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Resumo

Nos ultimos 10 anos, a spintronica vem sendo alvo de pesquisas pela comunidade cientifica
devido a sua alta aplicabilidade tecnoldgica. Esta &rea emergente do magnetismo se destaca por
acrescentar um novo grau de liberdade a eletrdnica convencional: o spin. Nesta tese serd apresentado,
em detalhes, o estudo de fendmenos spintrénicos em filmes finos ferromagnéticos e heteroestruturas
(ferromagnético/metal normal) produzidos, em sua maioria, pela técnica de evaporacgdo catddica. A
tensdo elétrica na condicdo de ressonancia ferromagnética de um filme simples de permalloy
(Nis1Fe19 - Py) foi estudada, variando a espessura do filme entre 4 nm e 150 nm, foi possivel concluir
que parte desta tensdo decorre do efeito magnonic charge pumping (MCP), indicando que no uso do
permalloy como injetor de corrente de spin em heteroestruturas a contribuicdo MCP deve ser
considerada. Foi observada a conversdo pelo efeito Edelstein inverso (IEE) na monocamada de
grafeno sobre 0 YIG (Y3FesO12), na interface YIG/SLG, foi possivel estimar a condutancia mista de

spin em gg}f ~ 4 x 107 m~2, a eficiéncia de conversdo Edelstein pode ser calculada na camada de

grafeno em A5~ 1073nm. Foram produzidas as  heteroestruturas  Safira/6QL
(Bi0.22Sho.78)2Tes/Py(12 nm) e Safira/6QL (Bio.22Sho.7s)2Tes/NiO(5 nm)/Py(20 nm) e realizadas
medidas de bombeamento de spin (SPE) e efeito spin Seebeck (SSE), em ambas foi observada a
conversdo de corrente de spin em corrente de carga no isolante topolégico (Bio.22Sho.7s)2Tes, obtendo

uma condutancia mista de spin com valor de g;;f ~ 4 x 10 m™2, além de ser possivel interpretar

a corrente de carga gerada pelo do efeito Edelstein inverso e estimar o comprimento Edelstein em
A3PE = 0.075 nm pelo efeito SPE e A35F = 0.076 nm pelo efeito SSE. Foi observado o efeito spin

Hall inverso (ISHE) no filme de IrMn, indicando glt;(IrMn) =~ 0.43g%++(Pt) e coeficiente de

conversdo ISHE 6gy,(IrMn) =~ 0.865,(Pt), tanto para SPE quanto para SSE. A estrutura
YIG/PANI(t)/Pt(10 nm) foi produzida e através dela verificou-se o transporte de corrente de spin no
polimero condutor PANI, nesse caso o filme de Pt é utilizado como detector de corrente de spin,
obtendo, assim, o comprimento de difusdo de spin do PANI Asp(PANI) = 590 + 40 nm. Foi
possivel constatar o aumento da eficiéncia de conversdo ISHE no filme de Pt contendo nanoparticulas
de Ag na sua espessura média. Variando a espessura nominal do filme de Ag contido em YIG/[Pt(3

I (tAg)

nm)-Ag(t)]/Pt(3 nm), verificou-se um aumento maximo da corrente relativa lear=0)
Ag—

de 8.1 para

injecdo de corrente de spin por SPE e 10.0 para o efeito SSE em uma espessura t,; = 9 nm. Além

dos SPE e SSE, foi possivel realizar medidas de magnetorresisténcia de spin (SMR), e obter um



aumento do angulo spin Hall em uma ordem de grandeza novamente para t,, = 9 nm em relagéo ao
filme Pt. A partir desta espessura, as nanoparticulas comecam a se aglutinar iniciando-se a formacéo
de um filme continuo de Ag e, assim, diminuindo a eficiéncia de conversdo. Pelo fato de a Pt possuir
uma conversdo de aproximadamente 5%, de acordo com os resultados obtidos, a eficiéncia de

conversao no sistema [Ag-Pt] pode chegar a 50%, o que demostra um avango em spintronica.

Palavras-chave: Magnetismo. Spintrénica. Ressonancia ferromagnética. Bombeamento de spin.

Efeito spin Seebeck. Efeito spin Hall. Efeito Edesltein.



Abstract

In the last 10 years, spintronics has been subject of intense research in the scientific community
due to its high technological applicability. This emerging area of magnetism stands out for adding a
new degree of freedom to conventional electronics: the spin. In this thesis will be present, in detail,
the investigation of spintronic phenomena in ferromagnetic and heterostructures
(ferromagnetic/normal metal) thin films, produced, mostly, by sputtering deposition. The electric
voltage on the ferromagnetic resonance condition in a monolayer of permalloy (NigiFeis - Py) was
investigate, varying the thickness of the film from 4 nm up to 150 nm, was possible to conclude that
part of this voltage is attributed to the magnonic charge pumping (MCP) effect, indicating that when
use Py as spin injector in heterostructures, the contribution of MCP should be considered. Was
observed the conversion by inverse Edelstein effect (IEE) was observe on a single layer of graphene

(SLG) on top of a YIG (Y3FesO12) film, on the interface YIG/SLG, was possible to estimate the spin

mixing conduction in gi}f ~ 4 x 107 m™2. the efficiency of inverse Edelstein conversion was

possible to be calculating in Graphene layer in Ag;; ~ 103 nm. Was produced the heterostructures
Sapphire/6QL (Bio.22Sbo.78)2Tes/Py(12 nm) and Sapphire/6QL (Bio.22Sho.78)2Tes/NiO(5 nm)/Py(12
nm) and performed spin pumped effect (SPE) and spin Seebeck effect (SSE), in both, was observed
the conversion of spin current in charge current in the topological insulator (Bio.22Sho.7s)2Tes, obtained

the spin mixing conductance with value of g;}f ~ 4 x 10'° m~2, besides being able to interpret the

charge current by the inverse Edelstein effect, and calculate A37% = 0.075 nm by SPE and A53F =
0.075 nm by SSE. Was observed the inverse spin Hall effect (ISHE) in the IrMn film, indicating

girr(IrMn) ~ 0.43g1%(Pt) and coefficient of conversion ISHE in 65y (IrMn) ~ 0.8 (Pt) for
both methods of spin injection, SPE and SSE. The structure YIG/PANI(t)/Pt(10 nm) was produced

and by means of it was verified the transport of spin current in the conductor polymer, polyalanine
(PANI), in this case, the Pt film is used as a detector of spin current, was possible estimate the spin
diffusion length in Agp(PANI) = 590 + 40 nm. It was possible to verify the increase of the
efficiency of conversion ISHE by the nanoparticles of Ag in the middle part of Pt thickness. Varying
the nominal thickness of Ag film, in the structure YIG/[Pt(3 nm)-Ag(t)]/Pt(3 nm), was observed the

I(tAg)
I(tAgZO)

SPE and 10.0 by SSE at thickness of t,, = 9 nm. Besides the SPE and SSE was possible perform

maximum improve of relative charge current by the same amount of spin injection in 8.1 for

spin magnetoresistance (SMR) measurements and, again, obtain the same improvement of an order



of magnitude of spin Hall angle for t,;, = 9 nm, in comparison with Pt. Beyond this thickness, the
nanoparticles start to agglutinate beginning the formation of a continuous film of silver, and so
decreasing the conversion efficiency. Because platinum has conversion about 5%, by the results
obtained, the conversion efficiency in the system [Ag-Pt] can reach 50%, which shows a novel

advance in spintronic.

Keywords: Magnetism. Spintronics. Ferromagnetic resonance. Spin pumping effect. Spin Seebeck
effect. Spin Hall effect. Edelstein effect.
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Figura 4-8: a) Varredura em campo do espectro de absor¢do da amostra de YIG puro. b) A adigéo de
grafeno causa um aumento da largura de linha devido ao efeito de proximidade, similar ao que ocorre em
YIG/Pt. c) Medida SP-ISHE em YIG/Pt para comparacdo com o grafeno. d) Medida da conversdo SP-IE na
AMOSEIA T8 YIG/SLG. ...ttt bbbt b bbbt b e s ettt b et e et 82
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Figura 4-9: a) Tensdo SP-1EE do sistema YIG/SLG, com dimensdes laterais 8 x 3 mm. b) Construcéo
em 3D da tensdo Vs para diferentes poténcias de micro-ondas. ¢) Tensdo medida em linha de fita para
diferentes frequéncias, em azul campo positivo e em vermelho campo Negativo. .........ccccovevvvivevieviveneesinee. 84

Figura 4-10:a) Mecanismo de spin-momentum locking. Os elétrons se movem com orienta¢do de spin
bem definida, adaptado de [166]. b) llustracdo da bicamada 6-QL(Bio.22Shos)2Tes/Py(12 nm), coordenas
utilizadas nesta sessdo, considerando ¢ como o angulo entre a dire¢do dos contatos e 0 campo magético H. ¢)
Derivada da absor¢do FMR pelo campo magnético H, medida para 9.4 GHz e poténcia de micro-ondas de 24
mW, o inset mostra o espectro de absor¢do FMR para o filme de Py(12 nm) sobre Si..........cccoeeveveiveiiieenneas 86

Figura 4-11: a) Tensdo elétrica medida nas laterais da amostra para trés diferentes angulos ¢ sob mesma
poténcia de micro-ondas, o inset da figura mostra a curva |-V para a estrutura (Bio.22Sbo7s)2Tes/Py(12 nm)
demonstrando a formacéao de um contato 6hmico entre os pads de prata e o isolante topolégico. d) Dependéncia
angular dos valores maximos da componente simétrica da tensdo de SPE. .........cc.cccevvviieiieve e 87

Figura 4-12: a) Curvas de Vspe Vs H para diferentes poténcias incidentes na amostra, para ¢ = 0°. b) e ¢)
representam a variacdo das componentes simétrica e antissimétrica da tensdo DC detectada. d) Dependéncia
linear do pico de tensdo pela POtENCIA INCIAENTE. .......c.couiiii i 88

Figura 4-13: A parte inferior mostra medidas de Vspe por excitacdo em linha de fita, para diferentes
valores de frequéncias de micro-ondas, com poténcia incidente de 28 mW. Na parte superior, vemos a curva
de Kittel ajustada para o grafico da frequéncia de micro-ondas vs Hg, 0 inset mostra a dependéncia do maximo
valor de tensdo normalizada pela largura de linha, demonstrando seu comportamento linear. ............c.......... 90

Figura 4-14: a) llustracdo da estrutura utilizada para as medidas de injecdo de corrente de spin por efeito
Seebeck. b) Curvas caracteristicas de SSE para diferentes gradientes de temperatura. ¢) Dependéncia de Vsse
pelo gradiente de temperatura, seu comportamento linear é assinatura dos processos SSE-IEE, tensdes medidas

07 L W R O (O 1T PSSR SRR 91
Figura 5-1: llustracdo esquematica dos métodos de spin pumping (a) e spin Seebeck (b) usados para
injetar corrente de spin a partir do YIG N0 IMMIN. ....ooiiiiiii e 93

Figura 5-2: Em (a), (b) e (c), estdo mostradas as derivadas das curvas de absor¢cdo de FMR da camada
pura de YIG, das bicamada Y1G/Pt e YIG/IrMn, respectivamente, Em (d) temos uma curva de histerese obtida
por MOKE, da bicamada IrMn(5nm)/Py(4 nm), mostrando o efeito de exchange bias caracteristico de uma
0T Tor: T Yo F AN T Y OSSPSR 94

Figura 5-3: Dependéncia com o campo aplicado das tensdes Visue para diferentes angulos ¢, para as
amostras YIG/IrMn em (a) e YIG/Pt em (b). As diferencas de amplitude sdo em parte explicadas pela alta
resisténcia elétrica do IrMn. Os modos magnetostaticos, excitados pela micro-ondas, também injetam correntes
de spin N0 Metal AdJACENTE 80 YIG. ..c.uiiiiiieiiii bbb 95

Figura 5-4: Mostram as variagOes das tensdes ISHE criadas pelo efeito Seebeck de spin na geometria
longitudinal para diferentes valores de AT aplicados (AT =4 K, 8 K e 12 K) para as amostras de YIG/IrMn
em (a) e YIG/Pt em (c). As variacOes de tensdo reproduzem ciclos de histerese da magnetizagdo, como
esperado. As figuras (b) e (d) mostram as varia¢des das tensdes em fungdo de AT para um campo aplicado de
1.0 kOe ao longo das dire¢des definidas por A =90 € A =-90. ......cceoiiiiiiiiiiiiiie e 96

Figura 5-5: a) llustragéo da estrutura YIG/PANI/Pt com os contatos de prata em suas extremidades. b)
Curva de calibracdo da espessura de PANI para uma (azul) e duas (vermelho) camadas. c) Curva I-V
demonstrando o comportamento 6hmico dos contatos. d) Estrutura quimica da polianilina condutora utilizada.

Figura 5-6: Espectros de absorcéo de micro-ondas por FMR para a) YIG 6 um, b) YIG/Pt, ¢) YIG/PANI
e d) YIG/PANI/Pt. e) Tensdo de SP-ISHE sem a camada de PANI, f) PANI levemente dopada com baixo sinal
de tensdo comparada com a PANI altamente dopada de espessuras g) 137 nme f) 180 nm.........c.c.cceeveeee 101

Figura 5-7: a) Tensdo (vermelho) e corrente (preto) de spin pumping em funcdo da espessura da
polianilina. A curva preta sélida foi obtido usando um modelo de difusdo de spin. b) Espectro de Vsue VS
campo magnético para diferentes valores de poténcia, para a mostra YIG/PANI(180 nm)/Pt(10 nm). ........ 102

Figura 5-8: llustracdo do sistema de tricamadas empregado para o transporte de spin pela camada de
N N OO SPP PP PPPPR 104
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Figura 5-9: a) llustracdo da heteroestrutura. b) Imagem topografica da deposicdo de Ag(3 nm) sobre
SiOx, neste caso a deposi¢do forma uma superficie rugosa. ¢) Quando depositado sobre a platina, SiOx/Pt(3
nm)/Ag(3 nm), a formagdo de nanoparticulados de prata é favorecida. ............ccoovvvereieiinieneseeee 107

Figura 5-10: a) Regido escolhida para as medidas de espectroscopias de EDS b), ¢) e d) confirmando a
baixa capacidade de formacao de um filme continUO de Prata. .........cccveiveiiieiiieiie s 108

Figura 5-11: a) Mostra a imagem 3D de AFM as superficie de SiO/Pt(3 nm)/Ag(3 nm). b) Imagem a)
subtraida do background para célculo de didmetro médio das particulas pelo programa “Image Analysis”. ¢)
Medida de refletividade de raio-X, o ajuste numérico em vermelho confirma as espessuras e alta rugosidade
o [o I 1[0 T3 o[-l N TSRS PP TP PPPPTPPN 109

Figura 5-12: a) Medida de FMR da amostra base YIG/Pt(6 nm). b) Tensdo medida através dos efeitos
SPE-ISHE, a linha sélida corresponde ao ajuste de V = VsL(H-H)+VaL'(H-Hr ).ooeoveiiiiiii 111

Figura 5-13: Mapa de intensidade de spin pumping para as amostras: a) YIG/Pt(6 nm), b) YIG/Ag(3
nm)/Pt(6 nm), c) YIG/Pt(6 nm)/Ag(3 nm) e d) YIG/Pt(3 nm)/Ag(3 nm)/Pt(3 NM). ..oovvrviiiiiiiiiiieieiene 111

Figura 5-14: a) Corrente de spin redimensionada pela correcdo da equacdo 5-16 onde vemos dois
regimes na intensidade das correntes. b) e ¢) Mostram resultados similares a Figura 5-10, para deposicao sobre
YIG. d) e e) Confirmam as composi¢des dos filmes depositados e a alta concentracdo de Ag........ccccvevene 113

Figura 5-15: a) Primeira derivada da absor¢do de micro-ondas por FMR, b) varredura em campo de Vspe
para alguns angulos a no plano, ¢) na parte superior mostra 0 mapa de spin pumping, e na inferior os valores
de Vs e V, para a amostra YIG/[Pt(3 nm)-Ag(6 nm)]/Pt(3 nm). d) Varredura em campo de Ispe para diferentes
ESPIESSUIAS T8 TAG: 1.ttt bbb bbbt E et 115

Figura 5-16: a) Varredura em campo de Vsse para diferentes AT para tAg = 6 nm e b) variagdo do valor
da tensdo em func¢do do gradiente térmico. ¢)-g) Mostram o primeiro quadrante de Ispe vs AT para as diferentes
BSPESSUIAS T8 TAG: +vvververtetteseesie st steeste st sbestt et et e b e bt e st et bt e se e s b e b e bt e s e e b e bt e bt e s e e b e e b e e R ek e b e e be e bbbt ne et et 116

Figura 5-17: llustracdo esquematica do processo SMR. A direta a relagdo dos angulos utilizados nas
MEdidas da FIGUIA B5-18. ......couiiiiieiiiii et bbbttt bt e e bbb b 117

Figura 5-18: a) Resultados de SMR para as amostras tag = 0 nm (inset) e para nanoparticulas de Ag com
espessura nominal de tag = 3.0 nm e suas dependéncias de AR ro para os angulos P(azul), a(verde) e
y(vermelho). As linhas sélidas correspondem ao melhor ajuste usando a relagdo AR ro = cos?f. Para tag = 3.0
nm o efeito de proximidade desaparece enquanto a componente ao efeito SMR se mantém aumentando para
aS AEMAIS AMOSIIA D)=0). ....uei it st e e te e s be e s te e be e s be e be e b e et beateesreesrrenraens 119

Figura 5-19: a) Dependéncia de liagliag=0 para SSE(simbolos vermelhos) e (liag’ liag=0)X(AHiagAHtag=0)?
para SPE(simbolos pretos) em funcgdo da espessura tag, 0 inset mostra a dependéncia de 0s+°M(tag) assumindo
que o0 SPE ¢ o Unico mecanismo de damping. b) Razéo 0s4°™(tag)/ Osn™ obtida a partir dos dados extraidos da
Figura 5-18. O ma&ximo valor 0corre em tag =9.0 NM. ..o 120
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1 Introducéao

Esta tese tem como foco principal a investigacao do processo de conversao de correntes de spin
em corrente de carga pelos seguintes processos: i) Efeito spin Hall inverso (inverse spin Hall effect -
ISHE); ii) Efeito Rashba-Edelstein inverso (inverse Rashba-Edelstein effect - IREE), também
chamado efeito Edelstein inverso (IEE). Como sera mostrado, também utilizamos o efeito spin Hall
(spin Hall effect — SHE), com menor énfase, para a conversao de corrente de carga em corrente de
spin. Para a geracdo de correntes de spin utilizamos dois métodos bem estabelecidos na area
spintronica, o processo de bombeamento de spin (spin pumping effect - SPE) e efeito spin Seebeck
(spin Seebeck effect - SSE), este segundo em sua configuracdo longitudinal. Portanto, esta tese se
baseia em um estudo sistematico de injecéo e conversdo de corrente de spin em corrente de carga em
heteroestruturas diversas. Em termos didaticos, a Figura 1-1 mostra de maneira esquematica uma das
nomenclaturas representando as areas de correlacdo entre os mediadores de spin, carga e calor. Os
trés portadores fluem em correntes que podem ou ndo ser convertidas em outras e/ou possuem

correlagdes. Nesta tese, tanto a spintronica quanto a spin caloritronica serdo investigadas.

Os resultados aqui apresentados estdo fortemente correlacionados com a atual pesquisa

cientifica no campo da spintrénica. Spintrénica ou eletrénica de spin, (spintronics ou spin-based
Spin -
Caloritrénica

Wn trénica

E a Corrente

de carga

Termo eletronica

Figura 1-1: Triangulo de correlacdo entre as correntes de carga, de spin e de calor. A spintronica e spin
caloritronica tém o objetivo de investigar dois lados deste triangulo.
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eletronics), tem como objetivo primeiro a geracdo e o controle de correntes de spin, adicionando
assim um novo grau de liberdade em relacdo a corrente simples de cargas utilizada
convencionalmente na eletrénica atual. Esta area emergente do magnetismo, tem por sua vez, um
grande apelo tecnologico devido as suas vantagens promissoras em relagdo a eletronica moderna, que
é baseada em materiais semicondutores. O desenvolvimento de arquiteturas nas quais a geracéao,
processamento e armazenamento de informacgdes se baseiam no spin do elétron, possui vantagens
intrinsecas, pois o spin é naturalmente digital (estados up e down), é ndo volatil (vide os discos
rigidos), e deve consumir menos energia elétrica [1]. E usualmente dito que a spintronica teve seu
inicio a partir da descoberta de fenémenos fisicos emergentes do magnetismo que ocorreu ha segunda
metade da década de 1980. Entre estes fendmenos destacamos as descobertas do acoplamento indireto
entre camadas metélicas magneticas, separadas por uma camada metélica ndo-magnética, e a
descoberta da magnetorresisténcia gigante (giant magnetoresistance - GMR) [2], [3]. Outro efeito
fundamental foi a descoberta da magnetorresisténcia tunel (tunnel magnetoressistance - TMR) [4]-
[6]. Estes e outros efeitos sdo amplamente utilizados na tecnologia magnética atual da cabeca de
leitura e escrita de discos rigidos, sendo responsaveis diretos pela alta capacidade de miniaturizacéo
e pelo aumento da capacidade de armazenamento magnético. Outro exemplo de tecnologia atual,
baseada em spin, sdo as memorias magnéticas de acesso aleatorio (magnetic random access memory
- MRAM) [7], que sdao comercialmente produzidas pela Everspin Technologies
(https://www.everspin.com/). Existem memorias comerciais utilizando os efeitos de magnetic
tunneling junction (MTJ) e spin torque transfer (spin torque MRAM). Também vale a pena citar o
conceito de memorias de leitura e processamento utilizando paredes de dominio magnético (magnetic

domain wall racetrack memory) [8].

Apesar das vantagens potenciais que a spintrdnica pode oferecer, a transferéncia e o
processamento de informacdes dependem do fluxo liquido de spins, isto é, de correntes de spin. A
visdo mais bésica e ilustrativa de corrente de spin € 0 movimento de elétrons com polarizacGes de
spin opostos movendo-se em sentidos opostos. Dessa forma a corrente elétrica total é nula, pois a
cada elétron que se move em um sentido existe outro no sentido oposto, porém o fluxo de spin nédo é
nulo, pois spins up e down se movendo em sentidos opostos resultam num fluxo liquido de momento
angular de spin do elétron. Outra forma de transporte de momento angular de spin, porém sem
transporte de cargas elétricas, ocorre através de magnons. Aqui entende-se magnons como 0s quanta
elementares de ondas de spin que ocorrem em ferromagnéticos e antiferromagnéticos. Nos materiais
magnéticos isolantes 0s magnons propiciam o transporte de corrente de spin sem transporte de carga
elétrica [9]-[13]. Esta area de spintronica de magnons (magnon spintronics) abriu a porta para a

spintrdnica em isolantes, com potencial reducdo do consumo energético e supressdo de eventuais
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efeitos indutivos que ocorrem em ferromagnéticos metalicos os quais podem obscurecer 0s

fendmenos de spintrdnica, como sera visto mais adiante.

A conversdo eficiente de corrente de carga em corrente de spin e vice-versa é fundamental para
0 sucesso de aplicacdes tecnologicas na area de spintronica. A geracdo de corrente de spin foi
inicialmente proposta em dois trabalhos publicados em épocas distintas [14], [15]. Ambos
propuseram um analogo em spin para o efeito Hall cléssico [16], [17]. Enquanto no efeito Hall

classico uma corrente de cargas j,, em um meio sob efeito de um campo magnético H,, cria uma

separacdo de cargas (positivas e negativas) na direcdo perpendicular aambos J. e ﬁo, 0s autores destes
dois artigos propuseram o efeito que veio a ser conhecido como efeito spin Hall (spin Hall effect -
SHE). Neste caso uma corrente de carga causaria uma separa¢do de spins (up e down) na direcao
transversal, fazendo surgir um acumulo de spins com polaridades opostas nas bordas da amostra.
Como este efeito € provocado pela interacdo spin-6rbita no material, espera-se que seja significativo
em metais com grande nimero atémico. De acordo com as relagBes de reciprocidade de Onsager, 0
processo inverso também deve ocorrer, isto &, uma corrente pura de spin pode ser convertida em uma
corrente de carga. No inicio dos anos 2000 surgiram trabalhos na literatura mostrando um aumento
significativo do amortecimento magnético (magnetic damping) em bicamadas de Permalloy (Py -
NigiFe19)/Pt e Py/Pd [18], [19]. Este aumento inesperado do amortecimento foi explicado
brilhantemente no ano seguinte em um artigo publicado por Tserkovnyak, Brataas e Bauer. Nesse
trabalho seminal, os autores relacionaram o aumento do amortecimento magnético a uma corrente de
spin que estaria sendo bombeada (spin pumping) da camada ferromagnética para a camada ndo
magnética adjacente. No spin pumping, a componente da magnetizacdo ao longo do eixo do campo
magnético, na condigcdo de ressonancia, € injetada através da interface adjacente e mediada pela
interacdo de troca. Este fluxo de momento angular para fora do metal ferromagnético foi interpretado
como uma corrente pura de spin através da interface Py/Pt, resultando em um mecanismo adicional

de amortecimento da magnetizacédo [20].

