatura do forno contudo é recomendado deixar
taxas baixas em torno de 1 a 2°C/min. Uma vez que o forno tenha chegado em 1000°C, o porta
amostras é usado para homogeneizar o melt, isso € feito fazendo ele rodar dentro do melt a uma
velocidade de 100 rpm por 20 minutos, apds esse processo o melt é deixado em repouso por

30 minutos, se apds 30 minutos o melt ndo tiver espelhado de maneira que € possivel ver o seu
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reflexo, o melt deve ser homogeneizado novamente. Aumentar um pouco a temperatura pode
ajudar no processo.

Tendo garantido que o melt estd homogéneo, a temperatura do forno é abaixada para
a temperatura de crescimento e o sistema € deixado em repouso por algumas horas, nesse
periodo de tempo de resfriamento o tridente deve ser novamente, além disso pode ocorrer do
melt apresentar graos, se isso ocorrer € necessario homogeneizar o sistema mais uma vez. A
temperatura de crescimento depende da composicao do melt, felizmente hd um valor superior com
qual o filme ndo cresce, dessa forma € melhor comecar com temperaturas altas e ir abaixando de
maneira gradativa até que seja observado o crescimento do filme, a cada mudanca de temperatura
€ necessario deixar o forno em repouso por um tempo para garantir que nao exista flutuagcoes
de temperatura no forno. Uma vez que a temperatura estabilizou e o porta amostras foi limpo,
um substrato de GGG que foi previamente limpo em acetona e dlcool isopropilico € montado
com cuidado no tridente, o porta amostras entdo € colocado na haste de ceramica que vai descer
para dentro do forno. Nesse ponto hd cindo parametros que devem ser colocado no controle do
LPE para o crescimento do filme, sao eles: Warp-up Time, Growth Time, Growth Ratio, Spin-Off
Time e Spin-Off Rate. O controlador possui trés botdes, o primeiro deles é o Menu, esse botao
move pelos diferentes pardmetros a serem selecionados, o segundo deles € Select seleciona o
valor do parametro selecionado pelo botdo Menu, e o tltimo é o Reset, ele retorna o sistema a
configuracdo padrdao onde nenhum pardmetro foi selecionado, além disso Reset serve para parar
o processo de crescimento no meio caso algum problema seja observado.

Warp-up Time € o tempo de aquecimento do GGG para garantir que ndo hé gradientes de
temperatura no substrato, isso € feito descendo a haste com o GGG até uma distancia de 1 cm do
melt, essa distancia € fixada pelo detector lateral do forno e deve ser ajustado toda vez que for
feito um melt novo, no ponto de Warm-up Time o GGG parado em repouso dentro do forno pelo
tempo de aquecimento determinado. Apds o tempo de aquecimento o substrato comeca a rodar
com a velocidade escolhida no Growth Ratio, ainda rodando o substrato desce e entra 1.0 cm no
melt, ficando dentro do melt pelo tempo determinado no parametro Growth Time, a distancia que
o substrato entra no cadinho também € controlavel por meio de um sensor na lateral do forno e
deve ser ajustada toda vez que € feito um melt novo. Apés o tempo de crescimento o filme de
GGG sobe novamente até a posi¢do de 1.0 cm acima do melt, nesse ponto € feito o processo
de centrifugacdo para a remocdo de residuos de solvente que podem ter ficado no filme, esse
processo € feito pelo tempo e rotacdo determinado nos parametros de Spin-Off Time e Spin-Off
Rate.

Ap06s o procedimento de centrifugacdo o YIG € lentamente removido do forno e estd
pronto para uso. Pode ocorrer de excesso de solventes ficarem no YIG, principalmente nas regides
onde o tridente segura 0 GGG, a remocao desses contaminantes pode ser feita por meio de banho
ultrassonico de alguns minutos com 4cido acético, ou por esfoliacio mecanica com uma espatula
de madeira. Videos mostrando o passo a passo do processo de crescimento se encontram em https:
/ldrive.google.com/drive/folders/1M6k Y LQkOFponnNC7w_3KFWLX9Tg48d-v?usp=sharing


https://drive.google.com/drive/folders/1M6kYLQk0FponnNC7w_3KFWLX9Tg48d-v?usp=sharing
https://drive.google.com/drive/folders/1M6kYLQk0FponnNC7w_3KFWLX9Tg48d-v?usp=sharing
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APENDICE C - ALTERNATIVAS PARA MONTAGEM DE FMR

O sistema tradicional de FMR usa um gerador de onda, uma ponte de RF que leva a
micro-ondas para a amostra, um detector e um sistema de medi¢do que normalmente envolve
um amplificador lock-in, para uma montagem de spin pumping o lock-in é substituido por um
naono voltimetro, o problema que encontramos nesse tipo de montagem é o alto preco dos
equipamentos. Durante os estudos na UFPE, foi observado que havia a necessidade de montar
um outro FMR dado a grande demanda dos usudrios do laboratorio, dessa maneira foi feita uma
pesquisa sobre possiveis sistemas de medidas que poderiam substituir o amplificador lock-in e o
nano-voltimetro dado o alto custo dos equipamentos. Dessa maneira foi montado um sistema
com dois amplificadores, um deles sendo um amplificador DC com ganho varidvel juntamente
com filtros de até 0.2 Hz e um amplificador diferencial também com ganho varidvel, o diagrama
dos amplificadores se encontra na Fig.(63) enquanto a Fig.(64) mostra o design da placa de

circuito.