O processo SHE que foi redescoberto teoricamente em 1999 por J. Hirsch, foi
experimentalmente observado em materiais semicondutores simultaneamente por dois grupos em
2004: por Kato et al [21] e Wunderlich et al [22]. Os autores passaram uma corrente elétrica por um
semicondutor planar e observaram, por microscopia Kerr, 0 acimulo de spins que se formou nas
extremidades transversais da amostra. O efeito ISHE levou um pouco mais de tempo para ser
plenamente caracterizado. Em 2005, Azevedo et al. observaram uma geracdo de tensao elétrica nas
bordas de bicamadas Py/Pt e Py/Pd, na condi¢do de ressonancia ferromagnética, sendo que a sua

relacdo com o processo de spin pumping ainda ndo estava clara [23]. A explicacdo final da origem
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desta tensdo elétrica foi dada no ano seguinte por Saitoh et al. [24]. Neste trabalho, os autores
mostraram que a tensdo gerada ocorre no metal ndo-magnético pelo efeito inverso ao efeito SHE.
Uma corrente pura de spin € injetada do Py para a camada de Pt, a platina, sendo, entdo, um material
com alto acoplamento spin-o6rbita (spin orbit coupling - SOC), converte a corrente de spin em uma
corrente de carga transversal. Esta descoberta e sua interpretacéo elegante abriram as portas para um
novo ramo da spintronica, pois permite correlacionar, mesmo que indiretamente, uma tensao elétrica
com uma gerac¢ao de corrente pura de spin. Essa correlacdo é de vital importancia para o entendimento

de varios fendmenos que ocorrem na spintrénica e sua interacdo com a eletrénica atual [25]-[34].

Um marco seminal para a spintrdnica de méagnons foi a descoberta do efeito spin Seebeck (spin
Seebeck effect - SSE) por Ushida et al. Este efeito € o andlogo em spin do efeito Seebeck classico
[35], assim como o SHE é anadlogo em spin ao efeito Hall classico. O efeito SSE se refere a geracéao
de uma corrente pura de spin quando um gradiente de temperatura é aplicado em um material
magnético [36]-[48]. Em heteroestruturas do tipo material-ferromagnético/metal-normal (FM/NM),
o efeito spin Seebeck é mais uma forma de injetar uma corrente pura de spin em uma camada nao
magnética adjacente. O gradiente térmico gera uma corrente de spin de origem diferente daquela
gerada pelo spin pumping, como visto acima. Enquanto o processo de bombeamento de spin se baseia
na injecdo coerente de spin através da interface FM/NM, no efeito SSE ocorre uma acumulacdo de
spins na mesma interface, resultando na injecéo incoerente de spin excitada pelas flutuac6es térmicas.
A aplicacdo simultanea de gradientes de temperatura e excitacdo da magnetizacdo por microondas
tem sido investigada em vérias situacdes experimentais, que vao desde a propagacdo de pulsos de
ondas de spin até o controle local do damping magnético permitindo o desenvolvimento de

dispositivos de auto-oscilacdo magnética [49]-[57].

Outra forma de conversdo de corrente de spin em corrente de carga que sera estudada nesta tese
é pelo efeito Rashba ou efeito Rashba-Edelstein [58], [59]. Este efeito surge da influéncia do
acoplamento spin-Orbita em um gas de elétrons bidimensional (two-dimensional eléctron gas -
2DEG), que se forma naturalmente em pocos quanticos semicondutores ou em superficies e interfaces
metélicas. Similar ao SHE, o efeito Rashba-Edelstein (Rashba-Edelstein effect - REE), consiste na
criacdo de uma polarizacdo de spin (corrente de spin) transversal a uma corrente de carga
bidimensional no 2DEG. O efeito inverso, IREE, também pode ocorrer, e consiste na geragdo de uma
corrente elétrica transversal a um acumulo de polarizacdo de spin da interface Rashba. Este
mecanismo de conversao foi observado em interfaces Ag/Bi e Ag/Sb e é assunto de grande atengédo
da pesquisa atual [60], [61].
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Esta tese esta dividida em 6 capitulos cujos assuntos estdo resumidos a seguir.

No capitulo 1 é feita uma introdugdo do tema e contextualizac¢do da investigacéo realizada nesta

tese.

No capitulo 2 sera apresentada uma revisdao simplificada de conceitos de fenémenos
magnéticos Uteis, bem como serdo descritas a fabricacdo e caracterizacdo das amostras utilizadas
nesta tese. Em particular, sera descrito o funcionamento da técnica de magnetron-sputtering, ou
deposicdo por evaporacdo catodica, na preparacdo de filmes e multicamadas metélicas. Serdo
apresentadas as condi¢cbes de deposicdo e annealing para a preparacdo controlada do material
ferrimagnético isolante YIG (yttrium iron garnet, YsFesO12), além da caracterizacdo de sua qualidade
através de medidas de refletividade e difracdo de raio-X. Também sera apresentada a montagem e
configuracdo de ressonancia ferromagnética (FMR), assim como a deteccdo da tensdo elétrica
utilizada para caracterizar a conversdo de corrente de spin em carga. A revisdo teorica serd
concentrada nas propriedades dinamicas da magnetizacdo, em particular apresentaremos a equacado
de Landau-Lifshitz-Gilbert e discutiremos as teorias relacionadas aos mecanismos de dinamica e

perda magnética.

O capitulo 3 sera voltado ao tratamento tedrico dos efeitos spintrénicos, relativos a injecdo e a
conversao de corrente de spin em corrente de carga. Discutiremos as formas de injecédo de correntes
de spin, onde serd feita uma andlise dos principios fundamentais do spin pumping e a descri¢do
fenomenologica deste processo. Como, além do spin pumping, o efeito Seebeck também é capaz de
injetar uma corrente pura de spin, sera feita uma revisao tedrica simples desde fenbmeno assim como
sua relacdo e influéncia no processo de bombeamento de spin. A conversao de corrente de spin em
corrente de carga se da através de dois mecanismos, o efeito spin Hall inverso e o efeito Edelstein ou

efeito Rashba-Edelstein inverso.

No capitulo 4 apresentaremos resultados em filmes simples de Py e sistemas de conversdo
Edelstein inverso. i) O processo de geracdo de tensdo por spin pumping em filmes simples de
Permalloy, que é uma evidéncia do processo conhecido como Magnonic charge pumping. ii)
Analisaremos resultados de conversdo de corrente de spin em corrente de carga no Grafeno, que é um
material puramente bidimensional. O experimento foi realizado em bicamadas de Grafeno/Y1G, nas
quais a corrente de spin é gerada por spin pumping e a conversdo spin-carga foi realizada no Grafeno
pelo efeito Rashba-Edelstein inverso (IREE). Sera apresentada a interpretacdo dada para a conversao

de spin-carga no Grafeno, que reconhecidamente tem uma interagdo spin-Orbita desprezivel. E iii)
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Conversdo de corrente de spin em isolantes topoldgicos através do efeito Edelstein e injecdo de

corrente de spin por spin pumping e Seebeck.

O capitulo 5 apresenta resultados que corroboram a anéalise de conversao de corrente de spin
em corrente de carga pelo efeito spin Hall inverso, além do transporte de corrente de spin, listados
por: i) A conversdo de corrente de spin em corrente de carga em material antiferromagnético, IrMn.
il) Na sequéncia analisaremos o transporte eficiente de corrente de spin atraves do polimero condutor
polianilina, que é amplamente usado na tecnologia de dispositivos organicos. iii) Conversdo de
corrente de spin em isolantes topoldgicos através do efeito Edelstein e injecdo de corrente de spin por
spin pumping e Seebeck. iv) Substancial aumento do angulo spin Hall efetivo (spin Hall angle SHA),
em heteroestruturas de Ag-Pt, por meio do crescimento de particulas nanoscopicas, mostraremos que
a existéncia destas nanoparticulas incorporadas ao filme de Pt € o responsavel por aumentar o

processo de conversdo de corrente de spin em corrente de carga e vice-versa.

No capitulo 6 teremos as conclusdes e considerages finais a respeito de todos os resultados de
injecdo e conversdo de corrente de spin em corrente de carga investigados nesta tese. Além de

perspectivas de investigacdo futura e possiveis aplicacoes.

No apéndice A é mostrado uma revisdo simplifica das seguintes interagdes: troca, dipolar, spin-
Orbita e Rashba interfacial.

No apéndice B é feita uma revisao simplificada do deslocamento Zeeman nas transicdes opticas
em YIG.
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2 Dinamica da magnetizacdo e métodos experimentais

A primeira parte deste capitulo descreve as propriedades dinamicas da magnetizacdo, assunto
de importancia vital para a analise correta de injecdo de corrente de spin, em particular revisaremos
a equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert e a analise de ondas de spin. Efeitos importantes que influem
na dindmica de spin, como as interacGes de troca e interagcdes dipolares estdo mostradas em detalhe

no apéndice A.

A segunda parte deste capitulo ira descrever as duas técnicas experimentais que foram
fundamentais para a realizacdo deste trabalho: a deposi¢do por evaporacdo catodica (sputtering) e a
ressonancia ferromagnética. O sputtering € uma técnica de preparacdo de filmes finos utilizando
evaporacdo fisica de vapor e foi utilizada largamente para a fabricacdo das heteroestruturas, sendo
um dos focos deste trabalho o crescimento de amostras de YIG de alta qualidade por esta técnica. Por
outro lado, a ressonancia ferromagnética é a técnica base para o estudo da dindmica de magnetizacao,

assim como imprescindivel para o processo de bombeamento de spin, alicerce deste trabalho.

2.1 Dinamica da magnetizacéo

A magnetizacdo de um meio pode ser caracterizada pelas suas propriedades estaticas e também
pelas suas propriedades dindmicas. A principal diferenca entre os dois regimes esta na escala de tempo
usada para perturbar o sistema por um estimulo externo e realizar a medicao de sua resposta. Quando
aplicamos campos quase-estaticos (na escala de segundos), a magnetizacdo estard sempre em
equilibrio, pois os tempos de relaxacao tipicos estdo na escala de nano-segundos ou menos. Quando
aplicamos campos variaveis na frequéncia natural do sistema (~GHz), a magnetizacdo sofre uma
perturbacéo ressonante. Os fendmenos fisicos que descrevem a resposta dindmica da magnetizacao
no regime de altas frequéncias sdo descritos por formalismos diversos, tais como: (i) equacdo de
movimento de Landau-Lifschitz-Gilbert (tratamento semiclassico); (ii) descricdo da dindmica em

termos dos modos normais de oscilagdo de ondas de spin (tratamento quantico). Nesta se¢éo faremos
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Figura 2-1: a) Spin semiclassico precessionando sob efeito de um campo magnético aplicado ao longo do
eixo z. b) Visédo quantica das transi¢des de spin num campo magnético.

uma revisao simplificada dos dois formalismos, enfatizando os aspectos que serdo importantes para

entender os resultados apresentados nos capitulos de resultados.

Quando um campo magnético externo € aplicado em um atomo, a degenerescéncia dos estados
eletronicos é levantada com respeito aos numeros quanticos magnéticos (orbital e de spin). Este € o
efeito Zeeman, que pode ser analisado em termos da separacdo dos niveis de energia (analise
quantica) ou em termos do modelo vetorial (classico). A Figura 2-1 exemplifica os dois tratamentos.
O modelo vetorial € mais didéatico, e quando aplicado a um s6lido magnético, a equacdo que descreve
a precessao de Larmor passa a ser a dada pela equacdo de Landau-Lifschitz-Gilbert.

Assim como um piédo girando sob a ac¢do da forca da gravidade apresenta 0 movimento de
precessdao, 0 momento angular de spin do elétron também precessiona sob efeito de um campo
magnético externo. A Figura 2-1 apresenta de forma esquematica 0 movimento de precessdo do
momento magnético 7 em torno do campo aplicado ﬁo. Como veremos a seguir, a equagédo que

descreve a dindmica de precessdo da magnetizacao é a equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert

2.1.1 Equacao de movimento do momento de dipolo magnético

Em um sélido magnético, a magnetizagio é dada por M = nji, onde n é o nimero de dipolos
magnéticos i por unidade de volume. Antes de deduzir a equacdo de movimento da magnetizacao,
sera feita uma breve revisdo sobre os momentos angulares orbital e de spin do elétron. Como as

propriedades magnéticas de sélidos sdo derivadas essencialmente dos elétrons, ndo vamos considerar
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contribuicdes nucleares. Existem dois tipos de momentos angulares eletrénicos: o0 momento angular

orbital L e 0 momento angular de spin S.

Um elétron submetido a um potencial esfericamente simétrico V (), possui Hamiltoniano H =
p?/2m +V(#) = h*V?/2m, + V(7), com autofungdes 1, (r,6,¢) dadas pelo produto de
harmonicos esféricos, Y/™(6, ¢) e uma funcdo dependente de r, cuja forma depende do potencial
V(7). Os numeros quanticos que rotulam o estado 1, (r, 6, ¢) sdo: nimero quantico radial n (=
0,1,2,3...), numero quantico azimutal [ (=0,1,2...) € 0 ndmero quantico magnético m; (=
0,+1, ...+ 0). Quando este elétron estd submetido a um campo magnético B, a descricdo quantica
exige gque o momento seja trocado pelo momento candnico p —» p — q,éf, onde A é 0 potencial vetor,
dado por A =1/2 (B x#). Desta maneira o Hamiltoniano se torna H = p2/2m, + V(%) —

q/2m, (7 x ) - B, onde desprezamos o termo de ordem B2 (que é responsavel pelo diamagnetismo).

A quantidade (Z =7 X ;3) é 0 operador momento angular cujas autofuncées sdo os harménicos
esféricos, e na direcdo z fica: (7 x p),Y/™(0, ) = mhY" (0, ). Assim, surge um termo adicional
de energia associado ao campo magnético dado por E,; = —m,ugB, onde ug = 0.927 x 10723A -
m? = 0.927 x 1072%erg/G = 1.165 x 1071° Wb - m, é 0 magneton de Bohr e m; tem (21 + 1)
valores. Desta maneira a componente z do momento angular orbital é quantizada em unidades de h,
assumindo valores [, = m;h. A aplicacdo do campo magnético cria uma direcdo preferencial e
levanta a degenerescéncia em m;. A magnitude do momento angular orbital de elétrons individuais
com nimeros quanticos | e m; é calculada aplicando-se os operadores L? e L, na autofuncdo adequada,
produzindo |L| = \/I(l + 1)h e I, = m;h. Este Gltimo resultado mostra que elétrons do tipo s, (I = 0)
possuem momento angular orbital nulo. Os elétrons ocupando um orbital d (I=2em =2, 1,0, -1, -
2) apresentam a magnitude v/6#4, sendo que m; A € a projecéo ao longo do eixo z. Isto significa que o

vetor momento angular orbital nunca fica alinhado com a dire¢do do campo, mas precessiona

formando um cone, que leva a interpretacdo classica da precessdo mostrada na Figura 2-2 a).

Num sélido cristalino o elétron deixa de sentir a simetria esférica e passa a sentir a simetria do
cristal, que mistura os estados de momentos angulares diferentes para formar novos estados. Uma
consequéncia desta mistura € que os momentos angulares orbitais podem ser suprimidos (quenched),
[62].
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Figura 2-2: a) Estados possiveis do nimero quantico magnético m;, para I=2. b) A mesma caracteristica
possui 0 momento magnético de spin, dispondo de dois estados possiveis ms= £1/2.

Em adicdo ao momento angular orbital, o elétron tem 0 momento angular de spin S, que se

origina na mecanica quantica relativistica e normalmente é de maneira simplificada chamado de spin.

Existe um momento magnético associado ao spin que é dado por ji; = —(gsuB/h)f, onde ugé o
magneton de Bohr e g, é uma constante conhecida como fator g. Como ji; tem unidade de momento
magnético, o spin é expresso em termos de A, cujo mddulo é |S| = /s(s + Dh e s, = mgh. Como
0 ndmero quantico de spins =%, entd0 S = V3 h/2emg = +1/2,— 1/2. Amagnitude do momento
magnético é u, = gsug V3/2 e acomponente de ug ao longo de z é u,, = —gspupms. Na maioria dos
materiais ferromagnéticos, g se apresenta entre 1.98 — 2.01, dessa forma g, ~ 2 € considerada uma
boa aproximacdo [63], significando que as componentes do momento magnético de spin ao longo do
eixo z sdo +ug mesmo sabendo que o spin é %2. O vetor momento angular de spin nunca fica alinhado
com a direcdo do campo, mas precessiona formando um cone, que leva a interpretacdo classica da

precessédo mostrada na Figura 2-2 b).

Como visto acima, o sentido do vetor momento angular de spin S é oposto ao sentido do

momento magnético de spin fi, isto é, [ = —(gsuB/h)f. A razdo entre 0 momento de dipolo

magnético pelo momento angular de spin € uma constante chamada de fator giromagnético y, e é

gs lelh  lel.
h2m, m,

dado por y = |ﬁs/§| = gsup/h =

e
y = lel _ 1750 x 101 C/kg. 2-1

me

Reescrevendo a equacgao 2-1, temos:
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iy = —Y5S. 2-2

Na presenca de um campo magnético externo EO = ByZ, 0 spin do elétron sofre um torque,

dado por:
T = — T=—-ysXB, , 2-3
dt e Ys 0
assim,
dl_j - =4 - =
o = ~Vils X By = —ptoyils x Ho. 2-4

Escrevendo a equagao acima em termos da magnetizagao M = nji. Onde n é 0 niimero de spins
de elétrons desbalanceados por unidade de volume, obtemos:
dM

P T —yioM x Hy. 2-5

A equacdo acima € também conhecida como equacdo do torque. A equacdo de Landau-
Lifschitz-Gilbert € obtida a partir da equacéo 2-5, para a magnetiza¢cdo macroscopica M, incluindo os

termos de perdas.
Susceptibilidade magnética AC

Para calcular a resposta dindmica da magnetizacdo suponha que um material ferromagnético

infinito estd submetido a ambos um campo magnético estatico H,Z, suficiente para saturar a
magnetizacdo da amostra, e um campo magnético alternado harmonico fzac(t), tal que Hy > do que

a amplitude de Hac(t). Como o campo alternado funciona como uma perturbacdo ao campo DC,
forcando a precessdao da magnetizacdo, podemos linearizar a equacdo de movimento. Pode-se
escrever 0 campo magnético e a magnetizagdo como:
ft = HoZ + hqac(0), 2.6
M, = M,z + i (),
onde M, é a componente DC da magnetizacdo, enquanto #i,.€6 a componente AC da magnetizacdo
no plano xy. As amplitudes de mi,. e Hac s80 pequenas em comparacgao as componentes estaticas do

campo e da magnetizacgéo:

Rae(®) = (he® + hy$) - €7@, hyhy, < |Hyl, .
Mae () = (MR +myP) - et my,m, < |M,|.
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Substituindo as equacfes 2-6 em 2-5, pode-se escrever as componentes da equacdo de
movimento da magnetizagdo, dM,./dt, dM,,/dt e dM,/dt. Pelas aproximag@es 2-7, as equagdes de

movimento das 3 componentes da magnetizacéo, se reduzem a:

dm,

I = @My + wihy, 2-8
dm 2-9
d_ty = WM, — Wy Ny
am, 0 2-10
e

onde wy = oy Hy € wy = poyMs. Resolvendo 2-8 e 2-9 para M, e M,,, obtém-se:

d*m, dh,
a2 + wim, = a)mﬁ + wowphy,
2 2-11
m
y X
Tz T wgm, = —0m—=+ WoWmh,y.

Estas sdo as equacdes do movimento forcado dos dipolos magnéticos, na condi¢cdo de excitacdo
linear. Como o campo AC possui dependéncia temporal e!®¢, a forma estacionaria das equagoes
acima, se reduz a:

(w§ + WMy = wewphy + iwwyhy,
2-12

(w§ + wmy, = —iwwyhy, + Wewyhy,

a qual, mostra a relacéo linear entre H e M. Devido a [a 1] e 2-12, podemos escrever a relacdo entre

—

He M em termos do tensor susceptibilidade (tensor de Polder), i

_ o[ e Wy 0]

M=)XXH=|-ixyy xyy O|H, 2-13

0 0 0

onde os elementos de [] sdo dados por
WoWm

Xxx = Xyy :w(z)_wz =X

2-14
_ _ wWwWy _
Xxy - ny wg _ (1)2 K.

Aqui w, é identificado como a frequéncia de ressonancia ferromagnética (FMR). Vale a pena
lembrar algumas relagdes importantes em unidades CGS. Por exemplo, o fator giromagnético é y =
2.8 GHz/kOe. Assim, a frequéncia da amostra (que coincide com a frequéncia de Larmor), pode ser

expressa por fo = wo/2m = ugyHy/2m = (2.8 GHz/kOe) X (H, oersted), e f,, = wy/27 =
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UoY M, /21 = (2.8 GHz/kOe) X (4mM, gauss). No SI, temos também que y/u,=1,76 X
10! rad/s - T.

Efeito de perda magnética

As equacdes 2-14, mostram que os elementos do tensor susceptibilidade se tornam infinitos
quando a frequéncia de excitacdo, w, iguala-se a frequéncia de precessao, w,. Esse efeito € conhecido
como ressonancia ferromagnética, e ocorre quando a frequéncia de excitacdo € igual a frequéncia
natural de precessdo da magnetizacdo. Assim como em qualquer fendmeno ressonante, existem
perdas devido a diversos mecanismos. Os materiais ferromagnéticos quando excitados externamente
exibem perdas magnéticas (magnetic damping) que ‘“‘amortecem” a ressonancia.
Fenomenologicamente, podemos adicionar o termo de damping, somando-se um termo complexo na

frequéncia de ressonéncia [63]:

Wy — Wy + law, 2-15
onde « é o termo de amortecimento adimensional. Substituindo 2-15 em 2-14, transforma o termo de

susceptibilidade real em complexo, que pode ser escrito por:

o i
Xax = Xaxx — WXxx

P 2-16
Xxy = Xxy T Wlxxr
onde as partes real e imaginaria sao dadas por
, W (0§ — w?) + wowpw?a®
T [wE - 02(1 + a?))? + 4wiw?a? ,
-17

awwy,[wé + w?(1 + a?)]
wi — w?(1 + a?)]? + 4wiw?a?

Xalc,x:[

Xxx a) Xxx b)
=== Real
=== |maginaria

wo/w

05 15

0 H, [I.{ IHZ Ho(wo/w)

Figura 2-3: Susceptibilidade complexa tipica de materiais ferromagnéticos. a) Parte real e imaginaria de
xxx- b) Definicdo de largura de linha 4H, parametro este que se relaciona com os mecanismos de perdas
magnéticas de um material ferromagnético.
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. wwp[wd — w?(1+ a?)]
Xay = [wE — w?(1 + a?)]? + 4wiw?a?

2-18
20owmw?a

wé — w2(1 + a?)]? + 4wiw?a?

Xxy = [

A Figura 2-3 a) mostra a dependéncia das componentes real e imaginaria da susceptibilidade

Xxx, (€quagdes 2-17) [63], em funcdo da frequéncia de excitagdo. As componentes cruzadas y.,
possuem caracteristicas similares. Podemos, por sua vez, relacionar o termo de amortecimento «,
com a largura de linha AH, atraves da susceptibilidade préxima a ressonancia. Na Figura 2-3 b), temos
a componente imaginaria da susceptibilidade y,,, em funcdo do campo magnético, utilizando w, =
UoYHy. A largura de linha AH é definida como a separacdo em campo, da susceptibilidade a metade
da altura do pico da absorcao. Considerando w,, como a frequéncia de ressonancia em que Hy, = H,,

onde ., atinge a metade de sua altura. Portanto substituindo em 2-17, podemos encontrar a relagéo:

4w = (0f; — 0?)?,
Woy = wV1 +2a = w(1 + a).

Portanto, Awy = 2(wgy — W) = 2[w(1 + @) — w] = 2aw. E, considerando a relagdo w, =

2-19

UoyHy, obtemos:

Awyg 20w
AH = — = —. 2-20

HoY  HoY
Formalmente, os resultados obtidos até agora ndo evidenciam em que a “ressonancia
ferromagnética” (FMR) difere da “ressonancia paramagnética eletronica” (EPR). Entretanto, na
pratica, a FMR tem caracteristicas marcantes, tais como (ver “Notas sobre Ressonancia

Ferromagnética e Ondas de Spin”, Prof. Sergio M. Rezende):

¥+ 1) As componentes da susceptibilidade transversal sdo muito maiores nos materiais
ferromagnéticos do que nos paramagnéticos, porque a magnetizagcdo M, na direcdo do
campo € muito maior. Por esta razdo nos estudos de FMR de amostras massivas, em
geral ndo é preciso modular o campo aplicado, como nos espectrémetros de EPR, e a
forma de linha tem a aparéncia de y,,(H), como na Figura 2-3. Porém no caso de
amostras com pequenos volumes, como filmes finos, a modulacgéo é necesséaria e a linha
tem a forma da derivada de y,, (H).

¥ 2) A forma geométrica da amostra desempenha um papel importante por causa do efeito
de desmagnetizagdo. Em amostras elipsoidais, pode-se obter uma expressao simples

para a frequéncia de ressonancia. Ela depende da forma da amostra e da direcdo em que



30
2.1 Dinamica da magnetizacéo

o campo é aplicado. Em amostras ndo elipsoidais o campo interno ndo é uniforme e a
frequéncia de ressonancia varia de ponto para ponto. Por esta razdo, costuma-se utilizar
casos limites de elipsoides de revolugdo, como esferas, discos ou cilindros.

#* 3) Amostras cristalinas, mesmo com forma de esfera ou disco, quando giradas no campo
aplicado, apresentam variacdo do campo de ressonancia, e talvez da largura da linha,
apresentando simetria carateristica do plano cristalino. Isto é devido a energia de
anisotropia cristalina.

¥ 4) O forte campo de acoplamento entre spins suprime a contribuigéo da interacdo dipolar
para o alargamento da linha de absor¢do. Nos materiais isolantes os mecanismos
responsaveis pela largura de linha de FMR séo, em geral, espalhamento de magnons.

¥ 5) A saturacdo da ressonancia de FMR ocorre em poténcias muito menores que em EPR.
N&o é possivel reverter M,, ou mesmo reduzi-lo significativamente, como em NMR.
Isto porque, quando o modo uniforme é excitado em alta poténcia, modos de ondas de

spin com k = 0 sdo criados em processos de espalhamento magnon-méagnon, impedindo

que o angulo de precessdo de M aumente acima de alguns graus. Este fenémeno é
conhecido como saturacdo prematura do FMR.

A ressonancia ferromagnética foi observada pela primeira vez por Griffiths[64] em filmes de

Fe, Ni e de Co, poucos anos apés a primeira observacdo da Ressonancia Magnética Nuclear (NMR).

Como mostrado no apéndice A. O campo magnético efetivo dentro do material ferromagnético
é alterado pelas interacfes de troca e pelas anisotropias de forma, ou demais outras anisotropias.
Dessa forma, a frequéncia de ressonéncia em que ocorre a maxima absorcao do campo AC, pode ser

escrita por:

wo = UoY \/ [Hy + (N, — N,)M,][Ho + (N, — N,)Mg]. 2-21

Onde H, & o campo magnético externo, M, é a magnetizacdo de saturagdo do material, € N, N,, e N,

séo os fatores desmagnetizantes mostrados no apéndice A. A equacédo 2-21 é conhecida como equagéo
de Kittel [63], [65]-[67], e ela pode ser aplicada imediatamente em amostras com formas geométricas
simples e, como veremos, possui suma importancia na ressonancia ferromagnética e por consequéncia

do bombeamento de spin.

A equacdo 2-5 corresponde a equagdo do torque. Em 1935 Landau e Lifshitz propuseram um
termo de amortecimento do tipo —(1/M?)[M x (M x Hes)], onde A é um parametro ajustével com

a mesma dimenséo de y. O termo de amortecimento derivado da aproximacao 2-15, corresponde ao
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vetor que traz a magnetizacao de volta a orientacdo com o campo e foi introduzido por Gilbert em
1956. Isto representa um termo adicional a equacdo de movimento, agora chamada de equacgdo de
Landau-Lifshitz-Gilbert:

dM — dM>, 999

— — a
—— = uoy(M + H — (M +=
ar = ror(M+ eff)+Ms< T

aqui o campo ﬁeff = —(1/u,) dE/dM é o campo efetivo local e E(M) é a energia livre magnética
do sistema e a € o parametro adimensional de amortecimento de Gilbert. O campo efetivo pode ser

decomposto nos seguintes campos: campo externo, campo de desmagnetizacdo, campos de

anisotropia e campo de troca.

Como dito anteriormente o termo a representa as perdas intrinsecas do material. Veremos mais

a frente que outros mecanismos de perda magnética extrinsecas se somam a equagao 2-22 com a

mesma forma do termo de Gilbert (a.,/M,)(M + dM/dt).

2.1.2 Ondas de spin

A temperatura nula, o estado fundamental de uma cadeia de spins, levando em considerac&o
apenas o termo de troca e o termo Zeeman, é aquele onde todos os spins estdo orientados
paralelamente ao campo aplicado. Para T > 0, poderiamos imaginar que o primeiro estado excitado
seria um spin invertido em algum sitio da cadeia. Porém este ndo € um autoestado do hamiltoniano.
O primeiro estado excitado corresponde a uma oscilacdo de pequena amplitude que se propaga na
cadeia, ou seja, a energia correspondente ao spin flip se espalha ao longo da cadeia. Esta € uma
excitacdo de onda de spin como proposto por Felix Bloch, em 1923. Uma das maneiras de introduzir
as ondas de spin é considerar a aproximagdo de meio continuo para a magnetizacdo. Dessa forma a
equacdo de campo de exchange ﬁex = AM nio compreende toda a informacdo da magnetizagdo. E

preciso adicionar um termo de campo devido ao desvio da magnetizacdo mostrado em [a 9]. Dessa

forma, o campo efetivo de exchange para uma rede ctbica pode ser escrito como:

— —

D N
H,, =AM +—V?M, 2-23
M
definindo:

2zS 2S]a?
1= zS] D= yi

= D = : 2-24
gusM IUp
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onde a € o parametro de rede e z 0 numero de primeiros vizinhos. Desconsiderando energias de
anisotropias e dipolar e considerando uma magnetizagdo circularmente polarizada M = M, + iM,,,

pode-se substituir 2-23 em 2-5, obtendo-se:

oM
57 = ~iv(H, + DVZM). 2-25
De acordo com a relacdo 2-7, em que a magnetizacdo precessiona com frequéncia w, M executa

um movimento de rotagdo no plano xy e sua fase pode variar no espaco e no tempo. A onda de spin

possui 0 vetor de onda espacial K, portanto a equacado 2-25 nos diz que a frequéncia varia com o vetor
de onda, sequindo wj = y(H, + Dk?). A relacdo de dispersdo de spin quadratica é uma das
caracteristicas das ondas de spin. Esta relacdo de dispersdo é valida para ondas planas propagantes na
direcdo z, onde o comprimento de onda A;, = 27/ k é muito maior que o parametro de rede a e menor

que as dimensdes da amostra.

Para a propagacdo de onda em qualquer direcdo surge um campo interno dipolar. Este campo

obedece as equagdes de Maxwell [a 11] e considerando uma variagdo espacial de m, e m,, do tipo

exp(ik - #), a solugéo do campo dipolar & dada por:

g _kk-M) 2-26
dip k2
Portanto substituindo 2-23 e 2-26 na equacdo de movimento 2-5, obtém-se a solugéo:
M = (&M, + ixM,)eiF ikt 2-27

onde a relacdo de dispersao de w, obedece a:

TETT 77TF
TITT TITY
CUSS TITY

Figura 2-4: llustracdo de uma onda de spin. Propagando-se a) paralelamente e b) perpendicularmente ao
campo magnético externo.
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wy = Y[(H, + Dk?)(H, + Dk? + 4nM sen? 6,)]/?, 2-28
onde 6, é o angulo entre o vetor de onda kea direcdo do campo aplicado. A Figura 2-4 mostra uma

ilustracdo de onda de spin propagando paralelamente a) e perpendicularmente b) a dire¢cdo do campo

magnético externo [68].

Apos esta revisdo sobre propriedades dinamicas de ondas de spin, revisaremos 0s principais
métodos experimentais utilizados nesta tese para a fabricacdo de amostras e para a caracterizacéo

magnética e estrutural das mesmas.

2.2 Deposicéo por evaporacdo catddica (Sputtering)

Para a fabricacdo das amostras utilizadas nesta tese, em sua maioria filmes finos, foi utilizada
a técnica de deposicao por evaporacédo catddica, magneticamente assistida, ou magnetron-sputtering.
Sputtering designa o mecanismo de remocao fisica de 4tomos, em um ambiente de baixa presséo, de
um material alvo pelo bombardeio de ions de Ar. Estes &tomos (ou grupo de atomos) removidos do
material alvo incidem em um substrato formando o filme atomo por atomo, fazendo com que o
sputtering seja uma técnica bastante eficiente e “limpa” para a fabricac¢do de filmes nanostruturados.
sputtering é o método de deposicéo fisica de vapor ou physical vapor deposition (PVD) mais utilizado
para a fabricacdo de filmes finos, tanto na pesquisa cientifica, quanto na industria. Outras técnicas de
PVD bastante comuns para a fabricacdo de filmes sdo: (i) deposicao por arco catddico, (ii) deposicao
fisica de vapor por feixe de elétrons, (iii) por evaporacao térmica e (iv) por ablacdo a laser pulsado
[69].

O primeiro relato de uma deposicdo de filme remete a Grove, em 1852 [70], quando foi
observada a formacdo de um filme continuo no anodo de seu experimento de descargas luminosas
(plasma). Nos anos seguintes Michael Faraday, em 1854, e Pliicker em 1858, também notaram a
formacgédo de filme de platina usando montagem semelhante [71], [72]. Apesar do fendmeno de
deposicao atdbmica ter sido descoberto ha bastante tempo, somente a partir dos anos 1960 esta técnica

se tornou popular, favorecida pelos avancos nas tecnologias de vacuo e de eletronica.
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Um processo usual de deposicdo por sputtering consiste em trés etapas fundamentais: (i) a
camara de deposicdo é inicialmente evacuada até atingir a pressao de trabalho, da ordem de alto vacuo
107 — 1078 torr ou ultra alto vacuo 107° — 1071° torr. O vacuo inicial tem o objetivo de remover
particulas indesejadas para a deposicdo tornando o ambiente com alta limpeza atdmica, aumentando
assim a qualidade do filme depositado. (ii) Em seguida é injetado o gas de trabalho, usualmente gases
nobres como Ar de alta pureza, pois ndo reage com o material depositado. Outros gases como He, Xe
também sdo usados. O gas de trabalho é necessario para a formacao do plasma (mistura de ions do
gas com elétrons livres no meio). Nesta etapa a pressdo na camara atinge valores da ordem de 1073
torr. A camara é continuamente evacuada com um fluxo constante de gas. No nosso equipamento o
fluxo de Ar é mantido da ordem de 550 SCCM (Standard Cubic Centimeters per Minute). (iii) Apds
a estabilizacdo do fluxo de gés de trabalho, é iniciado o plasma. Para tal é aplicada uma diferenca de
potencial elétrico entre o material alvo e o substrato. A reacdo quimica que ocorre durante a ionizacéo
do gas de Ar pode ser descrita pelo seguinte processo:

e~ +Ar - 2e” + Ar™T,

) 2-29
e~ + Ar - e” + Aréxcitado , o= 4 Ar 4 féton.

Substrato

e Elétron

Argbnio
ionizado

Argonio

O Atomo

Material alvo

S N
N S

Figura 2-5: llustragd@o do processo tipico de deposi¢do por evaporagdo catddica (sputtering). Em particular
0 magnetron sputtering, onde o0 campo magnético causa um “confinamento”’ do plasma, maximizando sua
eficiéncia
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A seguir os ions de Ar sdo acelerados contra o material alvo (terminal negativo da tensao
elétrica aplicada) como mostrado na Figura 2-5. Ao atingir o alvo, a colisdo inelastica remove atomos
do material, que acabam sendo depositados no substrato, formando o filme fino desejado. O brilho
caracteristico do plasma ocorre justamente pela recombinacdo do elétron com o ion de argdnio ou

pela excitacdo do Ar e em seguida seu decaimento.
Sputtering yield

O sputtering yield, S, ou eficiéncia do sputtering, é descrito como a taxa de remocao de a&tomos
da superficie do alvo pelo nimero de ions incidentes, ou seja: S=
atomos removidos/ions incidentes. A eficiéncia do sputtering é influenciada por diversos

parametros como [73]:

¥ Tipo de material alvo;

¥ Energia de ligacdo superficial do material alvo;
¥ Massa relativa entre ions e atomos;

¥ Energia do ion incidente;

#* Angulo de incidéncia dos jons.

A teoria mais utilizada até hoje para o calculo do sputtering yield foi desenvolvida por Peter
Sigmund em 1969 [74]. Pode-se calcular o parametro S baseando-se na teoria a partir de energia do
ion incidente, por:

_3a mm,

E;
=—————— (E; <1keV),
7T(m1‘|'mz)Ub(1 ev)

AYA: my Sn(Ey)
(227 + 2273 (my + mp)? U,

onde E; € aenergia do ion incidente, @ € uma fungdo das massas das particulas m, e m,, Z, € Z, séo

2-30
S =3.56a

,(E; > 1keV),

0s nimeros atdmicos do ion incidente e da particula alvo respectivamente, S,,(E;) é a perda de energia
devido a colisBes e U,, € a energia de ligacao superficial do material alvo. Na Tabela 2-1 temos alguns
valores da energia de ligacdo U, e o nimero atdmico de alguns materiais depositados nesta tese. O
calculo do sputtering yield possui importancia, pois, em sua maioria, a taxa de deposic¢ao de um filme

no substrato é proporcional aos valores de S.

Tabela 2-1: Nimero atémico Z e sua energia de ligacéo superficial U, de alguns materiais depositados
nesta tese [69], [75]:

Material alvo Al Fe Ni | Cu | Ag | Ta Pt
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Z 13 26 28 29 47 73 78

Uy (eV) 3.39 | 4.28 | 4.44 | 3.49 | 2.95 | 8.10 | 5.84
S(4tomos/ions) para Ar* com 0.5 keV | 1.05 | 1.1 | 1.45| 2.35 | 3.12 | 0.57 | 1.40
S(4tomos/ions) para Ar* com1.0keV | 1.0 | 1.3 | 2.2 | 2.85| 3.8

Magnetron sputtering

Os processos de sputtering podem ser divididos em DC e RF que se diferem na forma em que
0 plasma é produzido. Existem também alguns tipos de deposi¢do que alteram a eficiéncia e as
caracteristicas do plasma, como magnetron sputtering e sputtering reativo. No sputtering DC ¢
aplicado uma tensdo elétrica dc entre o material alvo (catodo) e o porta substrato (anodo), que
normalmente esta aterrado. No sputtering DC o alvo deve ser condutor para que os ions de Ar*™ sejam
atraidos para 0 mesmo. Sputtering DC ndo funciona para depositar materiais isolantes. A aplicacdo
de tensdo DC em alvos isolantes cria um acumulo de cargas positivas no alvo evitando o processo de
sputtering. Para se depositar materiais isolantes usa-se a técnica de deposicdo por sputtering RF, na
qual é aplicada uma tensdo alternada de 13.6 MHz entre o catodo e anodo. Esta técnica também
permite depositar materiais condutores. Para frequéncias menores do que ~50 kHz, ambos, elétrons
e ions seguem o campo elétrico e basicamente o0 anodo e o catodo sdo evaporados simultaneamente,
0 que € indesejado. Em altas frequéncias, ions e elétrons possuem mobilidades muito diferentes (0s

jons sdo muito mais pesados do que os elétrons).

Isto significa que o eletrodo positivo drena comparativamente mais corrente de elétrons do que
o eletrodo negativamente carregado drena corrente de ions. Por isto a curva I- ¥V mostrada na Figura
2-6 é assimétrica, se assemelhando a curva I-V de um diodo ruim. Quando a corrente aplicada é AC,
uma grande quantidade de carga é drenada durante o meio ciclo positivo e uma pequena corrente de
ions no meio ciclo negativo. Isto resulta numa corrente liquida num ciclo, ver Figura 2-6 a). Porém,
como o alvo esta capacitivamente acoplado com o plasma, esta transferéncia liquida de carga nédo
ocorre atraves do capacitor. O ponto de operacdo é deslocado negativamente, como mostrado na
Figura 2-6 b), significando uma polarizacdo efetivamente negativa. Assim, um alvo isolante,
alimentado por uma tensdo de rf resulta numa polarizacéo negativa, que atrai ions positivos levando

ao sputtering.

O magnetron sputtering consiste na geragdo de um campo magnético estatico (utilizando imés
permanentes), superposto ao campo elétrico, cujas linhas de forca se fecham acima da superficie do

alvo (regido entre alvo e substrato). Esta configuracdo de campos elétrico e magnético faz com que
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os elétrons fiqguem submetidos a lei de Lorentz, confinando-os helicoidalmente préximos ao material
alvo, aumentando a chance de colisdes entre elétrons e atomos de Ar, tornando o processo de
ionizacdo mais eficiente. Dessa forma, as taxas de deposi¢do no caso do magnetron sputtering séo
consideravelmente maiores que o0 sputtering convencional, além de ser um plasma mais
“concentrado”, a pressdo de argonio necessaria para a sustentacdo do plasma se torna menor, tornando
este processo muito mais eficiente. Um esquema da organizacdo dos imas para o confinamento do

plasma no magnetron sputtering € mostrado na Figura 2-5

a) b)
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Figura 2-6: Formacdo da tensdo de rf, a) curva caracteristica | - V. b) Devido ao acoplamento capacitivo a
corrente total deve ser nula e o ponto de operagdo se move para um valor negativo de tensdo. Adaptada de [69].

No sputtering reativo, o gas de trabalho usualmente Ar puro (inerte) é substituido por alguma
mistura ou por outro gas reativo, geralmente, Oz, N2, C2Hz, entre outros gases. Por usar gases ndo
inertes o sputtering reativo tem o intuito de modificar a morfologia, cristalinidade, estequiometria e
natureza do filme fino depositado sobre estas condigOes. Algumas estruturas de filmes somente

podem ser atingidas pelo crescimento na condicao de sputtering reativo.

2.2.1 Calibracao da taxa de deposicao
Para a deposicao controlada e para definir precisamente as espessuras dos filmes, é necessario
determinar a taxa de deposicdo média (em nm/unidade de tempo) de cada material utilizado. Isto é
feito preparando uma amostra onde apenas uma parte do substrato é utilizada para depositar o filme
e outra ndo, formando assim um degrau como mostrado na Figura 2-7 a). A altura do degrau, é entdo
medida por um perfildmetro D-100, da KLA Tencor. O principio do funcionamento do perfildmetro
é baseado na deflexdo da sonda na ponta do cantilever. Essa deflexdo, que é monitorada pela reflexdo

de um laser na parte de tras do cantilever, € detectada por um fotodetector. Dessa forma, o
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Figura 2-7: a) Principio basico de um perfildmetro utilizado para a calibracdo das taxas de deposicao. b)
Medida usual do degrau entre o substrato e o filme depositado, determinando assim a taxa de deposi¢ao.

monitoramento da posi¢do do laser no fotodetector € proporcional a altura Z do filme, em funcéo do

movimento transversal relativo da amostra e do cantilever.

A Figura 2-7 b) é uma medida usual obtida pelo equipamento. Para maior confiabilidade dos

resultados, a altura do degrau é medida em pelo menos seis diferentes posi¢Ges da mesma amostra e

em pelo menos trés amostras com diferentes tempos de deposicao (tipicamente, 15 min, 30 min e 45

min), mantendo fixos os parametros de deposicdo. Dessa forma obtemos a taxa de deposicéo a partir

da media aritmética das alturas medidas pelo tempo de deposicao de cada amostra.

Tabela 2-2: Taxas e parametros de deposi¢do dos materiais utilizados na tese:

) Taxa Correntedo | Tensdodo | Poténciado | Fluxo de
Material alvo ]
(nm/min) | plasma (mA) | plasma (V) | plasma (W) | Ar (sccm)
180 — 200
Y3FesO12 2.52 RF ) 50 550
(bias)

NigiFe1o 6.18 DC 50 420 — 440 22 550
Pt 10.2 DC 50 440 — 460 24 550
Ag 28.8 DC 50 400 — 420 21 560
Cu 13.4 DC 50 440 — 460 25 560

IrMn 7.4 DC 50 320 — 340 18 840
Ta 3.95 DC 50 340 — 360 19 550
) 200 — 220
NiO 2.5 RF ) 50 550
(bias)
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A pressdo de base, ou seja, a pressdo mais baixa antes da inser¢do do Ar que obtemos € da
ordem de 2 — 4 x 10~7 torr, enquanto a pressdo de trabalho (aquela na qual se deposita o filme)
varia baseado no fluxo de Ar utilizado mostrado na Tabela 2-2, contudo se encontra em torno de
3.0 x 1073 torr. Nas deposicOes com a fonte DC, a corrente é mantida constante no valor de 50 maA,

enquanto nas deposi¢bes com fonte RF (6xidos) € mantido uma poténcia constante de 50 W.

2.2.2 Granada de itrio e ferro (YIG)

Um dos materiais magnéticos mais utilizados e amplamente conhecidos é a granada de itrio e
ferro (YzFesO12), ou YIG (Ytrium Iron Garnet). Este material ferrimagnético possui propriedades
Unicas e essenciais para o desenvolvimento da spintronica atual, devido a sua versatilidade magnética.
Entre suas caracteristicas mais marcantes e interessantes para a spintrénica podemos destacar: (i) Um
parametro de amortecimento de Gilbert extremamente baixo, da ordem de 10~>, que como veremos,
favorece a injecéo de corrente de spin [11]; (ii) Alto comprimento de difuséo de spin (da ordem de
centimetros) [76], [77], o que favorece a investigacdo de propagagdo de ondas de spin no YIG. (iii)
Possui alto gap de energia (entre banda de valéncia e de conducéo) da ordem de ~3 eV [78]-[81], 0
que o torna isolante. Esta caracteristica é desejavel quando queremos nos livrar de efeitos
galvanomagnéticos, tais como magnetorresisténcia anisotrdpica e efeito Hall etc., que muitas vezes
sdo mais intensos do que efeitos tipicos de spintrénica, tais como o efeito spin Hall; (iv) Temperatura
de Curie de 545 K [82] a qual permite o estudo experimental a temperatura ambiente. Portanto uma
das tarefas essenciais desta tese foi a obtencéo de YIG de alta qualidade cristalografica e magnética,

crescido por sputtering.

O YIG possui uma estrutura cristalina cubica de corpo centrado contendo 80 atomos por célula
unitaria [83]. Por conta do ion Y3* ser diamagnético, a propriedade ferrimagnética do Y1G vem dos
fons Fe3*. Como vemos na Figura 2-8 (obtida em [84]), dos cinco fons de ferro na estequiometria
Y;Fes0,, dois se encontram nos sitios octaédricos (ciano) enquanto 0s outros trés nos sitios
tetraédricos (magenta). Os ions de cada sub-rede se alinham paralelamente entre si, porém devido a
interacdo de super-exchange através do fon de 0?*, os fons de ferro das duas sub-redes se orientam
antiparalelamente, formando, assim, sua estrutura ferrimagnética. Cada fon Fe3* carrega um
momento magnético de 5ug, devido as suas sub-redes antiparalelas, 0 momento magnético total do
YIG é de 5up [83]. Sua estrutura cristalina possui um parametro de rede de a = 1.2376 nm ¢

pertence ao grupo espacial Oy, (1) — Ia3d [85].
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A fabricacdo de YIG por sputtering se deu a
partir de sua deposicéo sobre o substrato de granada
de gadolinio e galio (GGG - Gadolinium Gallium
Garnet = Gd;Gas0,,) de 0.5mm de espessura
com orientacdo 111. O substrato de GGG ¢

essencial para o crescimento epitaxial do YIG, pois

este possui mesma estrutura cristalina e parametro

de rede de a = 1.2383 nm [86], facilitando assim

0 crescimento do YIG com sua estrutura desejada.

Figura 2-8: Estrutura cristalina cubica de corpo
centrado do YIG, aqui contendo 160 atomos.

A deposicdo ocorreu em atmosfera de Ar com 0s
parametros mostrados na Tabela 2-2. Apés sua
deposicdo, sua estrutura ainda ndo &€ monocristalina, condicdo necessaria para que o material
apresente baixas perdas magnéticas. Para obter a cristalizacdo do filme de YIG submete-se o filme a
um tratamento térmico de 850°C durante 4h em um forno tubular com fluxo constante de 0, as taxas

de aquecimento e resfriamento sdo respectivamente 10°/min e 1°/min [81], [87].

Com esses parametros foi possivel obter um crescimento cristalino do YIG com espessuras tao
finas quanto 50 nm. Como mostrado na Figura 2-9 a), o padrdo de raio-x de alta resolu¢cdo mostra as
posic¢des dos picos do YIG e do GGG, e as oscilagdes de Laue indicam uma alta uniformidade do
filme. O padrdo XRD (X-ray diffraction) indica: reflexGes somente na familia dos planos cristalinos
(111) e nenhuma formagcéo de fases espurias; total crescimento pseudomorfoldgico; e uma interface
lisa e regular entre o filme de YIG e o substrato de GGG. No inset da Figura 2-9 temos a rocking
curve do XRD medida a 26 = 51.254°, correspondente ao primeiro pico a direita do pico principal
do GGG(444). Pelo ajuste gaussiano foi possivel obter uma largura a meia altura de 0.013°,

demostrando sua excelente qualidade cristalina do YIG depositado por sputtering.

A espessura (t) e a rugosidade superficial (o) foram estimadas através da medida de
refletividade de raio-X (X-ray reflectivity - XRR), usando um difratdmetro Bruker D8, com radiacéo
Ka, , do cobre mostrado na Figura 2-9 b). As oscilagbes ocorrem devido a interferéncia dos feixes
de R-X refletidos na 12 superficie e na interface filme/substrato. Estas oscila¢cbes dependem da
espessura da amostra de YIG. A partir do angulo critico (angulo em que as oscilacdes se iniciam)
podemos estimar a densidade do filme, enquanto pela inclinacdo da curva estima-se a rugosidade. As
oscilacdes de Kiessig bem definidas confirmam que a superficie e interface sdo planas e com
rugosidades despreziveis. A curva vermelha representa o melhor ajuste (como discutido logo abaixo),

confirmando os valores de densidade, rugosidade superficial e espessura do YIG em ~5.2 g/cm3,
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Figura 2-9: a) Padrao de difracdo XRD da estrutura GGG/YIG, o inset mostra a rocking curve do filme de
YIG. b) Franjas de Kiessig obtidas por medida de refletividade, possibilita determinar a espessura e
rugosidade do filme. ¢) Espectro FMR do filme de YIG. d) Curva de histerese medida por VSM.

2.0 nm e 87.0 nm respectivamente. A espessura foi possivel ser estimada através dos maximos
valores de refletividade nas posicdes (26) das franjas. Os maximos valores podem ser expressos por
sen? a = sen? a, + (1/2t)n?, onde n é a ordem dos picos, A 0 comprimento de onda do R-X, t a
espessura do filme, a e a, sdo o angulo refletido e angulo critico, respectivamente. O inset da Figura
2-9 b) mostra a relacéo linear entre sen? & vs n?, a espessura calculada corresponde a 85.7 nm, em

concordancia com o ajuste das franjas.