Figura 63 — Diagrama do sistema usado para amplificar o sinal do FMR e Spin pumping

A | B | C [ D [ E | F

&
1 - 12v
Y "
- A
- e = 220571157 -
. Zeie  w
ZuerioyJ100n ?k
— 7
ac o
™
"

=l
—

pa 7
; ~._AD620/LT1167

X
o
<

-12v

r
=l
(; S
2 /
w
é WA

Date Name

Fonte: O autor 2024.

Aproveitando a oportunidade foram feitos testes com diferentes montagem, com e sem
amplificadores Lock-in. A primeira montagem foi por meio de um gerador de GHz capaz de fazer
a modulacao da onda de GHz que € enviada para a amostra, nesse tipo, nesse tipo de montagem o
sinal enviado para a amostra ja ¢ modulado, dessa forma o sinal que chega no detector vem com
um sinal em GHz e um sinal em KHz, o sinal entdo pode ser separado em duas componentes em
um amplificador Lock-in, a diferenca da modulac¢do da onda pela modulacdo do campo se da na

forma da curva, o sinal observado € uma curva Lorentziana. A segunda montagem experimental
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Figura 64 — Diagrama da placa de circuito fabricada para o amplificador

Fonte: O autor 2024.

testada foi sem o uso de um amplificador Lock-in e sem o uso de modulagdo, pegando o sinal
direto do detector e amplificando ele por meio de um amplificador DC variavel.

Fig(65) mostra o espectro de FMR para uma amostra de BIG/Py usando os trés tipos de
detec¢do, note que os sinais com modulacdo de GHz e sem modulagdo sdo curvas Lorentzianas
enquanto o sinal obtido pela modulagdo de campo € a derivada de uma Lorentziana, além
disso note que a largura de linha obtida por meio da modulacdo de amplitude € aproximada
\/% da largura de linha obtida pela modula¢do de campo. No entanto, a razao sinal/ruido para a
detec¢do por modulagdo pela amplitude de GHz nao apresenta ser melhor do que sinal obtido
pela modulagdo de campo, brincando um pouco com os parametros de modula¢ao do gerador
foi possivel obter um sinal semelhante ao obtido pela modulacdo de campo. Essa configuracao
de deteccdo ndo aparenta ser vantajosa para uma montagem de FMR de cavidade, dada que
ainda usa um amplificador Lock-in e o sinal ndo aparenta ser ter razao sinal/ruido melhor do
que a montagem tradicional, ainda mais ele requer ou amplificadores mais modernos ou alguma
montagem para que a onda de GHz seja modulada. Vale comentar que esse tipo de deteccao €
muito usado na montagem experimental de FMR por torque de spin - ST-FMR [195, 196].

A segunda montagem feita foi por meio de um amplificador DC varidvel com filtros de
baixa frequéncia para reduzir ruido da rede, nesse tipo de montagem ndo € necessério o uso de
geradores de GHz caros que conseguem modular o sinal ou o uso de amplificadores Lock-in,
o sinal DC do detector Schottky é enviado diretamente para um amplificador DC, o sinal do
amplificador € entdo enviado para um multimetro digital para que a coleta de dados possa ser
feita via LabView. O sinal obtido por esse tipo de detecc¢do se encontra na Fig.(65c¢), apesar do
sinal obtido pelo amplificador ter uma 6tima razao sinal/ruido o valor da largura de linha obtida
¢ de AH = 422 Oe, esse valor é bem descepante do esperado. Nessa montagem também foi
testado o amplificador diferencial para a detec¢do do sinal de SP, nesse segundo amplificador foi
observado que ele havia flutuacdes de tensao, nao sé havia aquecimento do CI o que fazia com

que o sinal ficase mudando gradativamente até que o sistema fique em equilibrio como também
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foi observado picos aleatdrios durante as medidas, provavelmente por pequenas vibragdes dado
que o ganho era alto. O valor discrepante da largura de linha, juntamente com os problemas no
segundo amplificador e a correria do dia a dia no laboratério, fez com que nao fosse investido
mais tempo no desenvolvimento de uma segunda montagem de FMR. Entretanto vale aqui
comentar que esse tipo de montagem sem Lock-in é de muito baixo custo, o amplificador DC
utilizado foi feito no departamento com auxilio do técnico de elétrica Daniel, o custo dele é
basicamente os componentes eletronicos o que fica em dezenas de reais. Acredito que esse tipo
de montagem merece receber mais aten¢do e tempo para compreender como ela funciona.

Figura 65 — Medidas de ressonancia ferromagnética para uma amostra de BIG/Py obtidas por diferentes
métodos. Em (a) é apresentado o resultado tradicional obtido pela modulacdo de campo, em (b) é

apresentada o resultado obtido pela modulacido da amplitude de GHz e em (c) € o resultado apresentado
sem modulacdo por meio da amplificacdo do sinal DC que sai do detector.

(c) Sem modulagao mas com amplifi-
(a) Modulagdo de Campo (b) Modulacdo da amplitude de GHz cacdo do sinal DC
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Fonte: O Autor (2024).
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