Uma boa estrutura cristalina ndo é parametro suficiente para a confirmacdo da qualidade
magnética do Y1G. A confirmacdo da qualidade magnética dos filmes fabricados de Y1G foi realizada
através de medidas de curvas de magnetizacdo e de ressonancia ferromagnética. A Figura 2-9 c)
mostra a curva de absor¢do por FMR, como vimos na secao anterior na equacao 2-20, a largura de
linha é proporcional a perda magnética no filme. As larguras de linha obtidas variam de 6 a 10 Oe,
demonstrando uma baixa perda magnética. Na Figura 2-9 d), temos a curva de histerese da
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magnetizacdo do filme de YIG obtida por VMS, na qual vemos outra boa caracteristica, sua baixa
coercividade. Estes resultados demonstram a boa qualidade das amostras fabricadas, ponto essencial

para o estudo de converséo e injecdo de correntes de spin.

Usando os pardmetros de crescimento e cristalizacdo descritos acima, foi possivel fabricar
amostras de YIG tdo finas quanto 50 nm, sobre substratos de GGG. Pelo fato de 0 GGG ser transltcido
e 0 YIG possuir baixa espessura, foi possivel a realizacdo de medidas dpticas, de absor¢do magneto-
Optica. Utilizando a montagem experimental mostrada na figura 1 do apéndice A, foi observado um
deslocamento Zeeman gigante, a temperatura ambiente, nas transi¢fes 6ticas no orbital 3d do ferro,
este controle da transi¢cdo de energia Opticas para campos baixos, pode ser util para a criacdo e

funcionalizacéo de novos dispositivos magneto-épticos [81].

2.3 Ressonancia ferromagnética (FMR)

Uma das técnicas experimentais mais utilizadas para o estudo de dindmica de magnetizacao,
discutido na sec¢do 2.1 é a ressonancia ferromagnética. Ela é poderosa pois permite extrair parametros
tais como: (i) magnetizacdo de saturacdo, (ii) campos de anisotropias magnéticas, (iii) mecanismos
de relaxacdo magnética, entre outros. A técnica se baseia na absorcao da radiacdo de micro-ondas na
condicdo de ressonancia ferromagnética, que satisfaz a equacdo 2-21. Esta absorcdo ocorre na
frequéncia natural de precessdo da magnetizacdo do meio. Como as interacdes e perdas magnéticas
afetam essa precessdo, a medida macroscopica de ressonancia ferromagnética é capaz de extrair

informac6es da dindmica microscépica do spin.

A primeira observacdo da absorcdo ferromagnética correu em 1911, por V.K. Arkad’yev,
quando observou-se a absor¢do de radiagdo UHF em um meio ferromagnético. As explicacles
qualitativas e quantitativas do fendmeno foram dadas por Ya Dorfman em 1923 [88]. Avangos
posteriores no experimento de FMR foram obtidos por Zavoiski [89] e Griffths [64], quando foi
possivel verificar absorcdo de micro-ondas em Ni, Fe e Co. A teoria geral que explicou
satisfatoriamente o fendmeno foi desenvolvida nos trabalhos de Charles Kittel, [65], [66] baseando-

se nos trabalhos de permeabilidade magnética de Landau e Lifshitz [90].

Experimentalmente existem duas formas basicas de realizar uma medida de FMR: (i) fixando

0 campo magnético estatico, realizando uma varredura em frequéncia e observando sua absorcao; (ii)



43
2 Dindmica da magnetizacdo e métodos experimentais

fixando a frequéncia de micro-ondas e monitorando a absorcéo de radiacdo durante a varredura de
campo magnético. Este ultimo caso € utilizado nesta tese. As medidas de ressonancia ferromagnética

foram realizadas utilizando duas montagens experimentais distintas.

O esquema experimental da principal montagem utilizada desta tese € mostrada na Figura 2-10
a). Este espectrémetro foi montado pelo prdprio grupo de magnetismo e materiais magnéticos do
departamento de fisica da UFPE e ao longo dos anos foi sendo aprimorado. A amostra é colocada
dentro de cavidade retangular de micro-ondas que opera no modo TEig2. A mesma € posicionada
dentro da cavidade, na parte inferior da cavidade ressonante, onde ocorrem os maximos valores de hy
e menores valores de e. O gerador utilizado é um HP 8350B, operando na banda X (5.7 — 12 GHz).
A radiacdo de micro-ondas € entdo transmitida por um guia de onda passando pelo circulador até a
cavidade ressonante. As micro-ondas refletidas pela cavidade retornam pelo guia de ondas até o diodo
detector. O detector transforma o sinal de micro-ondas em uma tensdo DC que € medida pelo
amplificador lock-in, modelo Ametek 7265. Como a amostra esta submetida a um campo de
modulacdo que perturba o campo estatico, a medicdo realizada pelo lock-in corresponde a derivada
do sinal de absorcéo. O sinal de modulacéo de referéncia para o lock-in é gerada pelo gerador de onda
do osciloscopio Agilent Technologies DSO-X 2022A. No computador o valor do campo
correspondente medido no gaussimetro FW Bell 9640, junto com a tens&o lock-in referente a absorgéo
de micro-onda, é a base de dados adquirida para a obtencdo de curvas de ressonancia ferromagnética
como mostrada na Figura 2-9 c).

a) Circulador

b) Gerador de
micro-ondas

Gerador de

bobinas de
modulagio

amostra

Cavidade

Fonte de
corrente de dados

Gaussimetro

Figura 2-10: Diagrama de blocos das montagens experimentais de ressonancia ferromagnética. a) Cavidade
ressonante operando na banda X. b) Linha de fita por onde passa micro-ondas.
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Na parte b) da Figura 2-10, temos o diagrama de blocos da montagem experimental para as
medidas de ressonancia ferromagnética por linha de fita (stripline). Nesta segunda montagem, o
gerador utilizado é um Agilent Technologies E8257D operando de (0.3 — 31 GHz), a radiacdo de
micro-ondas passa por cabos SMA até a entrada da linha de fita, especialmente desenhada para uma
impedancia de 50 Q. Por transmisséo, a micro-onda é detectada pelo diodo detector. Novamente a
absorcdo é medida pelo amplificador lock-in EG&E 7260, assim como na montagem anterior, a
aquisicdo de dados se da pela obtencdo da tensdo lock-in pelo respectivo campo, medido pelo
gaussimetro FW Bell 7640.

2.3.1 Poténcia absorvida e susceptibilidade magnética
Como vimos na secdo anterior, o fenémeno de ressonancia ferromagnética ocorre quando a
frequéncia de excitacdo externa coincide com a frequéncia de ressonancia natural da amostra. E
experimentalmente mais facil variar o campo DC externo, mantendo a frequéncia de excitacao fixa.
Nesta condicdo a amostra ferromagnética absorve radiacdo eletromagnética, logo, a poténcia média

absorvida sera a derivada temporal da energia eletromagnética, escrita por:

dE d - -
e[~ ) -

Utilizando a equacdo 2-6, junto com os resultados da secdo 2.1 é possivel obter a média

temporal da poténcia absorvida em termos do tensor susceptibilidade magnética y

1 - -
|P|, = —ERe[Ziw “h(t) - ¥ - h(@®)], 2-32

aqui, 0 campo l_{(t) encontra-se no plano xy enquanto o tensor susceptibilidade possui componentes

Xij Obedecendo a 2-17 e 2-18. Experimentalmente € usual polarizar o campo de micro-ondas em uma

direcdo x ou y, dessa forma a equagéo acima 2-32 torna-se mais simples resultando em:

|P(Ho)l = —w - e Im [ty (Ho)]- 2-33

Dessa forma, torna-se claro que a resposta no detector de micro-ondas na Figura 2-10 sera
similar a curva da susceptibilidade magnética mostrada em Figura 2-3, mantendo uma frequéncia fixa
e varrendo o campo magnético. No caso de filmes finos, nos quais existe pouca quantidade de material
ferromagnético, a medida direta da absorcao se torna dificil, portanto é realizada a modulacdo do
campo magnético estatico H,, de baixa frequéncia w,,,4 € baixa amplitude h,,, obedecendo a w,, <

w e h,, < H,. Esta modulacao serve de referéncia para o amplificador lock-in.
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Técnica de modulacdo de campo: principio de deteccdo da ressonancia ferromagnética

usando lock-in

A grande maioria dos espectrometros de ressonancia ferromagnética (ou ressonancia
paramagnética eletrénica) usa a modulacdo de campo magnético para realizar a detecgdo lock-in da

absorcdo de micro-ondas. Vamos supor que a varredura do campo magnético estatico é realizada em
SH _,, SH .
torno de Ho desde um valor Hy — ~ até o valor Hy + — ho intervalo de tempo de 0 - t,, como

mostrado na figura abaixo. A ressonancia deve estar localizada neste intervalo de varredura.

H(t)

H+5H
)

0 to t
Figura 2-11: O campo efetivo aplicado, oscila em torno do valor central Ho.

O campo total aplicado sobre a amostra é (desconsiderando o campo de rf):

t 1
H(t) = Hy + 6H (t_ - E) + h,, sen wyt, 2-34
0
onde h,, sen w,,t € 0 campo de modulacédo e h,, < H,. A varredura de campo é muito lenta para

permitir muitos ciclos de oscilagdo do campo de modulagdo durante a passagem entre 0s pontos de

meia altura. Isto garante que o campo aplicado H, + 6H (ti — %) pode ser considerado constante.
0

O mecanismo através do qual a modulacéo de campo se transforma em modulagéo da poténcia

de micro-ondas e da deteccao lock-in pode ser explicado pela figura abaixo
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Figura 2-12: a) Curva de absorcdo ferromagnética por FMR. Modulando-se 0 campo podemos
observar dois maximos valores na saida de tensdo modulada mostrada em b).

A Figura 2-12 a) mostra uma a curva tipica de absorcdo por ressonancia FMR (ou EPR) em
funcdo do campo aplicado. A modulagdo do campo esté representada pelas oscilagdes verticais (em
azul) que possuem mesma amplitude. A resposta da amostra € indicada pelas oscilagcdes horizontais
(em laranja) com amplitudes que variam dependendo da posi¢cdo do campo em relacdo a curva de
absorcdo. A resposta da amostra sera maxima quando a inclinacdo da curva de absorcao for maxima,
em torno dos pontos de inflexdo (pontos 2 e 4). No lado direito da curva, a resposta sofre uma
defasagem de 7, passando a ser um maximo negativo (ponto 4). Os pontos 1, 3 e 5 correspondem a
pontos onde a inclinacdo da curva é desprezivel. O ponto 3 é o ponto de maxima absorcdo e

corresponde ao campo de ressonancia.

Portanto, a medida da tensdo no detector, sera proporcional a derivada da poténcia absorvida,

ou seja:
V(H) —hm% - howh? d<lmbccl,g(ﬂo)]> |
" ( ) o 2-35
_ Hy — H, )AH
V) = ool (M) l(AH)Z + (Ho — H, )zl'

A tensdo de FMR medida, Figura 2-12 b), resultard em uma largura de linha pico 2 a pico 4 em
campo escrito por AH,,,,. Podemos relacionar a largura de linha pico a pico, com a largura de linha de

FMR AH por:

2
Mty = Z=BH. 2-36

Em resumo, as medidas de FMR fornecem duas grandezas experimentais: i) 0 campo de
ressonancia, que permite investigar efeitos de anisotropias e outras interacdes e ii) a largura de linha,

que fornece informacdes sobre os processos de relaxacdo magnética do material.
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2.3.2 Deteccao de tensdo DC excitada por FMR

O esquema montado para a deteccdo de tensdo € muito semelhante ao de FMR como mostrado
na Figura 2-10, uma vez que a tensdo devido ao efeito spin hall inverso (ISHE) e ao efeito Edelstein
é excitada na condi¢do de FMR da amostra. Portanto, as Unicas alteragdes em comparacdo com o

experimento de FMR s&o:

¥ Contatos elétricos sdo feitos usando tinta de prata nas extremidades das amostras. Estes
contatos sdo conectados a um nanovoltimetro da Keithley modelo 2182a, através de
fios, onde é feita a detec¢do e digitalizada para o computador.

¥ A modulacdo do campo DC é desligada, uma vez que este campo magnético alternado
gera uma tensdo DC induzida que pode mascarar o sinal gerado pela corrente de spin.

#* A amostra e colocada no fundo de uma cavidade (quando o filme magnético € metéalico)
ou no fundo de um guia de micro-ondas em curto (quando o filme ferromagnético é a
granada de itrio e ferro (Y1G)). A forte absorcdo do YIG descasa a cavidade ressonante
modificando a forma de onda de absorcdo. Devido a fraca absorcédo dos filmes metalicos
usamos uma cavidade ressonante para concentrar energia de rf e facilitar a medida do

efeito desejado.
Cavidade ressonante

A cavidade ressonante é um dispositivo importante tanto para as medidas de tensdo ISHE
quanto para as de absorcdo por FMR. Como a distribuicdo dos campos elétricos e magnéticos de rf
obedecem as equacdes de Maxwell e as condigdes de contorno nas paredes da cavidade, podemos
calcular a sua distribuicdo dentro de uma cavidade retangular. Resolvendo-se o problema
eletromagnético onde devido a reflexdes nas superficies da cavidade os campos serdo apropriados as
ondas estacionarias (A sen kz + B cos kz), tendo as superficies em z = 0 e z = [, as condi¢des de

contorno podem ser satisfeitas para cada superficie se o vetor de onda k for dado por
[k = pﬂ com (p = 0,1,2 ---) obtemos dois modos de propagacdo, o TM (Transversal Magnético) e

0 TE (Transversal elétrico), descritos por [91]:

Modo TM Modo TE

Ymn(z,x) = Hy cos (m;TZ) cos (%) Wy (2,%) = Eg sin (mnz in (nr[z)

)
) ) mn 2 N\ 2 ) A 2
=72 |2 +(5) | = [(5) + ()]
(nm=0,12--) (nm=1,23-)
onde a frequéncia de ressonancia € dada por::

2-37

)



48
2.3 Ressonancia ferromagnética (FMR)

mc | Mm% N2 py\2
— = it L 2-38
Wmnp 1/—Mg\/(a) +(b) +(d)'
As dimensdes da nossa cavidade ressonante sdo (a = 2.4 cm,b = 1.19 cm,d = 5.04 cm),

como visto na Figura 2-13 (a). Vemos que um bom modo operacional para a realizacdo das medidas

é 0 modo TM,,, cujas expressdes para 0 campo elétrico e magnético sdo mostradas em 2-39:

2 .U ’ a\? C(2myN\ | Tzy
Et(102) = l\/; 1+ .4 (E) Hg sin (T) sin (z) X
- —2m? 2wy\ . (TZy .
Ht(lOZ) = WHO CoS <T) Sin (z) X.

A distribuicdo de campos descrita por 2-39 esta ilustrada na Figura 2-13 (a) e (b). Neste caso

2-39

fica claro o uso deste modo, pois este tera um maximo valor de H,.r € minimo de E,.; na posi¢do em

que ¢ colocada a amostra dentro da cavidade. Podendo assumir como nulo o campo elétrico de rf nos
experimentos de FMR e de tenséo DC.

(a)

> N>

=

z{cm)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.8
x(cm) x(cm)
Figura 2-13: (a) Cavidade ressonante usada, com dimens6es (a=2.4, b=1.19, e d=5.04). (b):
Distribuicdo da intensidade do campo elétrico para 0 modo TEi,. (€): Distribui¢cdo do campo Magnético
dentro da cavidade do modo TEjo..
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3 Efeitos spintrénicos

O elétron é uma particula com duas importantes propriedades, sua carga e seu spin. A cada uma
delas podemos associar uma corrente, como mostrado na Figura 3-1. A corrente de spin pode ser
entendida entdo como a movimentacdo de elétrons com spins opostos se movendo em sentidos

opostos. Dessa forma a corrente de carga liquida € nula, no entanto cada elétron transfere o seu

Elétron
a) b)
corrente corrente

de carga de spin

L A U A
 Sndl Sadh | 2l 2 el

) > b i o
M (’ M=-V.jg

" s p=0
Figura 3-1: llustracdo do conceito de corrente de spin e corrente de carga, para a movimentacao de
elétrons. Abaixo temos ilustracGes das leis de conservacao de carga e magnetizagao.

momento angular de spin de um lado para outro. A equacgédo de continuidade de carga aplicada
localmente é dada pela equagdo diferencial, dp/dt = —V - J,., onde p e j, sdo a densidade e a corrente
de cargas no local. Aplicando a lei de conservacgédo para corrente de spin assim como aplicamos para
corrente de carga, o termo correspondente é a conservacao do momento magnético. Dessa forma, se
0 momento magnético é conservado e a equacdo de continuidade para a magnetizacdo por unidade de
volume pode ser escrita como:

dM(Z _ V —)Ma

- _v. 3-1
dt Jm

onde M, é acomponente @ da magnetizacéo local ef%“ a corrente de momento magnético, polarizada

na direcdo a. A corrente de spin se relaciona com a corrente de momento magnético pela equacéo,
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féw“ :71\1\44“/)/, onde y é o fator giromagnético. Como a corrente de spin tem duas orientacfes, a

orientacdo do fluxo e a orientacdo da polarizacdo de spin, o valor esperado da densidade de corrente

de spin deve ser um tensor.

Em escala nanométrica, a conservacdo de momento angular se torna uma boa aproximacao, no
entanto 0 momento angular de spin, e a prépria corrente de spin sdo quantidades que ndo se conservam
em escala macroscopica (tamanhos maiores do Agz) devido a relaxacdo de spin. Portanto podemos
reescrever 3-1, para uma corrente de spin com polarizagdo na dire¢cdo z como:

dM,
dt
onde o Gltimo termo na equagdo acima, representa o termo de relaxagdo da magnetizacéo [92].

=-yV '75 + T)’ 3-2

A geragéo de correntes de spin, assim como a conversdo das mesmas em correntes de cargas,
esta entre os efeitos fisicos fundamentais investigados nesta tese. Veremos a seguir duas formas de

geracdo de uma corrente pura de spin, através dos fenémenos de spin pumping e efeito spin Seebeck.

3.1 Efeito de bombeamento de Spin

Como visto na secdo 2.1 (Dinamica da magnetizacdo), a equagdo fundamental da dindmica de
magnetizacao é a equacdo fenomenoldgica de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG), a qual é essencial para
a identificacdo de mecanismos de perda magnéticas. Em 2002, Yaroslav Tserkovnyak et. al. [20]
propuseram o mecanismo de bombeamento de spin ou (spin pumping) como mecanismo responsavel
pelas perdas magnéticas medidas na estrutura N/Py/N onde (N=Pt, Pd, Ta, Cu) [19]. Esta teoria pode
ser formulada em termos da matriz de espalhamento da precessdo da magnetizacdo 1, analogamente
a teoria de bombeamento paramétrico de carga [93], e é uma extensdo da abordagem da teoria

quantica de espalhamento dependente do spin e do tempo [94].

3.1.1 Teoria de bombeamento de spin

De acordo com Yaroslav Tserkovnyak et. al. [20], a corrente de spin, I, flui da camada

ferromagnética para a camada de metal normal, podendo ser escrita como:
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dm) dm 3.3

h
reme =—[A (fﬁx— —Ai— |,
s a7 dt bdt
onde 71 € o vetor unitario da magnetizagéo, fsp”mptem dimensdo de momento angular/(area x tempo),

e A, e A; sdo os parametros de espalhamento da interface, definidos por:

1
A, = EZ N e P o i I
mn 3.4
Ar=1m ) [ (k) + tha(tin) |
mn

AQui 1, [1hn], thn € [t ], sB0 0s coeficientes de reflexdo e transmissdo da matriz de transmissdo
para os elétrons de spin up e [down] na interface. m e n denotam os modos transversais da energia de
Fermi, antes e depois do processo de espalhamento [20], [95]. O momento angular bombeado para o
metal normal por revolugdo da magnetizacdo é proporcional a A, (uma vez que o termo associado em
3-3 tem a mesma forma que o termo de perda magnética de Gilbert da equagéo 2-22). A, pode ser

interpretado como uma transparéncia de spin. Somando-se ambos os termos temos:

Figura 3-2: llustragé@o do processo de bombeamento de spin. A precessdo da magnetizacdo da camada
ferromagnética, injeta corrente de spin polarizada no metal ndo magnético vizinho.

Ar + lAl = g“’ - tTl = Z[gmn - rnT’m(r#ln)*] - Z tlnn(t#nn)*' 3-5
mn mn

onde, g™ é a condutancia mista de spin (com dimens&o de area?'), e t™ o coeficiente de transmissdo
[95], [96]. Por revolucdo, a precessdo da magnetizagdo bombeia momento angular de spin para o
metal normal. Este bombeamento é proporcional a A,., é direcionado perpendicularmente a interface

e é polarizado ao longo do campo magnético aplicado. O termo t™ se cancela para filmes
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ferromagnéticos com espessura maior do que o comprimento de coeréncia Ay, = m/(ky — k), onde
ki e k; sdo os nimeros de onda de Fermi [20]. Portanto a corrente de spin € governada pela
condutancia mista de spin g™. Na maioria das interfaces de interesse onde o contato é balistico, a

componente imaginaria Img™ se torna desprezivel, logo a corrente de spin pode ser expressa como:

jpump _ dr’ﬁ) _ hwp N( h
S

2
%gﬂ (fﬁ X o) =3 9r E) L(H — Hg), 3-6
onde g!* é a parte real do spin mixing conductance, p é o fator de elipticidade da precessdo da
magnetizacdo, w a frequéncia de micro-ondas, h a intensidade do campo de micro-ondas, AH a
largura de linha da amostra ferromagnética e L(H — Hy) a curva lorentziana, correspondente a forma
de absorcdo de micro-ondas durante o processo de ressonancia FMR. Lembrando que gl tem

dimenséo de 4rea™?, M = M /M, é adimensional e 7 tem dimensio de momento angular.

Por conservagdo de momento angular, o torque do spin no ferromagneto devido a corrente de
spin, leva a um termo adicional na equacdo de LLG. Considerando que a variacdo da magnetizacao

em um volume V' ¢é transmitida por uma corrente de spin em uma superficie A temos:

% f (%dv) _ f 1,(0)dA, 3-7

resultando na equacdo de movimento da magnetizacéo:

dM. I;(0 h dm
Z:)/S(): Y gll(mx_m), 3-8
dt tFM 47TtFM dt
usando 7 = M /M, temos:
dM. aglt (. dM
VA y gT M X —— 3_9
dt  4mteyM? dt
A equacéo de LLG, tendo em conta 0 mecanismo de spin pumping, se torna:
dM, . ayf— dM vhght [(— dM
=—y(M X H — M X— — | MXxX—], 3-10
dt ( ), + M < dt )Z * 4ty M? dt )

onde «a, esta relacionada as perdas intrinsecas do material, além de englobar mecanismo extrinsecos
de perda magnética, como espalhamento magnon-fénon, por elétrons de conducéo, correntes de
Foucault, e espalhamento por dois méagnons. Uma boa revisdo desses mecanismos de perda magnética
pode ser encontrado em [97]-[99]. Podemos notar por 3-10 que uma maneira natural de se medir o
efeito de bombeamento de spin seria quantificar o amortecimento adicional, que como mostrado por

Tserkovnyak et. al. [20], deve cair com 1/tzy. Medidas de largura de linha de FMR em funcdo da
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espessura do filme FM foram mostradas ter dependéncias do tipo 1/t (devido ao mecanismo de
spin pumping) e (1/tg),)? (devido ao espalhamento de 2- magnons [100]. Assim o damping efetivo
pode ser escrito como a soma de contribuicdes descritas pelo mecanismo de Gilbert e a contribuicéo

de spin pumping:

QAeff = Qg + Asp, 3-11

onde:

v Yhgr
SPT Amtey M

Desta maneira concluimos que o processo de spin pumping provoca um aumento da largura de

3-12

linha de FMR que é descrita por:

AHgp = = : 3-13
SP Y

3.1.2 Processo de difuséo de corrente de spin em bicamadas FM/NM
A equacdo 3-6 mostra que o termo de corrente de spin injetada na camada de metal normal
(NM) adjacente tem a mesma forma do termo de amortecimento de Gilbert, e por isto, se soma
naturalmente a equacdo 2-10 como um termo adicional de damping. Essa corrente de spin em um
processo adiabatico deve acumular momento de spin no metal ndo magnético. Isto pode ser afirmado
analisando o tempo de precessao e 0 tempo de relaxacéo de spin, onde a frequéncia de precesséo w <«
Ts_fl. Desse modo os elétrons sempre “veem” a magnetizagdo como um termo estdtico de spin,

conservado e acumulando momento angular na interface do metal normal. Desse modo a acumulagéo

de spin deve gerar uma corrente de backflow TS”“C", ver 3-3, a qual contribuira para a corrente total de

spin injetada:

fs — I_;Pump _ I_’Sback. 3-14

Na condic¢ao do metal normal ser um perfeito absorvedor de spin (perfect spin sink), ttm-se que
todos os spins injetados relaxam pelo processo de spin-flip, logo, nessa situacao, teremos fs ~ fsp“m”
e IZ’“C" ~ 0. O caso oposto ocorre quando o material ndo € um absorvedor de spin, neste caso teremos

I, ~0 e [P"™ ~ [back sjgnificando que toda a corrente de spin bombeada na camada NM retorna

para a camada FM. A platina, tantalo, tungsténio sdo materiais caracterizados por serem perfeitos
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x FM NM

Figura 3-3: O acumulo de spin na interface, resulta por um processo de difusdo, em duas contribuicoes, a
corrente bombeada e a corrente de backflow, ambas sdo relevantes para se obter a corrente spin efetiva que
é injetada na camada vizinha.

absorvedores de spin, enquanto prata e cobre sdo elementos com baixa capacidade de absorver spin
[101], [102].

Podemos analisar a situacao intermediaria, na qual o material NM absorve e reflete corrente de
spin. Neste caso o0 processo de acumulacdo de momento angular € analisado como uma difuséo de
spin. A acumulacédo de spin na interface FM/NM, i (y), é na verdade um tensor que se propaga
perpendicular a interface e tem polarizacdo paralela ao campo aplicado. Analisando apenas a
dependéncia com a variavel y, onde 0 < y < tyy, € tyy a espessura do NM, a acumulagdo de spin
se difunde para dentro do metal normal, obedecendo a equacéo de difusdo:

a - -
i) _ DV2.(y) — ) 315

at TSf
onde D é o coeficiente de difusdo e 7,5 € o tempo de spin-flip. A solugéo da equagdo 3-15 se da

aplicando as condicdes de contorno determinadas pela condi¢éo de continuidade da corrente de spin:

2

.\ 0ls(y) ? .
o () B2 = — () s emy = o;

# (ii)a”aL;y)= Oemy = tyy.

A grandeza N na condicdo de contorno acima representa a densidade de estados por unidade
de volume na camada NM. Resolvendo a equacédo 3-15 junto com as condig¢des de contorno, podemos

escrever a equacdo de acumulacdo de spin em funcdo da espessura y, como:

2 coshlk(tyy — )] -
—0). 3-16
REND senh(kty) 50 =0

.[is(y) =
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Esta equacdo pode ser simplificada escrevendo o vetor de onda k, dado por [20]:

(1 - itsfa)) 1
— - i 3-17
k Dty . (1 lTSfa)),

onde Asp = /D¢ € 0 comprimento de difusdo de spin no metal normal. Nos experimentos de FMR

a frequéncia de precessdo w/2m, usualmente da ordem de GHz, é menor do que a taxa de relaxacéo
de spin flip 1/74, (w < 1/rsf). Portanto, o vetor de onda k pode ser aproximada como k =

(Asp)~L. Utilizando 3-17 em 3-16, temos:

Asp 1>
Js(y = 0). 3-18
AND  cenh (f{V—M)
SD

Como visto anteriormente, a corrente de spin na interface € majoritariamente governada pela

ﬁs(y) =

parte real da condutancia mista de spin, gi'. Portanto a corrente de spin de backflow pode ser escrita
em termos da densidade de spin fi;(y) como:

™
gT -

[eck(y = 0) = § - 32 (y = 0) = 7 —1,(0), 3-19

onde S corresponde & rea da interface FM/NM por onde a densidade de corrente J22<k atravessa.

Dessa forma a equacéo 3-14 avaliada em y = 0 se torna:

=g - ﬂ. -
[s(0) = IZ¥™™(0) — [2ak(0) = IZ*™(0) — g* L )Is(m

hNSD tanh (tN—M

ASD 3‘20

I5(0) = IP“"™(0) — gi* - B - I5(0),

onde h € a constante de Plank e f = Asp

T € um parénletro que governa a corrente de
NM
hNSD tanh[ASD ]

backflow. Reorganizando 3-20, obtemos:

I"P(0) = 15(0) + g} B+ 15(0) = (1 + gf* - B)I5(0), ou seja:

I(0) = P4 (0) el
ST (14 gl B)E '
Comparando 3-21 com 3-6, temos que a corrente de spin na interface é escrita por:
75(0) jPemp () g *h (A x dm) 3-22
= ——------- =—-:7-"—\|m —), -
s (1+gt-B)"s (14 g1 p)4n dt
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1.0
~ 0.8 Corrente de spin normalizada(ls(y)) vs tym
o 15(0)
~ Figura 3-4: A corrente de spin
06 Paralsp =3nmel = 12nm injetada se difunde dentro da camada
N
= de metal normal obedecendo a 3-23.
::2 0.4 A figura ao lado mostra o seu
comportamento para Asp = 3 hm, em
0.2 um filme de espessura L =12 nm.
0 2 4 6 8 10 12

Espessura NM (nm)

1

podemos tomar g !

T
}f = m, onde ge}f denota a condutancia mista de spin efetiva, levando em
consideracdo a corrente de backflow. Para qualquer posicédo de y a corrente de spin pode ser escrita

em termos da equacao 3-18:

3-23

i.(y) = ANSD 04is(y) hoy (ﬁ’t y @) senh[(tyy — ¥)/Asp]
s 2 oy ar 9er1 dt senh(tyy/Asp)

A corrente de spin resultante do processo de bombeamento de spin, descrita em 3-23, se difunde
dentro do metal normal e seu comportamento em funcdo da espessura do NM esta ilustrado na Figura

3-4.

3.2 Efeito spin Seebeck

O efeito Seebeck (1821) descreve a geracdo de uma tensdo elétrica ao longo de um material
condutor, quando submetido a uma diferenca de temperatura, ver Figura 3-5 a). Neste efeito, 0s
elétrons na extremidade quente possuem mais energia cinética (maior agitacdo térmica) e se difundem
para a extremidade fria, criando um desbalango de cargas elétricas. No efeito reciproco, conhecido
como efeito Peltier, a passagem de uma corrente elétrica gera uma diferenca de temperatura entre as
extremidades da amostra. Em 2008 foi descoberto o efeito spin Seebeck [36]-[39], [41], [103], [104],
no qual a aplicacdo de um gradiente de temperatura num ferromagnetico metalico (com magnetizacéo
ndo nula) cria um desbalango nas populacgdes de spins ao longo da amostra. O efeito mais evidente é
a criagdo de um actmulo de spin up numa extremidade e spins down na outra extremidade, o que
corresponderia a uma “tensdo de spin”. Quando estudamos o efeito spin Seebeck em metais

ferromagnéticos é necessario o separa-lo da contribuicdo que vem do efeito Nernst anémalo (ANE),



3 Efeitos spintronicos

Figura 3-5: a) llustracdo do efeito Seebeck convencional, cujo principio é utilizado em termopares e cujo
efeito reciproco é utilizado em modulos Peltier. b) Analogamente ao caso classico, o efeito spin Seebeck
gera um desequilibrio nas densidades de spin up (down), u; (i), nas extremidades da amostra.

que induz um campo elétrico transversal a magnetizacdo e ao gradiente térmico e € descrito por,

E ne~VT x M [104]-[107].

O efeito spin Seebeck ocorre em dois tipos de configuragdes: (i) Spin Seebeck longitudinal.
Neste caso a corrente de spin flui na mesma dire¢cdo que o gradiente de temperatura aplicado. Essa é
a configuracdo mais utilizada em experimentos e foi utilizada nas medidas apresentadas nesta tese. A
mesma esté ilustrada na Figura 3-5 b) [37], [46], [105]; (ii) Spin Seebeck transversal. Neste caso a
corrente de spin flui na direcdo perpendicular ao gradiente de temperatura (que é aplicado no plano
da amostra) [36], [38], [46], [108].

Enquanto o caso transversal é observado em ferromagnéticos metalicos e isolantes, o caso
longitudinal apenas é observado em ferromagnéticos isolantes, devido a sobreposi¢do com o efeito

Nerst andmalo que ocorre em ferromagnéticos metalicos [104]-[107]

Inicialmente, o efeito spin Seebeck foi observado na liga ferromagnética metalica Permalloy
[36], e em 2010 este mesmo efeito foi observado em ferrimagnéticos isolantes [37], utilizando o YIG
como injetor de corrente de spin pelo gradiente térmico. Neste caso 0 mecanismo responsavel pelo
transporte de spin sdo as excitacdes de ondas de spin. O efeito SSE foi inicialmente explicado a partir
da teoria de espalhamento, desenvolvida por Xiao et al. [41], ou pela teoria de resposta linear proposta
por Adachi et al. [44]. Ambas as propostas resultam em uma mesma equacéo, e sua explicacao se
baseia na diferenca de temperatura entre magnons e fonons. Devido ao acoplamento magnon-fénon,
em uma situacdo de equilibrio térmico, ambas as temperaturas sdo iguais. Quando um gradiente
térmico € aplicado na presenca de um campo magnético, a corrente de spin gerada pela flutuacéo
térmica da magnetizacdo no ferromagneto, (proporcional a temperatura de magnons), seria menor do

que a corrente de spin gerada pelo ruido de Johnson-Nyquist, a qual depende da temperatura dos
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Zj_l
y=t,, y=0 y=t,

Figura 3-6: llustracdo da densidade de corrente de spin Js; injetada do FMI no metal ndo magnético
vizinho.

elétrons no metal normal. Segundo os autores desta teoria, resultando assim em uma corrente de spin
liquida proporcional a diferenca de temperatura entre magnons e fénons [41], [44], [46]:
., Yhg'k

B
¢ = MV (Tey — Tm)s 3-24

onde VV € o volume de coeréncia magnética.

A comparagédo da equagdo 3-24 com resultados experimentais leva a discrepancias e obtengéo
de pardmetros nao-fisicos medidos. Em 2014 Rezende et al. propuseram um mecanismo diferente, no
qual explica que a corrente de spin é criada pelo fluxo de magnons que se difunde através do material
ferromagnético isolante (FMI) [104], [109]. O mecanismo proposto se baseia na corrente de spin
gerada no bulk do FMI e ndo na interface com a camada de metal normal (caso da equagéo 3-24).
Esta corrente ao chegar na interface penetra o metal adjacente gerando uma corrente de spin a qual
se difunde similarmente ao caso do SPE. A corrente de spin de bulk pode ser calculada

macroscopicamente utilizando a equacéo de Boltzmann para o fluxo de méagnons.

Considerando a bicamada FMI/MN mostrada na Figura 3-6, na presenca de um gradiente de
temperatura perpendicular ao plano do filme e um campo magnético H paralelo a interface. A corrente
de spin acompanha o gradiente térmico na direcdo y. Segundo Rezende et al. a corrente de spin é
transmitida por magnons, com vetor de onda ke energia Awy. A equacdo final obtida por Rezende
et. al. para injeg&o de corrente de spin originada do bulk do FMI para o efeito spin Seebeck € escrita

como:

JE(0) = —CspgltsVT, 3-25
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onde Cs € um coeficiente que depende dos parametros do material, temperatura e da intensidade do
campo magnético aplicado, enquanto p é o fator que representa o efeito da espessura finita da camada
FMI, dado por:

_cosh(tpy/lm) — 1
~ senh(tpy/lm)

Atualmente, a teoria acima consegue explicar todos os resultados experimentais de injecdo de

3-26

corrente de spin por gradiente de temperatura, equacdo 5-16. Dessa forma é reconhecida como a teoria

mais correta para a explicacdo destes fendbmenos.
Efeito do gradiente térmico no amortecimento magnético

Como pode ser visto pela equagéo 3-25, o sentido da corrente de spin muda seguindo o sentido
do gradiente de temperatura. Isto significa que as perdas magnéticas do material ferromagnético
podem ser afetadas por este momento angular que esta sendo “cedido” ou “retido” pelo gradiente de
temperatura. Portanto, um dos fendmenos mais intrigantes associado com o efeito spin Seebeck é a
mudanca do amortecimento magnético em YI1G/Pt pelo gradiente de temperatura, visto na atenuacao
de onda de spin ou na mudanca da largura de linha da ressonéncia ferromagnética [50]-[52], [54],
[110]-[112].

Durante o doutorado foi possivel colaborar no desenvolvimento uma montagem experimental
descrita em detalhes em [56], quando realizamos a injecdo simultanea de corrente de spin pelos efeitos
SPE e SSE. Tal setup consiste na adaptacdo de um mddulo Peltier 8 montagem de medidas de FMR
por linha de fita, como mostrado no inset da Figura 3-7 a). Como sera descrito na secdo seguinte,

parte da corrente de spin injetada em um metal normal, como a platina, converte-se em corrente de

8 ) ) " 5560 60 ) ) )
6} YIG/Pt a) s C a0l YIG/IrMn b) 35,4 505560 |
4} AT=-4 K 3'01 l LL i AT=-4 K 3.0 4.5 '
21 e ALY 20t
S

Of =0

[ >
2 ﬁ/ﬁ -20

i , ;Sr. =t / _40 |
8% 08 00 08 16 %6 w08 00 08 6

H (kOe) H (kOe)

Figura 3-7: Na montagem experimental de injecdo simultanea de corrente de spin, a tensdo resultante é uma
soma das tensdes devido aos dois efeitos V = Vspe+Vsse, 0 comportamento e similar tanto para a) YIG/Pt,
quanto para b) YIG/IrMn.
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carga, podendo ser medida uma diferenca de potencial entre as bordas do metal, descrita por V =
Vspe + Vsgg, mostrado na Figura 3-7 a) YIG/Pt e b) YIG/IrMn.

Alem disso podemos realizar medidas de ressonancia ferromagnética com um controle bem
definido do gradiente de temperatura no FMI. A variagdo da largura de linha em funcédo da diferenca
de temperatura, medida para YIG/Pt e YIG/IrMn, é mostrada na Figura 3-8 a) e b) para 3 GHz e
5 GHz. As larguras de linha foram medidas pelo ajuste da derivada de lorentziana nos dados
experimentais da derivada da absorcdo dP/dH, para alguns modos magnetostaticos. Em cada
espectro de absorcdo foram escolhidos trés modos de absor¢édo para calcular o valor médio da largura
de linha, assim como também estimar uma barra de erro correspondente. Utilizando os dados da
Figura 3-8 a) e b) é possivel observar uma diminuic¢do de aproximadamente 0.5 — 1.0 Oe na largura

de linha pelo incremento de 10 K.

O mecanismo por tras do controle térmico do amortecimento magnético continua controvertido
[55], [113]-[115]. Tendo em vista os resultados experimentais da Figura 3-8, é possivel comparar 0s
dois modelos tedricos citados acima: (i) a magnetizacdo sofre um torque pela corrente de spin gerada
pela diferenca de temperatura 6T entre os elétrons e os magnons [115]. (ii) E o proposto por Rezende
et. al. em que a mudanca do amortecimento é decorrente da corrente de spin de magnons criada no

bulk do ferromagneto pelo efeito spin Seebeck [55].

A teoria proposta no caso (i), segundo [115], o pardmetro de amortecimento de Gilbert é dado

por:
S oT
Aa:_nGd+G%' 3-27

(93 } a) YIG/Pt | b)  YIG/IrMn
62#“:;;3@% féGéH;.gg.NN“ .
®) o z
: | H{';‘HH < .§§4¢¢433233g34$
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Figura 3-8: Mostra o comportamento da largura de linha obtida pelas medidas da derivada da absor¢do

para as amostras a) YIG/Pt e b) YIG/IrMn. Ambas possuem comportamento similar.
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onde 7 representa uma integral que envolve interacGes de quatro magnons, S € o coeficiente Seebeck,
enguanto G e G, sdo parametros proporcionais a condutancia mista de spin na interface YIG/NM. A
equacdo 3-27 mostra que o damping € maior para frequéncias de excitacdo de micro-ondas w mais
baixas. Este fato ndo é confirmado na Figura 3-8 a) e b), onde a variagao da largura de linha & maior

para 5 GHz do que 3 GHz, contradizendo 3-27.

O mecanismo (ii) proposto em [55] sugere que o termo tedrico correspondente a variacdo da

largura de linha na Figura 3-8 a) e b) se torna:

Emcrhwglss
ATTM?tpy

Considerando as incertezas nos diversos parametros, pode-se obter um valor do incremento da
largura de linha, utilizando: &,, =5.5cm, M = 140G, ¢y = — OM/0T = 3.6/4mw G/K, tpy =

AH = — VT. 3-28

100 nm, f = w/2m = 5 GHz, e gJ;; = 10** cm~2. Como vimos, AT = 10 K corresponde a VT =

e
200 K/cm, substituindo esses valores em 3-28, resultaem AH = —0,42 Oe. Resultado esse na mesma
ordem de magnitude dos valores obtidos em linha na Figura 3-8 a) e b). Podendo concluir que os
resultados do experimento de injecdo simultanea de corrente de spin sdo previstos pelo modelo tedrico
baseado no fluxo de momento angular no filme de Y1G, transmitido pela parte coerente de injecdo de
spin, ao qual sobre influéncia do gradiente de temperatura obedecendo a 3-28 [55], [56], [116].

3.3 Efeito spin Hall

O termo Spin Hall Effect foi adotado primeiramente por Jorge Hirsch em seu famoso artigo de
1999 [15], cujo titulo coincide com o nome do efeito. Porém a ideia de que uma corrente elétrica
poderia induzir uma orientacdo de spin em materiais com efeito spin-Orbita grande ja havia sido
prevista por Dyakonov e Perel em 1971 [14]. Os trabalhos de Dyakonov e Perel ficaram restritos a
uma comunidade cientifica mais especializada e a importancia do efeito SHE s6 foi compreendida
apos a publicacdo do artigo de Hirsch em 1999. O efeito spin Hall é uma das maneiras de se criar um
fluxo de spins sem necessariamente existir fluxo liquido de cargas. Todas as propostas tedricas foram
baseadas em processos de espalhamento dependente de spin. Mesmo antes do trabalho de Dyakonov
e Perel (1971), Smit (1958) e Berger (1970) haviam explorado este tema [117], [118]. Como
enfatizado no capitulo de introducéo, a verificagdo experimental do SHE ocorreu no inicio dos anos

2000, em dois trabalhos que foram publicados quase que simultaneamente por Kato et al., (final de
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2004) e Wunderlich et al. (inicio de 2005). Nestes experimentos, realizados em semicondutores, foi

detectado um acumulo de spins nas laterais de amostras transversais a passagem da corrente de carga.

Atualmente considera-se o efeito spin Hall como uma das descobertas mais importante para a
Spintrdnica, pois em principio permite manipular o spin sem aplicagdo de campos magnéticos
externos. Desta maneira o SHE tem grande potencial para aplicacfes praticas assim como ocorreu
com os efeitos Hall classico e Hall andbmalo. De fato, as descobertas dos efeitos Hall [16] e efeito
Hall andmalo [17] que foram realizadas por Edwin Hall, levaram a inUmeras aplica¢cbes em
engenharia de dispositivos e fisica de estado s6lido e de semicondutores, principalmente devido a sua
utilizacdo em sensores diversos. Os efeitos Hall (ordinario e andmalo) sdo frequentemente usados em
experimentos de medidas de transporte eletrénico na fisica do estado sélido [119]. Assim como 0s
efeitos Hall (ordinario e anémalo) tiveram uma importancia incalculavel para a fisica e engenharias,
os efeitos SHE e ISHE tém despertado um interesse crescente da comunidade cientifica ndo apenas
para entender 0s conceitos basicos, mas principalmente em desenvolver aplicacdes diversas na area

de spintronica.

AN
S A A
Charge
current
Spin Hall Effect (SHE) Inverse Spin Hall Effect (ISHE)
Charge current Charge current
spin current spin current
7 h - 7 7
]SZEHSH(U Xfc) Jc :—QSH(]SXU)

Figura 3-9: llustracdo do processo basico de conversdo de corrente de carga em corrente de spin
(SHE) e seu processo inverso, de corrente de spin em corrente de carga. Em ambos os casos, a interacéo
spin-Orbita dos centros espalhadores é crucial para o fenémeno.

Em analogia ao efeito Hall que separa cargas com sinais opostos, o efeito Hall de spin é uma
deflexdo dos elétrons com spins de orientacdes opostas para lados opostos da amostra. Como dito
acima, sua observacao experimental foi feita em semicondutores por Kato et al. em 2004 [21] e por

Wunderlich et al. em 2005 [22]. Em ambos o0s trabalhos se observou que uma corrente elétrica gerava
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um acumulo de spins com polarizagdes opostas nas extremidades das amostras. A primeira evidéncia
do efeito inverso esta no trabalho de Azevedo et al [23] de 2005, porém a explicacdo definitiva do
fendmeno foi dada em 2006 por Saitoh et. al. [24], que interpretou corretamente a tensdo medida

como o efeito inverso do efeito spin Hall, surgindo assim o termo efeito spin Hall inverso (ISHE).

A relacdo entre corrente de spin e corrente de carga pode ser obtida utilizando a formulagéo de
Takahashi e Maekawa [120]. Esta formulacdo considera o efeito do espalhamento spin-6rbita no
transporte de carga e spin em metais ndo magnéticos (NM), como Cu, Al, Ag, etc. e se baseia em dois
tipos de mecanismo de interagdo, o processo side jump (SJ) e skew scattering (SS) [117], [118], [121],
[122]. A ilustracdo dos mecanismos € mostrada na Figura 3-10. A interacdo spin-6rbita provocada
pela presenca de impurezas locais [123] pode gerar um potencial elétrico descrito por Vi, (7) =
Vim 2 6(r —1;) com impurezas nas posices r;. Portanto, um elétron com velocidade p/m =

(n/i) V/m passando proximo a este potencial sentira um campo magnético efetivo H.r =

(1/mc)p x E,onde E = —(1/e)VV;pyp (7). Resultando em um acoplamento spin-6rbita descrito por:

Voo = —UpT * Ber = Nso0 *

v
Vim Z 0(r —n) X 7], 3-29
i

onde & é o vetor do operador de spin de Pauli e n,, é 0 parametro de acoplamento spin-6rbita. A

interacdo spin Orbita esta descrita de maneira didatica no apéndice A.

Figura 3-10: lustracdo dos mecanismos skew scattering a) e side jump b).

O deslocamento Ax e § para 0 SJ e SS, mostrado na Figura 3-10, é diferente para as correntes
de spin com polarizagcdes up e down. Dessa forma uma corrente liquida de carga flui para uma das
direcOes transversalmente a corrente de spin [120]. O processo inverso também é medido pelos dois
tipos de processos de espalhamento, respeitando o principio de reciprocidade de Onsager [124].

Portanto uma relagéo entre corrente de spin e corrente de carga pode ser escrita:

is = V[5 ch]' ejc = Y[fs X 5]; 3-30
onde y =y +y55 =17, [(%Fl) + (2?”) N(O)Vimp] [120], y é o pardmetro de acoplamento entre as

correntes de spin e de carga, possuindo ambas as contribui¢cbes SJ e SS. Uma outra forma muito

comum de escrever 3-30 é:
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R
Is = %QSH(U x]c) e
3-31

A -

Jc = ?HSH(]S X 5)’
onde 5y € o angulo spin Hall, coeficiente adimensional, que se traduz na eficiéncia de converséo
spin para carga e vice-versa. Dentro dos materiais com maiores valores de 8¢5 encontra-se a Pt, W,
Ta, Pd, todos estes materiais possuem um alto acoplamento spin-orbita e namero atémico Z, ver
equacdes [a 20] e [a 21]. Materiais com baixo ndmero atbmico sdo em sua maioria péssimos
conversores de corrente de spin em corrente de carga, como a Ag, Cu, Mn ou baixo acoplamento spin
Orbita como Ti [101], [102], [125].

Corrente de carga total em um filme metélico simples

Considerando, entdo, a conversdao de corrente de spin em corrente de carga dentro do metal

normal NM, podemos calcular a tenséo elétrica nas bordas do mesmo. A densidade de corrente de

carga (/) gerada por uma corrente de spin f§ que flui na interface em z = 0 pode ser escrita por:

tNm

o) = .f JE()dy. 3-32

Vimos que a corrente de spin que se difunde dentro do metal normal pode ser escrita na forma:

J2(y) = Semhllwm=2/Aspl 72 3y Onde JZ(0) & a corrente de spin na interface FM/MN, podendo ter
senh(tya/Asp)

origem pelo processo de spin pumping ou pelo processo spin Seebeck.

2e Asp (
Uc) = sy — 7 tNMt nh

zaSD>/3(°) 3-33

A corrente I,syr portanto pode ser escrita em termos da tensé@o V;syz como:

; _ Visug wisp (2@) tanth ( tvm
ISHE = Rum = 7 an 22sp

onde w € a largura do filme, e 0 termo cos a representa a dependéncia angular entre a direcdo de

)]S (0) cos «a, 3-34

tnm

corrente de carga medida e a relagdo entre J¢ X &, a qual corresponde a orientacdo entre 0 campo

magnético Hea direcdo dos contados elétricos. A equacdo 3-34 representa as correntes elétricas
medidas nesta tese originadas pela conversao de corrente de spin em corrente de carga. O termo JZ(0)
representa as equacgdes 3-6 para injecao por bombeamento de spin e 3-25 para o efeito Seebeck como
mostra a Figura 3-11.
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Figura 3-11: llustracdo dos fenbmenos de geragdo de corrente elétrica pelos processos conjuntos: a) SPE +
ISHE, e b) SSE + ISHE. ambos seguem a dependéncia descrita em 3-34.

34 Efeito Edelstein

Existe uma certa confusdo na literatura sobre os seguintes efeitos: spin galvanic effect (SGE),
seu efeito inverso inverse spin galvanic effect (ISGE) e os efeitos Rashba-Edelstein e seu inverso
(REE e IREE). No SGE, uma corrente de spin gera uma corrente de carga enquanto no ISGE uma
corrente de carga gera um acumulo de spin fora do equilibrio, ou seja, uma corrente de spin. O ISGE
é muitas vezes confundido com o SHE. Podemos fazer uma breve revisdo histdrica para tentar
esclarecer o assunto. O termo spin galvanic effect apareceu pela primeira vez em 2002 (Spin-galvanic
effect, [126]), portanto dois anos ap6s o artigo de J. Hirsch 1999. Neste artigo, o artigo do Hirsch nao
é citado. A fisica do ISGE e do SHE estdo conectadas pela interacdo spin-Orbita e aparentemente
representam duas familias de efeitos relativisticos relacionados a geracao e detec¢do de acumulos de

spins fora do equilibrio.

O termo spin galvanic effect é derivado da analogia com células galvanicas (voltaicas), s6 que
em vez da tensdo ser gerada por uma reagdo quimica, € gerada por um acumulo (polarizagédo) de spin
no meio. O SGE foi primeiro observado em um gas de elétrons bidimensional 2DEG (two-
dimensional electron gas) assimetricamente confinado num pogo quéantico de GaAs. A principal
carateristica do SGE é o surgimento de uma corrente elétrica induzida por um acimulo de spins fora
do equilibrio. A diferenca de populacBes de spin up e down foi induzida incidindo-se luz
circularmente polarizada no meio, criando assim um deslocamento nas sub-bandas de spins, ver
[126]. O fendbmeno que foi batizado como spin galvanic effect em 2002, na verdade foi proposto

teoricamente em 1978 por Ivchenko e Pikus, que publicaram um artigo intitulado “New
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photogalvanic effect in gyrotropic crystals” [127]. Este efeito foi explicado por Edelstein [59] como

sendo um Rashba 2DEG com acoplamento spin orbita.

O que esta comecando a ficar claro na literatura é que o SHE ocorre no volume, em 3D,
enguanto o ISGE ocorre em 2D (interfacial). Como é um efeito interfacial e depende fortemente da
quebra de simetria e da interacdo spin Orbita, o ISGE também é chamado de Edelstein ou Rashba-
Edelstein. Aparentemente os artigos de revisdo mais importantes publicados recentemente, [128],
[129], ddo preferéncia a nomenclatura Rashba-Edelstein effect (REE) ou Edelstein effect para a
conversdo de corrente de carga em corrente de spin e o inverse Rashba-Edelstein effect (IREE) para
a conversdo de corrente de spin em carga. Ambos os fendbmenos, REE e IREE, sdo mediados pela

interacdo spin-oOrbita interfacial.

O termo inverse Rashba-Edelstein effect (IREE) se popularizou a partir de 2013 com o trabalho
de Rojas-Sanchez et al. (“Spin-to charge conversion using Rashba coupling at the interface between
non-magnetic materials”, [60]), onde foi demonstrada a conversao de corrente de spin em corrente de
carga na interface metalica Ag/Bi. Teoricamente ja se sabia que esta interface possui um dos maiores
coeficientes Rashba interfaciais. Foi este trabalho que nos inspirou para interpretar o fendmeno de
conversdo de corrente de spin em corrente de carga na interface Y1G/grafeno que sera discutido mais
adiante. O efeito interfacial Rashba-Edelstein pode ser aplicado em estados de superficie existentes
em isolantes topoldgicos (TIs) e também nos inspirou para explicar resultados de conversao de spin

em carga na interface YIG/TI.

O efeito Edelstein (Edelstein effect - EE) se baseia na geracdo de uma polarizacado liquida de
spin, em um sistema de elétrons bidimensionais. Estes sistemas sob a interacdo Rashba, como descrito
no apéndice A, cria uma separacdo na relacdo de dispersdo de momentos diferentes para diferentes

spins. O Hamiltoniano de Rashba pode ser escrito por:

HRza—;(&xﬁ)-zzaR(axE)-z. 3-35

A equacdo acima causa uma relagdo de dispersdo mostrada nas Figura 3-12 a) e b). Neste
sistema na auséncia de corrente elétrica, a populacdo de spin up e down é a mesma, portanto, ndo
existe acumulagdo de spin, Figura 3-12 ¢). No entanto, quando se aplica um campo elétrico &,,
gerando uma corrente na mesma diregdo, ocorre uma translacdo das bandas de energia. Nesta
situacdo, a populagdo com momento k, e spin up é favorecida, resultando em um actmulo de spin,
este acumulo resultante do travamento entre momento k, e spin up pode ser entendido com uma

corrente de spin Figura 3-12 d).
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+E

Figura 3-12: A atuacdo do efeito Rashba, ou campo Rashba, causa uma deflexdo na relacéo de disperséo de
energia causando um travamento entre o spin e 0 momento do elétron a) e b). Em c) temos a visao superior
da relacéo de dispersdo sem a aplicacdo de campo elétrico. d) A atuacdo do campo elétrico resulta em um

actimulo liquido de polarizagédo de spin. Adaptado de [129], [130].

O efeito inverso, chamado efeito Edelstein inverso (IEE), ocorre quando para 0 mesmo sistema
uma corrente de spin 3D € injetada, desbalanceando a distribuicdo de spin na superficie, portanto
aumentando a populagéo de elétrons com spin up e momento k,.. O excesso de elétrons com momento

k, resulta em uma corrente de carga 2D.

Uma forma simples de escrever esta relacédo é expressada por:

Je = Aigels 3-36
onde A,z é 0 parametro de efeito Edelstein, possuindo unidade de comprimento. A,z = % onde
ag € a constante de Rashba, que mede a intensidade da interacdo e depende do campo elétrico, da

interacdo spin-Orbita e de outras propriedades dependentes do material, e T 0 tempo de relaxacdo do
momento k [60], [129].
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k1%

Figura 3-13: No processo inverso, o acimulo de spin na interface, favorece a populagéo de elétrons com
spin “up”’ e momento k, desse modo, a maior quantidade de elétrons com momento k resulta em uma
corrente elétrica 2D.

Utilizando 3-36, podemos escrever a corrente e a tensao de carga gerada pelo efeito Edelstein,

sob a acdo de uma corrente de spin. Esta relacdo € expressa por:

Vigr = Rswje = A1ggRsw]§(0). 3-37
Assim como ocorre para o efeito ISHE, J(0) pode ser gerado por spin pumping, ou spin
Seebeck, ambos os tipos de injecdo de corrente de spin em sistema Rashba séo mostrados nesta tese.

Para o caso do bombeamento de spin, o valor maximo da tensdo IEE é expresso por:

h 2
V]gzak = AIEERSngg‘fe (E) . 3-38
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4 Tensao MCP e conversao Edelstein inverso

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos com detalhes, resultados que envolvem
fendmenos spintronicos em sistemas bidimensionais ou em que anisotropias de superficie séo
extremamente importantes. A metodologia utilizada para a obtencéo dos resultados discutidos neste
capitulo segue mais ou menos as seguintes etapas: (i) Fabricacdo de amostras com diferentes arranjos
estruturais; (ii) Caracterizagdo magnética basica; (iii) Tensdes elétricas na condicdo de ressonancia
ferromagnética além de tensdo geradas por gradientes de temperatura. Na primeira parte é analisada
a tensdo elétrica em um filme simples de Py para entender sua contribuicdo no processo de
bombeamento de spin. Na segunda parte serdo apresentadas medidas de injecdo de corrente de spine
conversao em corrente de cargas em monocamadas de grafeno sobre YIG. E na terceira parte,
veremos tensodes elétricas no isolante topoldgico (Bio.22Sho.78)2Tes por SPE e SSE. Nas Ultimas duas

partes, a conversao de corrente de spin em corrente de carga se deve ao efeito Edelstein inverso.

4.1 Processo de conversao de spin em filmes simples de Py (MCP)

A tensdo Vsp medida em bicamadas FM/NM pode vir contaminada de uma componente de sinal
gerada no proprio filme FM (tensdo auto induzida). Essa componente é importante quando o filme
ferromagnético é metélico, e tem origem em efeitos galvanomagnéticos diversos como
magnetorresisténcia anisotrdpica, efeito Hall anémalo, efeito Hall planar, etc. Portanto, é fundamental
gue nos experimentos de spin pumping a tensao gerada por efeitos galvanomagnéticos seja separada
da tensdo gerada pelo efeito spin Hall inverso (Viswe). Mesmo tendo o cuidado de colocar a bicamada
FM/NM numa regido do guia de micro-ondas onde ndo exista campo elétrico de rf, ainda existe uma
tensdo DC indesejada e de origem controversa. Na década de 1960, os efeitos galvanomagnéticos
foram estudados com excitacdo por campos de rf em montagens utilizando guias de micro-ondas que
se assemelhavam a experimentos de FMR [131]-[133]. Nesta se¢do apresentaremos uma investigagao

realizada sobre a origem da tensdo DC gerada em filmes simples de Py, na condi¢do de ressonancia



4.1 Processo de conversao de spin em filmes simples de Py (MCP)

FMR. Mostraremos que esta tensdo tem caracteristicas que podem ser explicadas com base no

fendmeno de magnonic charge pumping (MCP) recentemente descoberto [134].

Enquanto o processo de conversdo de corrente de spin em corrente de carga que ocorre em
metais NM ¢é relativamente bem entendido como consequéncia do espalhamento provocado pela
interacdo spin Orbita, a tensdo total medida pode estar contaminada com sinais elétricos de origens
diversas. Se a tensdo total medida for interpretada como devido apenas ao efeito ISHE, corre-se o
sério risco de extrair parametros fisicos ndo realisticos. Isto pode explicar por que o valor do angulo
Hall de spin da Pt tem valores reportados na literatura que variam de ~0.5 % a ~8.0 %. Uma das
principais fontes espurias de sinal é a tensdo DC gerada na propria camada de Py que coloca dois
aspectos a serem investigados: (i) a origem fisica desta tensdo gerada no filme simples FM metalico;
(if) como esta tensdo afeta a medida de tensdo VsHe [135]. Além da auto geracdo de corrente elétrica
na condicdo de FMR [136]-[138], os filmes simples de Permalloy foram utilizados para converter

corrente de spin em corrente de carga [107], [138] pelo efeito ISHE.

Com base no estudo deste fendmeno foi possivel estudar a tensdo elétrica auto induzida no Py,
para tal foram fabricadas amostras de Si/Py(tp,) de dimensdes laterais 1.5 X 4.0 mm e espessuras
que variaram entre 4.0 nm a 150 nm. Apoés a deposicdo do filme de permalloy, eletrodos de prata
foram depositados, com 0.5 mm nas bordas da amostra, como ilustrado na Figura 4-1 b). As amostras
sd0 montadas nas ponta de varetas de plastico e inseridas no fundo da cavidade ressonante retangular
operando no modo TE;,, a 9.4 GHz com fator Q da ordem de 2000. Nesta configuracéo foi possivel

realizar as medidas de ressonancia ferromagnética e tensdo DC auto induzida.

8)4- t, =24 nm ; | b)
5l 4=

¥ (uvolts)

o=

= .5

Si(100)
w [ ——
FM
4 mm

| 7 "\

02 04 06 08 1.0 1.2 14 1.6 1.8
Magnetic Field (kOe)

Figura 4-1: a) Medida de tensdo DC para amostra com espessura tey = 34 nm, para ¢o = 0°. A curva preta
corresponde a combinacéo de curvas lorentzianas simétricas e assimétricas, mostrada separadamente no
inset. b) Esquema da configuragéo utilizada para medir a tenséo DC.
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No processo de spin pumping em bicamadas FM/NM a tensdo elétrica medida pode ser
interpretada como a sobreposic¢ao da contribuicdo devido ao processo de bombeamento de spin (Vsp)
e retificacdo de spin (Vsgg). Enquanto Vsgp possui ambas componentes simétrica e antissimétrica,
Vspr POSSUi apenas contribuicdo simeétrica e ambas possuem dependéncia angular diferentes como
mostrado no trabalho de Azevedo et. al. [34]. A Figura 4-1 a) mostra a medida da tensdo DC auto

induzida (simbolos vermelhos) obtidos para a camada de Py com espessura de 24 nm, e campo
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: Dependéncia angular das amplitudes simétricas e antissimétricas retirada do ajuste da equacgéo
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4-1. Os ajustes em vermelho e azul referem-se as equacGes em 4-2.
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magnético aplicado ao longo da direcdo z’ (¢ = 0°). A curva em preto corresponde a V(H) descrito

por:

v AH? Y AH(H — Hg)
SYM(H — Hp)?2 + AH2 ~ *™(H — Hp)? + AH?

onde Vs, € Vgne; COrrespondem as amplitudes das componentes simétricas e antissimétricas, AH a

4-1

V(H) = VsymL + Vanul' =

largura de linha e Hr 0 campo de ressonéncia, o inset mostra as intensidades de cada uma das
componentes separadamente. O melhor ajuste, mostrado na Figura 4-1 a), foi obtido para V;,,, =
394 0.3V, Vg = —2.7 £ 0.2 pV, AH = 24.5 Oe e Hg = 0.967 kOe. Tomando o valor de Vs,
e Vi Para cada angulo, através do ajuste 4-1, podemos analisar o comportamento angular de suas
componentes como mostrado na Figura 4-2 c) para tp, = 24 nm. Diferentemente dos resultados

apresentados em [34], em que V,,;; apresenta valores nulos para ¢ = 0°,90°,180° e 270°, 0s
resultados da Figura 4-2 demonstram que a mesma abordagem nao pode ser feita, uma vez que para

diversas espessuras 0s valores ndo se anulam para estes angulos.

A dependéncia angular de seis das 18 amostras preparadas é mostrada na Figura 4-2 . Os ajustes

nos dados experimentais sdo equacgoes escritas na forma:

Agym(Po) = asym sen ¢ sen(2¢g) + bsym cOs Py, (linhas vermelhas) 4
Banti(d)o) = Qgne; SEN Py Sen(2¢0) + banti €0s ¢y, (linhas azuis)

Interpretacdo dos resultados através do processo MCP

Diferentes efeitos foram reportados e que demonstram formas eficientes de gerar toque
magnético através de correntes elétricas, dentre eles o torque spin-orbital (spin-orbit torque - SOT)
[139], observado inicialmente em filmes simples de Py. Neste caso a interagdo spin-oOrbita atua
construtivamente gerando uma acumulacdo de spin dos elétrons de conducdo, causando um torque
sobre a propria magnetizacdo do material. Para gerar esta acumulacdo de spin, o material dever ter

propriedades diferentes para os elétrons de condugdo que se movem em dire¢Ges opostas [140].

Como acontece no caso de STT/SPE, SHE/ISHE, REE/IREE, onde a reciprocidade de Onsager
é observada, o efeito oposto ao SOT, isto é, a geracdo de uma corrente elétrica pela dindmica da
magnetizacdo em filme simples de material ferromagnético, também deveria ser possivel. Este efeito
reciproco foi descoberto em 2014 por C. Ciccarelli et. al. [134] e denominado de (magnonic charge
pumping - MCP). E um efeito que parece ser promissor para explicar os resultados da Figura 4-1 e
Figura 4-2. Para isto deveremos adicionar um termo devido ao efeito MPC, nas contribui¢6es de SRE,

derivadas em [34].
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Figura 4-3: a) Tensdo DC medida para trés diferentes amostras para ¢o = 0°, 0 deslocamento para campos
altos pelo decréscimo da espessura, e aumentando a largura de linha. b) Dependéncia do campo de
anisotropia superficial em funcéo da espessura tey, valor obtido para cada amostra preparada a linha sélida
confirma sua dependéncia proporcional a 1/tsy. ¢) Largura de linha vs tpy, a linha sélida é discutida no texto.

Duas evidéncias permitem a suposi¢cdo da contribuicdo de MCP nas tens6es medidas: i) Py
exibe alta interacdo spin-Orbita, [107], e ii) possui quebra de simetria perpendicular extrinseca no
plano da amostra, a qual se manifesta como um campo anisotropia magnética superficial Hs. Esta
contribuicdo aparece na expressdo para a frequéncia de ressonancia FMR para um filme fino, expressa

por:

/
f= V[HR(HR - 47TMeff)]1 2, 4-3

onde a magnetizacéo efetiva corresponde a:

AntM,rr = 4TMs — Hg, 4-4
aqui, Mg é a magnetizacdo de saturacdo e Hg = ZKS/(MSth), onde K € a constante de anisotropia
de superficie [141]. O valor do campo de ressondncia Hy desloca consideravelmente com o
decréscimo da espessura do filme, devido ao campo de anisotropia perpendicular, cuja dependéncia
esta mostrada na Figura 4-3 a). O ajuste (curva vermelha sélida) corresponde a uma equacéo do tipo
< t;yl. Surpreendentemente, o efeito da quebra de simetria perpendicular de superficie pode ser

observado para espessura de até 30 nm. Resultados similares foram obtidos em [142], refor¢ando a
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ideia que esta anisotropia superficial pode ativar o efeito de MCP. A Figura 4-3 b) mostra a

dependéncia da largura de linha de FMR em funcéo da espessura do filme de Py.

Como mostrado por [143], [144], o acoplamento spin-6rbita tipo Rashba (Rashba spin-orbit
coupling — RSOC, ver apéndice A), tem um papel crucial na origem da anisotropia superficial de
filmes ferromagnéticos. Um dos maiores argumentos para justificar que o0 RSOC esta por tras do
campo de anisotropia perpendicular, e consequentemente o MCP, esta no fato de que em todos os
metais, exceto ouro e Pt, uma camada natural de O0xido é formada na superficie a temperatura
ambiente. E de se esperar que os filmes de Py aqui preparados possuam oxidagdo nativa em sua
superficie. Esta camada de 6xido cria um gradiente de densidade de carga, gerando entdo um campo

elétrico perpendicular a superficie. Conclus6es similares também foram obtidas por [143], [144].

Portanto, 0 modelo descrito em [140] leva em consideracéo as contribuicdes de SRE e MCP na

densidade de corrente gerada pela dindmica da magnetizagéo escrita por:

fe — ]—>£SRE) +]—>((2MCP)’ 45

Por conta de as dimensbes das amostras ndo corresponderem ao caso unidimensional, as
componentes da corrente na direcdo z’ devem ser levadas em consideracdo além da direcao de medida
x’. Vale ressaltar, que devido as condic¢Bes da cavidade ressonante, o campo elétrico externo de rf na
amostra pode ser desprezado. Portanto a corrente elétrica surge da precessdo da magnetizacao
exercida pelo campo de rf magnético. As correntes e tensdes geradas no ferromagneto metalico na
condi¢do FMR resultam no aparecimento de termos néo lineares na lei de Ohm generalizada:

oF =], <ﬂ> (7 -,)¥ — Roj, x i, 46
MS
onde o é a condutividade elétrica, j, é a densidade de corrente. O segundo termo da equacdo acima
surge devido as contribuicGes anisotropicas da resistividade [AMR e Planar Hall Effect - PHE], Ap =
P — P1, Ms amagnetizagéo de saturagéo e R o coeficiente Hall extraordinario. A magnetizagéo, deve
ser expressa em termos de sua componente no eixo z e da magnetizacdo oscilante excitada pelo campo

de micro-ondas, ou seja, M= IWZ + m. A média temporal do campo elétrico pode ser escrita por:
=1 Ap — S\ 1s - — = = > \r7 - —
Ey=-— w2 [Z(m JeYM, + (J, X m) X MZ](M -]e)M + R(j, x m). 4-7
S
As componentes da densidade de corrente elétrica incluindo a contribuicdo de MCP, podem ser

escrita no plano x'y’ por:
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]_Z = [( .ex ]z(MCP)) sen ¢0 ’ 0' ( ]ez + ]z(MCP)) Cos ¢0 ] 4-8
O trabalho de C. Ciccarelli et. al. [134] demonstra que a densidade de corrente de carga devido

ao processo MCP é proporcional a dm,./dt e dm,,/0t; escrita por:

_)(MCP) _ A(I‘) amx A(d) amx
Je = + ) 4-9
Mg ) ot M ) ot

onde A®™ e A representam os termos reativo e dissipativo do processo de bombeamento de carga.

Tomando M, ~ Mg € m, e m, como as componentes de rf ao longo das direcdes x e y

respectivamente, a componente x’ do campo elétrico pode ser escrito como:

L Ap\] 3. 3
Ey-X' =— (ﬁ) [_E (Myjeyr') SEN g SEN 200 + 3 (m,j.,") sen ¢, sen 2([)0]
s

A 4-10
P . .
+ <Ms) [((mx]ex’) + <mx]z(MCP)>) Cos ¢0]
A média temporal da corrente elétrica devido ao MCP pode ser escrita por:
d
(myiery = o A Dk AH 4-11
Xz 2M; (H — Hp)? + AH?|

onde A,, € Ay, correspondem aos termos da componente da magnetizagdo em x e em y, escrito por:

M(H + 4mM,yy) Mw

ey, , 4-12
" AHG(2H + 4nM, ;) " YAHG(2H + 4nM,py)

XX

onde AH,, é a contribuicdo de Gilbert para a largura de linha.

A tensdo medida ao longo do eixo x’ pode ser calculada pela integral do campo elétrico da

equacéao 4-10, por:

WEM

VFMR = j E(I) - Qldx’, 4'13

N
l

onde wg), corresponde ao comprimento da camada ferromagnética. O calculo é mostrado em detalhe

em [140]. Em resumo, as dependéncias angulares da tensao Vgy,z podem ser expressas por:

Vemr(9o, H) = [Asen @ sen ¢y sen(2¢,) + B sen ® cos ¢y + Vycp €S ¢ ]L
+ [Acos @ sen ¢y X sen(2¢,) + B cos @ cos ¢y]L/,

4-14

onde L e L' correspondem as dependéncias tipo lorentizianas e derivada de lorentizanas

respectivamente e descritas em 4-1. Os termos A e B correspondem a:
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_ Ap I1I"fx'

A= X
ZMS tFM XX xe

, 4-15
_ Ap Irfz'

= Ay hy.
ZMS tFM xXx'*x

onde Ir’fx, el . séo as correntes ao longo das direcBes x’ e z’ respectivamente. O angulo & em 4-14

f
representa o deslocamento de fase relativa entre 0 campo elétrico e magnético de rf. A expressao da
tensdo devido ao efeito MCP pode ser escrita na forma:

Ap Apwiy MesrY 4
Vmcep = MWFMAxyAxxwhazc = WWA( )hpzc- 4-16

Aqui a = y%H, é 0 damping de Gilbert. A equacdo 4-14 pode ser escrita na forma:

Vemr(Po, H) = Asym(Po) - L(H — Hg) + Banri (o) L' (H — Hg), 4-17
onde Ay, (o) € Banei(¢o) séo descritos em 4-2. Comparando 4-17, 4-14 e 4-2, podemos escrever:
Asym = Asen®, bgyy = Bsen® + Vyep, Qgpei = Acos® € bgy; = Bcos®. Portanto a
contribuicdo do efeito MCP pode ser expressa em termos das componentes do ajuste 4-2, nos graficos

da Figura 4-2 como:

Vamce = bsym [1 —~ (Zsym> (b“”“')l. 4-18

sym /) \Aanti
Exemplificando a equacdo acima, podemos tomar a contribuicdo MCP para a amostra com 34
nm de espessura. A Figura 4-2 d) mostra o ajuste obtido com agy,, = 4.3 £ 0.3 uV, bgyy, = 3.4+
0.2V, agni =16.1108uV e by = —1.3 1+ 0.5uV, que resulta em Vycp = 3.8+ 0.2 uVv.
Utilizando este valor de V},cp, Na equacio 4-16, é possivel obter o valor para A@, considerando uma
AMR de 2% e estimando a magnitude do campo de rf em 0.4 Oe, que corresponde a uma poténcia de

micro-ondas de 40 mW, obtemos A ~7 x 1076 A s cm~2. O parAmetro que caracteriza o SOT,
@ = pA% " deduzid 134 de 34 de a n@ =
n® = p7- deduzido por [134], para a espessura de nm, corresponde a n'# =

2x107° T A~tcm™2, o0 qual é uma ordem de grandeza maior do que o valor reportado por K. Garello
et. al. [145] para a estrutura Pt/Co/AlOx.

Realizando o mesmo calculo do paragrafo acima, podemos gerar o grafico de Viycp vs tpy,
mostrado na Figura 4-4. A curva sélida vermelha corresponde a equacdo 4-16, utilizando os dados

experimentais de M,sr(tpy) € a(tp,), € considerando uma dependéncia de A@ octi, como
Py

observado em [146]. A dependéncia da largura de linha pela espessura do filme é mostrada na Figura
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4-3 b), enquanto a dependéncia do amortecimento de Gilbert a(tp,) = (v/w)AH(tp,) aparece na
Figura 4-3 c¢). A largura de linha pode ser expressa pela composicdo de trés termos que resultam na
curva azul da Figura 4-3 ¢): contribuicdo intrinseca AH;, dois magnons AH,,, e corrente de Foucault

AH,q4y, que quando somados resultam em:

VM( P (uV)

0 1 1 1 1 1 1 L
0 20 40 60 80 100 120 140

t],_\.(nm)

Figura 4-4: Valores de Vmcp, obtido utilizando a equacao 4-18 para diversos valores de espessura
tpy. A curva sélida em vermelho, € obtida atraves da equacéo 4-16 e os resultados de magnetizacéo efetiva
Mesr € amortecimento de Gilbert a.

— — Cam 2
AH(tpy) = AHg + AHyy + AH,gqy = AH + e + Cedaythy 4-19
y

Ajustando-se 0s pontos experimentais com a equacdo 4-19, obtém-se AH; = 21 Oe, Cyyy =
2.0 0e X nm? e Cpuqy = 4.0 x 1077 %. Incorporando as dependéncias com a espessura de 4-16,

podemos ver sua concordancia com os dados experimentais da Figura 4-4. Seu comportamento deixa
claros os dois regimes. No primeiro regime (4 nm até 30 nm) que é caracterizado por uma alta
anisotropia perpendicular, Vy,-p aumenta linearmente com a espessura. No segundo regime, para
espessuras maiores que 30 nm, onde a anisotropia perpendicular deixa de ser importante, ocorre a

diminuigéo da contribuigdo MCP.

Estes resultados contribuem para o entendimento das tensdes elétricas que aparecem na
condicdo de FMR em ferromagnéticos metalicos em que muitas vezes podem sobrepor outros efeitos
como spin pumping e spin rectification. O MCP, processo reciproco do SOT, gera, portanto, uma

corrente elétrica convertida a partir da dindmica da magnetizacdo em materiais com quebra de
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simetria superficial. Podemos ver aqui, que este fenbmeno recente parece estar por tras das medidas

aqui apresentadas.

4.2 Converséo de corrente de spin em heteroestruturas de YI1G/grafeno
por IEE

Como visto na sec¢do 3.4, a descoberta recente do mecanismo de conversdo de corrente de spin
em corrente de carga baseado no efeito Edelstein inverso, enriqueceu e abriu novas possibilidades
para avangos na spintronica [60] em sistemas bidimensionais. Possuindo propriedades excepcionais
de transporte eletronico, o grafeno tem sido considerado como um material bastante promissor para
aplicacdes em spintrénica [147]-[150]. No entanto, devido ao baixo niumero atdémico do carbono, o

grafeno intrinseco possui baixo SOC e, consequentemente, um baixo efeito spin Hall [151].

Porém, foi demonstrado teoricamente que quando a monocamada de grafeno (single layer of
graphene - SLG) é depositada em contato atdbmico com um ferromagnético isolante ocorre a
hibridizacéo entre os orbitais = do carbono no grafeno e os orbitais p do FMI [152]. Dessa forma
surge um efeito de proximidade resultando em um ordenamento ferromagnético dos spins no grafeno
[153]. Como visto anteriormente, uma condicdo desejavel para ocorrer spin pumping € que a interface
entre 0 meio ferromagnético e o ndo magnético propicie a interacdo de exchange entre 0s spins
eletrénicos dos dois materiais. Portanto, um bom candidato para investigar a transferéncia de spins
para SLGs seria uma bicamada de YIG com grafeno. Ambos os materiais possuem propriedades
magnéticas e elétricas excepcionais e a fabricacdo de uma interface limpa com boa aderéncia €

fundamental para investigar fenbmenos magnéticos de interface.

Dessa forma, para o estudo do bombeamento de spin em grafeno, foi usado um monocristal de
YIG, crescido pelo método de epitaxia em fase liquida, sobre um substrato de GGG(111) de 0,5 mm
de espessura. As dimensdes laterais da amostra foram 1.5 x 3.0 mm ao longo do eixo (111) e a

espessura do filme de YIG foi de 6 pm.

A Figura 4-5 ilustra a configuragéo final da amostra usada. A deposicdo da SLG sobre YIG foi
realizada no Instituto de Fisica da UFMG e seguiu a seguinte metodologia: (i) o grafeno é crescido
sobre um substrato de cobre, utilizando a técnica de deposicao quimica em fase vapor (chemical vapor

deposition - CVD) como descrito em [154], [155]; (ii) é depositada uma camada de polimetil-



79
4 Tensdo MCP e conversao Edelstein inverso
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Figura 4-5: Descricao dos passos u{ilizaaos para a transferéncia e preparacdo da heteroestrutra de
YIG/SLG.

metacrilato ou PMMA; (iii) em seguida a tricamada é imersa em persulfato de aménia (NH4)2S20s
onde o cobre € dissolvido e limpo em agua deionizada; (iv) a transferéncia ocorre submergindo o YIG
sobre a camada flutuante de grafeno-PMMA e, entdo, “pescada” pelo YIG; (v) ap6s uma limpeza
com acetona, 0 PMMA é entdo removido, restando apenas o grafeno em contato atbmico direto com
0 YIG; (iv) o ultimo passo € a deposicdo dos contatos de prata nas bordas da amostra para medicGes

elétricas posteriores.

Para o estudo da heteroestrutura mostrada na Figura 4-6 a), foi realizada a investigacdo da
magnetorresisténcia na SLG, bem como a injecdo de corrente de spin no grafeno por bombeamento
de spin. Ambas as investigacdes foram realizadas a temperatura ambiente. Antes das medidas
magnéticas foi realizada a caracterizacdo da SLG por diferentes técnicas. Tinhamos que ter certeza
de que a camada de grafeno era uma monocamada continua e de boa qualidade. Para isto foi obtida
uma imagem por microscopio de corrente de tunelamento (scanning tunneling microscope - STM).
A Figura 4-6 b) mostra a estrutura hexagonal caracteristica do grafeno. A evidéncia da existéncia de
uma monocamada pdde ser confirmada através da comparagdo dos picos G (1580 cm™1!) e 2D
(2700 cm™1) obtidos por espectroscopia Raman e mostrada na Figura 4-6 c). A razdo entre as
intensidades dos picos confirma o crescimento de SLG sobre YIG(111) [156]. A curva | - V mostrada

na Figura 4-6 d) confirma o comportamento 6hmico da camada condutora de grafeno.
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A investigacdo da magnetorresisténcia se deu através da medida diferencial da resisténcia
dR/dH = [R(H + dH) — R(H)]/R(H) , onde R(H) é a resisténcia medida no valor de campo H. O
campo magnético foi aplicado no plano da amostra e perpendicular a direcdo dos contatos elétricos.
Sendo o grafeno ndo magnético e o YIG isolante, qualquer mudanca nas propriedades de transporte

pelo campo pode ser atribuida ao efeito de proximidade, similarmente ao que ocorre no sistema
YIG/Pt [157].

Uma vez que a variagdo absoluta da resisténcia R é pequena, foi necessario utilizar a técnica de
deteccdo lock-in. Para isto foi realizada a modulacdo do campo magnético DC com frequéncia de 26
kHz, amplitude de 4 Oe e uma corrente DC constante de 3.0 mA foi injetada na amostra YIG/SLG
3 X 1.5 mm. A Figura 4-7 a) mostra a variacdo da tensdo medida pelo lock-in, a qual representa a

mudanca da resisténcia pelo campo magnético. Os resultados sdo idénticos para campo crescente e
decrescente.
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Figura 4-6: a) llustracio da amostra com contatos elétricos. b) Imagem de STM (scanning tunneling
microscope) mostrando a estrutura hexagonal do grafeno. ¢) Espectroscopia Raman do GGG/YIG (inferior),

SiO2/grafeno (meio) e GGG/YIG/grafeno (superior). Os picos G e 2D confirmam o sucesso da transferéncia
da SLG para a superficie do YIG. d) Curva I-V mostrando o comportamento 6hmico do grafeno.



81
4 Tensdo MCP e conversao Edelstein inverso

Os resultados podem ser explicados utilizando a regra de Kohler para a magnetorresisténcia,
[Ap/p =~ (H/p)?] [158]. Assim: M, = AR/R « (H;)? onde H; é o campo local aplicado no
grafeno. Porém, se o efeito da magnetorresisténcia decorre do efeito de proximidade, o campo sentido
pela monocamada de grafeno sera proporcional & magnetizacdo do YIG [152], [153], ou seja, H; é
proporcional a magnetizacdo do YIG (My,;). Devido ao campo de modulacdo ac, a mudanca da

resisténcia, usando a regra de Kohler, pode ser expressa por:

Mg < (My;c)? =~ (M + 8M)? =~ M? + 2MSM,

dM 4-20

st ¢ |v - (224 .

A Figura 4-7 b) mostra a curva de magnetizacdo do YIG (obtida por VSM) para varreduras de campo
crescente e decrescente. A partir dessa curva podemos calcular numericamente a grandeza
M - (dM/dH)|, cujo resultado estd mostrado na Figura 4-7 ¢). Comparando as figuras 4-3 a) e 4-3
c), observa-se uma excelente concordancia. Esta concordancia € uma evidéncia clara da ocorréncia
de dois efeitos: (i) Os spins dos portadores de carga no grafeno se acoplam (muito provavelmente por
exchange) com os spins do YIG. Esta suposicdo é confirmada pela relacdo M; « My, usada da regra
de Kohler para interpretar o resultado; (ii) O grafeno em contato atdmico com o YIG adquire uma
polarizacdo de spin bidimensional que pode ser entendida como um acoplamento spin Orbita de
origem extrinseca. Como veremos depois, a conversdo spin-carga no grafeno/YIG muito

provavelmente ocorre pelo efeito Rashba-Edelstein inverso desencadeado pelo efeito de proximidade.

O estudo da injecé@o de corrente de spin se da inicialmente pela analise da absor¢do de micro-
ondas por FMR. Na Figura 4-8 a) temos o espectro de absor¢do de FMR para o filme simples de YIG,
medido num guia de ondas em curto, na frequéncia f = 9.4 GHz, com modulagdo de campo em

1.2 kHz e uma poténcia incidente de micro-ondas de 32 mW. O modo mais intenso corresponde a
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Figura 4-7: a) Medida da derivada da resisténcia do grafeno sobre o YIG, para campo crescente e
decrescente. b) Medida de M vs H em funcdo do campo magnético transversal ao eixo maior da amostra. )
Magnetorresisténcia calculada utilizando a regra de Kohler a partir dos dados de b).
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ressonancia do modo uniforme com k = 0, obedecendo a w, = yH/2(H + 4nM,)'/?, onde y =
2w X 2.8 GHz/kOe para 0 YIG e magnetizacdo de saturacdo de 4mM, ~ 1.76 kG a temperatura
ambiente. A largura de linha de FMR do YIG corresponde a AHy;; = 0.31 Oe. Na Figura 4-8 b) nota-

se claramente a excitacdo dos modos magnetostaticos de ondas de spin.

O contato atbmico do grafeno sobre o YIG causa um aumento da largura de linha como

mostrado na Figura 4-8 b), resultando em uma largura de linha de AHy;¢/s.¢ = 0.54 Oe. Podemos

relacionar o aumento da largura de linha com a condutancia mista de spin gl}f, dada por:

T
fla)geff N 47TMtCOh

e, " 9 = " he (AHvi/sic = Atyic), 4-21

AHgp =
onde w = 2xf e t.,, € a espessura do YIG a qual efetivamente injeta corrente de spin no grafeno,
este valor pode ser tomado como o comprimento de coeréncia do YIG [116], obtendo, assim, um
valor de gl}f ~ 4 x 107 m~2, que é proximo a condutancia mista de spin de sistemas metalicos

usados em estudos de injecdo de corrente de spin como YIG/Pt ou YIG/IrMn.
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Figura 4-8: a) Varredura em campo do espectro de absor¢cdo da amostra de YIG puro. b) A adi¢do de
grafeno causa um aumento da largura de linha devido ao efeito de proximidade, similar ao que ocorre em
YIG/Pt. ¢) Medida SP-ISHE em YIG/Pt para comparagdo com o grafeno. d) Medida da conversdo SP-I1E na
amostra de YIG/SLG.
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O experimento de conversao de corrente de spin em corrente de carga foi realizado na condicdo
de FMR, onde o inset da Figura 4-8 ¢) mostra o angulo entre o campo aplicado e a direcdo de
referéncia perpendicular aos contatos elétricos. Dois fios de cobre (diametro de 200 um) sdo colados
com tinta de prata nos contatos previamente fabricados. Os fios de cobre sdo diretamente conectados
a entrada de um nanovoltimetro para a medida direta da tensdo Vsp (H) gerada pelo processo de spin
pumping. Durante a medida de tensdo o campo de modulacdo ac é desligado para evitar tensdo por
inducdo de Faraday. Ao variar o angulo ¢ entre a dire¢éo dos contatos e 0 campo magnético € possivel
caracterizar a tensao originada pelo bombeamento de spin, que possui uma dependéncia do tipo Vsp «

cos ¢.

Na Figura 4-8 c) temos a tensdo Vsp(H) da amostra de YIG/Pt(4 nm), onde o processo de
conversao neste caso é o efeito spin Hall inverso. Como visto no capitulo 4, no processo de conversao
por ISHE na Pt, uma corrente de spin 3D é convertida em uma corrente transversal de cargas 3D.
Porém, como o grafeno € constituido de uma Unica camada de espessura atbmica, esta interpretacéo
se torna errbnea. Dessa forma a interpretacdo mais correta € que a conversdo no grafeno é feita através
do efeito Edelstein inverso [60], [159]. Uma tentativa para interpretar a origem da tensdo medida em
YIG/SLG como sendo devido ao efeito spin Hall inverso seria aplicar a equagdo Vsp =
(RyfeOsywpyygerstn/8)(heay/AH)?, onde Ry, ty € W sdo respectivamente a resisténcia, a

espessura e a largura da camada de NM; p,, € um fator que expressa a elipticidade e a variagdo

espacial da magnetizacédo de rf do modo uniforme; gl}f representa a condutancia efetiva de spin na

interface; t, € a espessura efetiva da camada NM; h.,,, € AH representam o campo de micro-ondas
sobre a amostra e a largura de linha de FMR. A equagdo anterior, que € valida no limite ty /24y < 1,
ndo depende do comprimento de difusdo de spin Ay, como esperado para uma camada, porém é
atribuida uma espessura efetiva t, para a SLG. Usando Ry = 3,4 kQ, gl}f ~ 4 x10Y m™2, 65y =
0,2, p11 =031, f =9,4GHz, h = 48 mOe, etc. Para Vsp = 5 puV obtemos ty =2 x 10~ m,
Teoricamente a espessura de uma SLG ¢é cerca de 0,34 nm, poréem devido a adsor¢do do grafeno na
superficie, os valores medidos consistentemente ficam na faixa de 0,8 a 1,2 nm. Como o valor
encontrado € muito menor do que os valores acima, concluimos que o mecanismo de conversdo de
spin em carga no grafeno ndo deve ser o efeito spin Hall inverso. Passamos a interpretar que a

conversao de spin em carga no grafeno acontece devido ao efeito Edelstein inverso.

A corrente de spin gerada pelo YIG é convertida em uma corrente bidimensional de carga
seguindo j. = (2e/h)A;gg * Js, onde A,z € 0 parametro que mede a eficiéncia da conversao spin-

carga no efeito Edelstein inverso, possuindo dimensdo de comprimento. A relacdo da corrente de
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carga bidimensional e a tensdo medida na Figura 4-8 d), segue Vsp_;zr = Rywj., onde Ry = 3.4 kQ
é a resisténcia, e w = 1.5 mm a largura da camada do grafeno. A expressao completa para a tensao

de pico da conversdo SP-IEE obedece a:

h\2
VigE-pico = AIEERNnggj‘fe (E) . 4-22

Utilizando o campo magnético de rf, h = 4.8 x 10~2 Oe, correspondente a uma poténcia de
150 mW na amostra, obtemos um valor de A;zz ~ 1073 nm. Este valor é duas ordens de grandeza
menor do que o reportado na interface Ag/Bi [60]. Isto ndo é uma surpresa uma vez que o Bi possui
alto SOC, enquanto no grafeno o acoplamento spin-Orbita possui origem extrinseca induzida pelo

efeito de proximidade com o YIG.

Complementando os resultados de converséo de IEE no grafeno foi preparada uma nova
amostra medindo 8 X 3 mm. Assim como na amostra menor, o sinal de tensdo elétrica possui
caracteristicas de injecdo de corrente de spin por spin pumping e conversdo por efeito Edelstein
inverso, Figura 4-9 a). O alto valor do pico de tensdo em comparagdo com a amostra menor na Figura
4-8 d) se deve ao fato de a amostra possuir maior resisténcia e maior largura. Na Figura 4-9 b)
mostramos a dependéncia de curvas Vsp vs H para diferentes poténcias de micro-ondas incidente na

amostra, demonstrando o comportamento linear de Vsp vs Poténcia.

A Figura 4-9 c) corresponde a medida de Vsp para a mesma amostra de 8 X 3 mm, realizada
em uma linha de fita, como descrito na se¢do 2.4. A stripline possui impedancia caracteristica de
Z, =50 Q, largura de 0.5 mm, e separada da amostra de YIG/SLG por espacador de 60 um, com
poténcia fixada em P; =100 mW. Podemos observar duas importantes caracteristicas: (i)
Comportamento linear do maximo valor de tensdo pela frequéncia f mostrado na equacédo 4-22. (ii)

A queda abrupta da tensdo para frequéncias de micro-ondas abaixo de 3 GHz. Isto é explicado por
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Figura 4-9: a) Tensdo SP-IEE do sistema YIG/SLG, com dimensdes laterais 8 x 3 mm. b) Construcédo em
3D da tensé@o Vsp para diferentes poténcias de micro-ondas. ¢) Tensdo medida em linha de fita para
diferentes frequéncias, em azul campo positivo e em vermelho campo negativo.
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um fenébmeno ndo-linear que ocorre em baixos niveis de poténcia e em frequéncias abaixo de um
valor critico, f < f,. Neste fendmeno, 0 mégnon com k = 0 (excitado na ressonancia) decai em um
par de magnons com metade da frequéncia e vetores de onda opostos. Em filmes de YIG de 6 um de

espessura a frequéncia critica abaixo da qual ocorre o processo de 3 magnons é f =~ 3,3 GHz [160].

De forma geral, foi possivel concluir a existéncia de uma interacdo spin-Orbita de origem
extrinseca do grafeno quando em contato atbmico com um filme de YIG. A nossa conclusdo se baseou

nos dois fendbmenos observados [159]:

#* A magnetorresisténcia do grafeno induzida pelo efeito de proximidade em contato
atdmico com o YIG;

¥ A deteccdo de uma tensdo DC ao longo do grafeno devido a injecdo de corrente de spin
pelo processo de spin pumping. Identificamos que o mecanismo mais provavel de
conversao de corrente de spin em corrente de carga no grafeno ocorre pelo efeito

Edelstein inverso

4.3 Conversdo por efeito Edelstein no isolante topoldgico
(Bio.22Sho.78)2Tes.

Um conjunto de materiais que desperta bastante interesse da comunidade cientifica atual séo os
chamados isolantes topoldgicos (Topological Insulators - Tls). Esta classe de materiais possui como
uma de suas maiores caracteristicas, o fato de serem isolantes em bulk, porém condutores em sua
superficie. Isto se deve aos seus estados de superficie serem topologicamente protegidos, despertando
interesse de pesquisa em diversas areas como: spintrénica, computacdo quantica, monopolos
magnéticos e sistemas de elétrons altamente correlacionados [161]-[164]. Estes estados de superficie
séo caracterizados por exibirem um cone de Dirac, de gap zero, e exibem um travamento entre a
direcdo do spin e a direcdo do momento linear do elétron, de modo que o spin do elétron esta sempre
perpendicular a direcdo do movimento de carga, como ilustrado na Figura 4-10 a) [164], [165]. Tls
exibem outro fator interessante para o estudo em spintronica. Estes materiais possuem um alto
acoplamento spin-érbita, assim como alta capacidade de torque de spin e, como ja vimos, sdo pontos

cruciais para a converséo eficiente de corrente de spin em corrente de carga [166]-[168].
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Para o estudo da conversao de corrente de spin em corrente de carga em isolantes topolégicos
foram utilizadas duas amostras, cujas estruturas sao: i) Saphire/(Bio.22Sbo.78)2Tes/Py(12 nm), ilustrada
na Figura 4-10 b) e ii) Saphire/(Bio.22Sho.78)2Tea/NiO(5 nm)/Py(12 nm), ilustrada na Figura 4-14 a).
Neste caso, o ferromagnético Py é utilizado como injetor de corrente de spin. Foram realizadas,

portanto medidas de injecédo de corrente de spin pelo efeito de spin pumping e efeito spin Seebeck.
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Figura 4-10:a) Mecanismo de spin-momentum locking. Os elétrons se movem com orientagdo de spin bem
definida, adaptado de [166]. b) llustracdo da bicamada 6-QL(Bio.22Sho.7s).Tes/Py(12 nm), coordenas
utilizadas nesta sessao, considerando ¢ como o angulo entre a diregdo dos contatos e 0 campo magético H.
¢) Derivada da absorcdo FMR pelo campo magnético H, medida para 9.4 GHz e poténcia de micro-ondas
de 24 mW, o inset mostra o espectro de absor¢cdo FMR para o filme de Py(12 nm) sobre Si.

As amostras de Tl foram crescidas no Laboratorio do Prof. J. Moodera, do Instituto de
Tecnologia de Massachusetts (MIT), Estados Unidos, seguindo os procedimentos descritos em [169].
As seis quintuplas camadas (6QL) de (Bio.22Sbo.7s)2Tes foram crescidas utilizando-se um sistema
caseiro de epitaxia de feixe molecular (MBE), sobre substratos de safira(0001) com espessura 0.5
mm. Os substratos sdo previamente aquecidos a 800 °C antes da deposic¢do. Durante o crescimento a
temperatura do substrato se mantém proxima a 230 °C. Com o intuito de evitar contaminacdo, uma
camada de 3 nm de Te é depositada a temperatura ambiente antes de retirar as amostras da camara de
MBE. O crescimento das demais camadas seguiu 0s passos e as configuracfes descritos na secao o
2.2. Para obtencédo do contato atdbmico entre o filme de Py e 0 Tl, a camada de Te é removida através
do aquecimento do substrato a uma temperatura de aproximadamente 120° dentro da camara de
sputtering enquanto a deposicdo de Py ocorre a temperatura ambiente. Na segunda estrutura, foi
fabricado um filme de NiO depositado a 160 °C para isolar eletricamente o filme de Py da superficie
do TI. O NiO ndo deixa fluir a corrente elétrica, mas conduz corrente de spin. Este procedimento é

fundamental para evitar a contaminacao do sinal gerado pela conversao de spin em carga pelo efeito
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ANE(Anomalous Nerst Effect). A espessura do NiO deve ser fina e uniforme para evitar pinholes que
dificultariam o isolamento elétrico entre as camadas de Py e TI. A escolha da concentracdo de Bi em
0.22 se deve ao fato de que neste caso a 0 nivel de Fermi se encontra proximo ao cone de Dirac [170]-
[172].

As medidas de FMR e spin pumping foram realizadas com parametros similares aos descritos
na secdo anterior, as dimensdes laterais da amostra corresponde a 3 X 1.5 mm. A Figura 4-10 c)
mostra a absor¢do de micro-ondas por FMR da estrutura (Bio22Sbo.78)2Tes/Py(12 nm) para uma
poténcia incidente de 24 mW e largura de linha de AH = 33.0 Oe. O inset mostra o espectro de FMR
para o filme simples de Py(12 nm) sobre Si, correspondendo a AHp,, = 28.0 Oe. Isto demonstra que
a camada de isolante topoldgico produz um termo adicional de amortecimento magnético, similar ao
ocorrido em bicamadas Py/Pt [34], [173].
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Figura 4-11: a) Tensdo elétrica medida nas laterais da amostra para trés diferentes angulos ¢ sob mesma
poténcia de micro-ondas, o inset da figura mostra a curva |-V para a estrutura (Bio.22Sbo7s)2Tes/Py(12 nm)
demonstrando a formac¢do de um contato dhmico entre os pads de prata e o isolante topolégico. d)
Dependéncia angular dos valores maximos da componente simétrica da tenséo de SPE.

A tensdo elétrica medida na condigdo de ressonancia ferromagnética é mostrada na Figura 4-11
a) para trés valores de angulos ¢. Para cada curva V (H, ¢), pode-se ajustar uma curva descrita por

4-1, separando entdo as componente simétricas e antissimétricas da curva de tensdo. A Figura 4-11
b) mostra 0 comportamento angular da componente simétrica da tensdo. Escrevendo VQpeak como o
valor méaximo da componente simétrica da tensdo com dependéncia angular dada por
V(H, )=V L(H —H.)cosg+ Vg™ L(H — H ) + V¥ D(H —H,)]sin 2¢ sing. Obtemos da
Figura 4-11 b), VQpeak = 2.3 uV. Como visto nos resultados do filme simples de Py, Vspg € Viycp

possuem dependéncia angular proporcional a « cos ¢. Portanto parte desta tensdo corresponde ao
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sinal de MCP. Para separar as contribuicdes, foi preparado um filme simples de Py(12 nm) com

mesmas dimensdes. A tensdo elétrica medida para a mesma poténcia correspondeu a Vy;cp = 0.4 pV.

Figura 4-12 mostra o comportamento de a) V(H) = Vi, (H) + Vgnei(H), b) Voym(H) € C)
V,nei(H) para diferentes poténcias incidentes sobre a amostra. O comportamento linear esperado da

componente simétrica de V(H) é confirmado na Figura 4-12 d).
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Figura 4-12: a) Curvas de Vspe vs H para diferentes poténcias incidentes na amostra, para ¢ = 0°. b) e ¢)
representam a variacdo das componentes simétrica e antissimétrica da tensdo DC detectada. d)
Dependéncia linear do pico de tensdo pela poténcia incidente.

Como se pdde observar, a maior parte da tensdo elétrica medida decorre da conversdo de
corrente de spin em corrente de carga no isolante topolégico [169]. Esta conversdo ndo pode ser
explicada através do efeito spin Hall inverso, uma vez que a condig@o de conducdo elétrica superficial
do (Bio.22Sho.78)2Tez impossibilita a injecdo de uma corrente elétrica 3D dentro do isolante topoldgico.
Portanto, a conversao neste caso € similar ao caso do Y1G/grafeno, ou seja, a tensao elétrica medida

se da pela injecéo de corrente de spin por SPE e conversédo por efeito Rashba-Edelstein inverso [60],
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[159], [167], [174]-[178]. No maximo de absorcdo ferromagnética, o Py acumula na interface

(Bio.22Sho.78)2Tes/Py uma corrente de spin proporcional a J¢ escrita por:

hwp Tl(h
]S_ AT 9r

2
_ _ 4-23
AH) L(H — Hy),

O spin-momentum locking, devido a interacdo orbital tipo Rashba do gas de elétrons, faz com

que a corrente de spin 3D se converta em uma corrente de carga 2D, com densidade escrita por j. =
(2—;) Aigels. Onde A;zp corresponde ao coeficiente de efeito Edelstein com dimensdo de

comprimento. A tensdo elétrica medida pode ser escrita por V;gz = Rswj., onde w € a largura da

amostra e R a resisténcia shunt da amostra.

No intuito de obter 0 A;5g, a partir dos dados experimentais devemos calcular a relagéo entre j -
e js. A largura de linha aumentou em 5 Oe, isto significa que, utilizando a relacdo entre aumento da

largura de linha e gl;;, equacdo 4-21, com 4mM, = 11kG, tpy, = 12 nm, € w/2mw = 9.4 GHz,

obtemos gi}f = 1.0 x 10 m~2, valor este similar ao da bicamada Py/Pt. Para uma poténcia de 24

mW o campo de micro-ondas corresponde a h = 0.3 Oe. Substituindo esses valores em 4-23,

peak

calculamos Js = 2.3 x 105 A/m?. A corrente de carga corresponde a J, = ‘ngf), onde VPe* =
S

1.9V, Rs =71Q e w = 1.5 mm, isto resulta em J, = 1.7 X 107> A/m. Portanto temos A,z =
0.075 nm. Vale apena ressaltar que, para estes tipos de materiais, a magnitude de A;zz € muito

dependente da preparacdo da amostra e das suas propriedades de interface [176], [178].

Além das medidas realizadas em cavidade ressonante, a geracdao de tensdo por SPE-IEE foi
realizada através da montagem de linha de fita mostrada na Figura 2-10 b). Esta montagem permite
a obtencdo de Vspp para diversas frequéncias de micro-ondas, a poténcia incidente € similar a poténcia
da cavidade, e corresponde neste caso a 28 mW. Na parte inferior da Figura 4-13 vemos as curvas de
tensdo Vspi(H) para diferentes frequéncias. Na parte superior temos a relacdo entre frequéncia de
micro-ondas incidentes em fungdo do campo central de absorcdo de FMR. O inset da Figura 4-13
mostra o valor de V*(uV) vs f(GHz), onde:

2
AH) , 4-24

V=V (—

AH-
que corresponde a tensao elétrica normalizada pela razdo das larguras de linha AH em relacdo a
largura de linha para 5 GHz AH5. O comportamento linear em funcdo da frequéncia demonstra que a

origem da corrente elétrica é diretamente relacionada com a corrente de spin /s, equacédo 4-23.
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Figura 4-13: A parte inferior mostra medidas de Vspe por excitagdo em linha de fita, para diferentes valores
de frequéncias de micro-ondas, com poténcia incidente de 28 mW. Na parte superior, vemos a curva de
Kittel ajustada para o grafico da frequéncia de micro-ondas vs Hg, 0 inset mostra a dependéncia do maximo
valor de tensdo normalizada pela largura de linha, demonstrando seu comportamento linear.

Além da injecdo de spin por spin pumping, foram realizadas medidas de efeito spin Seebeck.
Na 4-14 a) temos a ilustracdo do setup utilizado para as medidas. Aplicando corrente elétrica no
modulo Peltier podemos aquecer ou resfriar a estrutura em contato direto com o Py. Como a base é
0 substrato de safira que esta a temperatura ambiente, cria-se assim um gradiente de temperatura
através da estrutura. Este gradiente gera uma corrente pura de spin pelo efeito spin Seebeck descrito
em 3-25. Sendo o Py um ferromagnético condutor, o efeito Nernst anémalo cria uma tensao elétrica
ao longo da camada ferromagnética perpendicular ao gradiente de temperatura. Este efeito pode
mascarar as tensdes devido ao processo SSE-IEE. Para separar os efeitos foi depositado 5 nm de NiO,
(6xido de niquel) que é conhecido por ser um isolante elétrico com capacidade de conduzir corrente
de spin [13], [179]-[182]. Portanto, ele impede que a tensdo ANE seja medida no filme de

(Bio.22Sho.78)2Tes, permitindo que a corrente de spin alcance o Tl e seja convertida por IEE.

Figura 4-14 b) mostra as tensdes medidas nos eletrodos do filme de TI para diferentes valores
de gradiente de temperatura. Todas exibem a assinatura caracteristica da tensdo por SSE, que se
assemelha a curva de magnetizacdo, possuindo valor maximo proporcional ao gradiente aplicado. A
Figura 4-14 c) mostra os valores Vs maximos para H = +0.4 kOe. A barra de erro apresentada
refere-se as flutuacdes da tensdo em torno do valor atribuido. O comportamento linear de Vsgg vs AT,

confirma a concordancia do resultado experimentais com a equacao 3-25.
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Figura 4-14: a) llustracdo da estrutura utilizada para as medidas de injecdo de corrente de spin por efeito
Seebeck. b) Curvas caracteristicas de SSE para diferentes gradientes de temperatura. ¢) Dependéncia de
Vsse pelo gradiente de temperatura, seu comportamento linear é assinatura dos processos SSE-IEE, tensdes
medidas para H = 4 kOe.

Assim como mostrado acima, o parametro A;zr pode ser obtido através dos dados de spin
Seebeck, através da razdo entre as correntes de spin e de carga. Podemos estimar a corrente de spin
gerada no isolante topologico comparando com os dados da amostra Si/Py(20 nm)/NiO(5 nm)/Pt(6
nm), a qual para AT = 12 K produz uma corrente de carga na platina de /. = 1.6 x 103 A/m? [179].
Considerando o angulo spin Hall da platina 6,, = 0.05, isto resulta em uma corrente de spin de J5 =

3.2 x 10* A/m?. O gradiente de temperatura do Py pode ser encontrado através das condutividades

térmicas do Si (Ks;) e do Py (Kp,,) por: VT = (%) (At—T) onde t; = 0.4 mm corresponde a espessura
Py s

do substrato. No caso da amostra comparativa tem-se VTp,, ~ 957 K/cm. Para a amostra de Tl temos

KAleg

VT = ( ) (At—ST) que resultaem VTp,, = 217 K/cm para o caso do isolante topolégico. A corrente

Kpy
de spin é proporcional ao gradiente de temperatura, equacdo 3-25, portanto, é possivel estimar a
corrente de spin no isolante topoldgico em Jg¢ = 7.2 x 103 A/m?. A corrente de carga superficial é
obtida utilizando Vssp = 5.9 uV, e resisténcia R = 1.08 x 10* ), desta forma, J. = 5.46 X
1077 A/m. Portanto para o efeito spin Seebeck temos A,z = 0.076 nm, este valor é o mesmo obtido
através dos resultados de spin pumping, demonstrando bastante coeréncia entre as duas formas de

injecdo de corrente de spin [169].
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Em resumo foi possivel observar a conversdao de corrente de carga em corrente de spin no
isolante topologico (Bio.22Sho.78)2Tes através da injecdo de corrente de spin gerada pelo Py. Nos
resultados de bombeamento de spin, foi possivel subtrair a contribuicdo devido ao efeito MCP e obter
A3FE = 0.075 nm. Nos resultados de injecdo por spin Seebeck, foi depositada uma camada de NiO,
a qual permite a separagdo entre os efeitos SSE e ANE e com os dados de spin Seebeck. Foi possivel
estimar A75€ = 0.076 nm. A conversdo através do efeito Edelstein inverso surge através do spin-

momentum coupling nos estados de superficie do isolante topolégico.
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5 Transporte de spin e conversao spin Hall inverso

Neste capitulo apresentaremos uma série de resultados obtidos nesta tese, 0s quais possuem em
comum o mecanismo de conversao de corrente de spin em corrente de carga através do efeito Hall de
spin inverso. Os resultados apresentados enfatizam trés grandes pontos: i) observagdo experimental
da conversdo ISHE no antiferromagnético metalico IrMn; ii) transporte eficiente de corrente de spin
atraves do polimero condutor PANI, utilizando um filme de Pt como detector de corrente de spin; e
i) aumento da eficiéncia efetiva de conversdo ISHE por nanoparticulas de Ag incorporadas

aleatoriamente numa matriz de Pt.

5.1 Conversdo em metais antiferromagnéticos
Em 2014, Chen et al [183] demonstraram teoricamente que o material antiferromagnético
IrMns, ndo colinear com magnetizacdo liquida nula & temperatura ambiente, possuia uma alta
condutividade Hall anémala. Os célculos na referéncia [183] foram feitos para o monocristal IrMns
na fase y. E possivel esperar propriedades similares em IraoMnso (IrMn) policristalino, uma vez que
este é formado por grdos de IrMns [184], [185]. O IrMn é um material antiferromagnético (AF) a

temperatura ambiente, facilmente fabricado por sputtering na fase policristalina e que pode ser usado

para polarizar (prender) a magnetizacdo de camadas ferromagnéticas adjacentes em estruturas

v

Figura 5-1: llustragdo esquematica dos métodos de spin pumping (a) e spin Seebeck (b) usados para injetar
corrente de spin a partir do YIG no IrMn.
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valvulas de spin. Como o efeito spin Hall (SHE) tem a mesma origem que o efeito Hall anémalo
(AHE), é esperado que a liga de IrMn tenha efeitos SHE e ISHE consideraveis. Foi baseado nestas
premissas que fabricamos bicamadas de Y1G/IrMn e investigamos as suas propriedades magnéticas,
principalmente o processo de converséo de corrente de spin em corrente de carga pelos efeitos de spin

pumping e spin Seebeck.

A Figura 5-1 mostra de forma esquematica as montagens usadas para investigacdo dos
processos de geracdo e injecdo de correntes de spin pelos métodos de spin pumping (a) e spin Seebeck
(b), bem como a geracdo de corrente de carga na Pt pelo efeito ISHE. A vantagem de usar o isolante
ferrimagnético YIG no experimento de spin pumping € que nos livramos de efeitos
galvanomagnéticos indesejaveis, como a magnetorresisténcia anisotropica, que ocorrem em metais

ferromagneticos.

As Figura 5-2 (a) e (¢) mostram as derivadas das curvas de absor¢do por FMR do YIG(6 pum)
puro, com largura de linha de AHyyyy = 0.43 Oe e da bicamada YIG(6 um)/IrMn(5 nm), com

largura de linha de AHyy = 0.68 Oe. A Figura 5-2 (b) mostra a derivada do espectro de absorcéo
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Figura 5-2: Em (a), (b) e (c), estdo mostradas as derivadas das curvas de absorcdo de FMR da camada
pura de YIG, das bicamada YIG/Pt e YIG/IrMn, respectivamente, Em (d) temos uma curva de histerese
obtida por MOKE, da bicamada IrMn(5nm)/Py(4 nm), mostrando o efeito de exchange bias caracteristico
de uma bicamada AF/FM.
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de FMR para a bicamada YIG(6 um)/Pt(4 nm), que possui largura de linha de AHyy gy = 1.0 Oe.
Se supusermos que o aumento adicional da largura de linha de FMR ocorre devido unicamente ao

mecanismo de spin pumping, concluimos que:

gifr(ItMn) _ 0.68 — 043 _ 0.25

gt ~ 1 ]
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Figura 5-3: Dependéncia com o campo aplicado das tensdes V,swe para diferentes angulos ¢, para as
amostras YIG/IrMn em (a) e YIG/Pt em (b). As diferencas de amplitude sdo em parte explicadas pela alta
resisténcia elétrica do IrMn. Os modos magnetostaticos, excitados pela micro-ondas, também injetam
correntes de spin no metal adjacente ao YIG.

A Figura 5-3 mostra curvas de tensdo DC geradas por spin pumping e medidas diretamente em
um nanovoltimetro em fungdo do campo magnético aplicado, nas bicamadas de YIG/IrMn em (a) e
YI1G/Pt em (b). Dois pads de Ag (150 um x 1.5 mm) sdo depositados nas extremidades das amostras,
cujas dimensdes laterais sdo 1.5 x 3.0 mm?. Utilizando tinta de prata sio feitos os contatos elétricos
dos pads com o nanovoltimetro. A excitacdo da FMR foi feita com a amostra colocada num guia em
curto, para uma poténcia incidente de micro-ondas de 80 mW na frequéncia de 9.4 GHz. A Figura
5-3 mostra claramente as tensdes geradas pelo modo uniforme e pelos modos magnetostaticos.
Variando-se o angulo ¢, ilustrado no inset da Figura 5-3 (a), podemos medir a tensdo Vsp para
diferentes angulos e mostrar que Vsp é positivo para ¢=90°, é nula para ¢= 0° e negativo para
¢ =-90°. Estes valores concordam com a relacdo fc ocfs x &,onde 6 || H efs aponta perpendicular
ao plano da amostra. Como vimos anteriormente, o pico de tensdo ISHE medido no campo de
ressonancia é dado por Vsp < RNGSHgZ}f(P/AHz), onde Ry € a resisténcia da camada metalica, P =
h? é a poténcia de rf incidente e AH é a largura de linha de absorcdo por FMR. As resisténcias elétricas
medidas sd0 Rp; =178Q e Ry, = 1250Q, que ddo condutividades de op, = 2.42 X

10* (Qcm) ™! e o4n = 3.6 X 103 (Qcm) ™. Usando os valores das larguras de linha obtidos por
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FMR de AHpppm = 0.68AHp;, giiym = 0.43gh: e Vsp(IrMn) = 5 Vgp(Pt), obtemos um angulo Hall
de spin para IrMn de 65y (IrMn) =~ 0.86, (Pt).
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Figura 5-4: Mostram as variagdes das tensdes ISHE criadas pelo efeito Seebeck de spin na geometria
longitudinal para diferentes valores de AT aplicados (AT = 4 K, 8 K e 12 K) para as amostras de YIG/IrMn
em (a) e YIG/Pt em (c). As variacdes de tensdo reproduzem ciclos de histerese da magnetizagéo, como
esperado. As figuras (b) e (d) mostram as variages das tensdes em fungdo de AT para um campo aplicado
de 1.0 kOe ao longo das direcGes definidas por 4 =90 e 4 = -90.

A Figura 5-4. mostra medidas de efeito Seebeck de spin obtidas na geometria longitudinal, na
qual as bicamadas de YIG/NM (NM = normal metal) estdo submetidas a um gradiente de temperatura
normal ao plano das amostras. Usamos amostras de GGG/Y1G/IrMn e GGG/YIG/Pt preparadas nas
mesmas condigdes que as amostras analisadas por spin pumping, mas com dimensOes laterais
ligeiramente diferentes, 10 x 2.5 mm?. Isto permite mais area transversal para aplicacdo da diferenca
de temperatura. O inset da Figura 5-4 (a) mostra uma ilustracdo da montagem utilizada, onde médulos
Peltier comerciais foram usados para aplicar o gradiente térmico vertical. As figuras mostram as
variagOes das tensbes ISHE criadas pelo efeito Seebeck de spin na geometria longitudinal para
diferentes valores de AT aplicados (AT =4 K, 8 K e 12 K) para as amostras de YIG/IrMn em (a) e

YIG/Pt em (c). As variacdes de tensdo reproduzem ciclos de histerese da magnetizacdo, como
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esperado. As figuras (b) e (d) mostram as variagOes das tensdes em funcdo de AT para um campo
aplicado de 1.0 kOe ao longo das direcGes definidas por ¢ =90 e ¢ =-90. Ambos os dados mostram
a variacdo linear esperada de Vsse vs. AT com a mudanca de sinal quando o campo é invertido. Usando
0 modelo desenvolvido por Rezende et. al, no qual o gradiente térmico cria uma corrente de spin
através do volume do filme de YIG que é injetada na interface YIG/NM, essa corrente de spin é

transformada em corrente de carga gerando uma tensdo na NM dada por V,gyr < RNHSHgg}fAT.

Considerando os valores para estas novas amostras, onde Ry, = 3200 Q e Rpy = 314 Qe Vi, =
4 Vp,, obtemos valores para o angulo Hall de spin para IrMn como 6y (IrMn) ~ 0.86y(Pt). Este é

0 mesmo valor encontrado pela medida de tensdo gerada por spin pumping [186].

Considerando que a tensdo criada pela conversdo da corrente de spin em corrente de carga pelo
ISHE é proporcional ao 85y e também a resisténcia da camada NM, podemos definir uma figura de
mérito para um detector de corrente de spin pela razdo 8sy/ 0y, onde oy, é a condutividade da
camada NM. Utilizando este critério, concluimos que o IrMn tem uma figura de mérito que é 6.5
vezes maior do que a figura de mérito da Pt, que é considerado um dos materiais que possui maior

efeito spin Hall.

A principal concluséo desta parte do nosso trabalho é que fomos capazes de demonstrar que o
antiferromagneto IrMn possui propriedades de conversdo de corrente de spin em corrente de carga
semelhante a Pt. Este resultado confirma a previsdo teérica de que o IrMn possui um alto efeito Hall
andmalo. Desta maneira mostramos que os antiferromagnetos sdo materiais muito interessantes para

investigar propriedades spintronicas.

5.2 Transporte eficiente de corrente de spin atraves de polianilina

A procura por materiais que sejam bons condutores de corrente de spin é de interesse atual para
aplicacdes em transporte de spin em distancias longas sem perda do estado de polarizagdo. Devido a
mecanismos de espalhamentos dependentes de spin, a medida que o elétron se propaga o estado de
spin ndo se conserva, ao contrario do que ocorre com a carga. Uma consequéncia é que a corrente de
spin muitas vezes ndo se propaga por longas distancias. Uma excecdo € o YIG que por ser um

ferrimagnético isolante com baixas perdas magnéticas, o seu comprimento de difuséo de spin pode
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alcangar até 47 um [187]. Outros materiais também possuem alto spin diffusion lenght, caso do 222 =
500 nm e 237 = 700 nm [102], [125].

Nesta secdo mostramos mais um resultado obtido nesta tese onde investigamos o transporte de
spin através do polimero condutor polianilina (PANI). Mostramos que foi possivel obter um
comprimento de difusdo de spin de A33,; = 590 + 40 nm. Este valor é consideravelmente maior do
que a maioria dos metais normais, demonstrando que a PANI pode ser usada como um eficiente

condutor de spin [188].

Polimeros condutores sdo alvo de intensa pesquisa pela sua importancia em diversas aplicacdes
tecnoldgicas, como eletronica molecular e optoeletrénica, especialmente utilizados em telas de
celulares, televisores, computadores, etc. onde se usam OLEDs. Em paralelo, estes materiais tém
atraido a atencdo de pesquisadores nas areas de fendmenos de magneto-transporte, abrindo assim a
area de spintronica organica [189], [190]. A problematica maior desta area esta no fato de o SOC dos
polimeros ser intrinsecamente pouco intenso devido ao nimero atbmico do carbono ser considerado
pequeno. A primeira observacgdo da conversdo de corrente de spin em corrente de carga em organicos
se deu pelo processo SP-ISHE, usando o Y1G como injetor e o polimero PEDOT:PSS como conversor
[191]. A validade deste resultado foi questionada recentemente em um artigo publicado por P. Wang
et al. [192].

Apesar da PANI ser um dos semicondutores organicos mais estudados, suas propriedades de

spin ndo tinham sido investigadas. Nesta tese foi possivel entdo estudar o transporte de spin através
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Figura 5-5: a) llustracdo da estrutura YIG/PANI/Pt com os contatos de prata em suas extremidades. b)
Curva de calibracdo da espessura de PANI para uma (azul) e duas (vermelho) camadas. ¢) Curva |-V
demonstrando o comportamento éhmico dos contatos. d) Estrutura quimica da polianilina condutora

utilizada.
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da Pani usando a estrutura YIG/PANI/Pt, mostrada na Figura 5-5 a), que envolve quatro diferentes
fendmenos: (i) a geracdo de uma corrente pura de spin pelo processo de bombeamento de spin na
interface YIG/PANI; (ii) transporte da corrente de spin pelo polimero; (iii) injecdo através da interface

PANI/Pt; (iv) conversdo de corrente de spin em corrente de carga na Pt pelo efeito spin Hall inverso.

As amostras sdo constituidas de retdngulos de dimensdes laterais 3 X 1.5 mm de um
monocristal de GGG/Y1G(6 um) com orientagdo (111). A camada de PANI sobre o YIG possui
espessura que varia entre 137 e 300 nm. A sintese da polianilina foi realizada no Departamento de
Fisica da Universidade Federal de Vigosa e seguiu métodos quimicos conhecidos e descritos em
[193], [194]. A anilina é dissolvida em uma solugdo aquosa de HCI, com pH 0 & temperatura proxima
a 0° C. Em seguida, uma solucéo de persulfato de amonia [(NH4)2S.0g] é adicionada lentamente a
solucdo de anilina. Apds algumas horas, um precipitado esverdeado é formado podendo ser coletado
e purificado. Para preparar a solu¢do para 0 uso no spin coating, alguns miligramas de PANI sdo
dissolvidos em solucdo aquosa de acido formico (CH202). A camada de PANI sobre o YIG é
preparada pelo método de spin coating para diferentes velocidades de rotacéo (por 60 s), a relacdo de
velocidade de rotagéo e espessura da PANI € mostrada na Figura 5-5 b). O tltimo passo da preparagédo
da PANI é a imersdo em solugédo aquosa de acido sulfarico (H.SO4) para aumentar sua condutividade.
Uma camada final de 10 nm de platina é depositada por sputtering sobre a estrutura YIG/PANI como

detector de corrente de spin.

As melhores condutividades da PANI crescida pelo método descrito acima, sem a camada de
Pt, variam entre 0.93 e 1.43 (Q - cm) L. Estes valores sdo caracteristicos de semicondutores dopados
[193]. Apos a deposicao da camada de platina, as resisténcias medidas na camada de Pt se situam na
faixa de 0.22 a 4.2 k. Sabemos que as resisténcias tipicas deveriam ser em torno de 100 Q. Este
aumento nos valores das resisténcias na camada de Pt se deve ao fato de a superficie da PANI ser
bastante rugosa, facilitando a formacéo de uma superficie de platina também muito rugosa. A relacéo

completa das resisténcias e resistividades das amostras € mostrada na Tabela 5-1.

Tabela 5-1: Resisténcias e resistividades em funcéo da espessura da PANI, para a as duas camadas de
PANI e bicamadas de PANI/Pt(10 nm):

tpan; (nm) | Rpan; (KQ) | ppany (Q - cm) | Rpaniype (kQ) Ppani/pt (Q - cm)

137 +12 | 146.0 £ 0.1 1.0+ 0.1 1.90 + 0.02 1.10 £ 0.01
180+ 9 120.0+£0.1 | 1.08£0.06 4.20 £+ 0.04 2.40 + 0.02
230 £ 14 | 80.00+£0.02 | 1.06%£0.07 |0.220 %+ 0.005 0.13 £ 0.01
300+ 12 |35.00+0.05| 0.70 £0.03 0.66 £ 0.01 0.38 £ 0.04




100
5.2 Transporte eficiente de corrente de spin através de polianilina

Para as medidas de excitacdo de FMR e conversdo de corrente de spin em corrente de carga,
seguiu-se a mesma metodologia usada no sistema Y1G/SLG, usando modulagéo de campo de 1.2 kHz
e deteccdo de absorcdo de micro-ondas por lock-in, com rf de 9.4 GHz e poténcia de entrada de 80
mW. Nas Figura 5-6 a) a d), temos o0s espectros de absor¢do para uma camada simples de YIG,
YIG/Pt(10 nm), YIG/PANI(137 nm) e YIG/PANI(137 nm)/Pt(10 nm), respectivamente.

Interessantemente, ocorre um leve aumento da largura de linha de FMR apds a camada de PANI
sobre 0 YIG e um novo aumento subsequente apds a camada de Pt ser adicionada no sistema

YIG/PANI. Os valores das larguras de linha (AHy,; = AH,,V3/2 =0.310e) para YIG/Pt,

YIG/PANI e YIG/PANI/Pt séo 1.0, 0.69 e 0.93 Oe, respectivamente. O damping adicional se deve
ao fato de o processo de bombeamento de spin estar ocorrendo [20]. A conduténcia mista de spin

efetiva das interfaces gl;r, - YIG/PANI e g:r, — YIG/PANI(137 nm)/Pt pode ser obtida através

da equacéo 4-21, podendo ser comparada com a interface YIG/Pt, obtendo:

gl}fl = 0-559%0/1% e gg}fz = 0-909%0/10@ 5-2

0 baixo valor de g;;fl pode indicar uma opacidade da interface YIG/PANI para o transporte de spin.

No entanto o alto valor de gl}fz revela que ndo € o caso, pois uma grande quantidade de corrente de

spin é absorvida pela camada de platina, tendo em vista 0 aumento da largura de linha, quando a
mesma esta presente. Portanto, podemos concluir que apenas uma pequena parte da corrente de spin
é absorvida na camada de PANI, enquanto sua maior parte é transportada para a camada de platina

subjacente.

Esta afirmacdo é corroborada pelos resultados de tensdo por SP-ISHE, mostrado na Figura
5-6 de e) a h). Concluimos que a corrente de spin alcanca a camada de platina ocorrendo a converséo
e assim a deteccdo de uma tensdo DC nas extremidades da amostra. Todas as medidas foram
realizadas com uma poténcia de 160 mW utilizando um guia de ondas em curto. A Figura 5-6 f)
mostra a tensdo ISHE obtida para YIG/PANI(112 nm)/Pt(10 nm), onde a camada de PANI esta
levemente dopada por acido cloridrico. Em contrapartida, Figura 5-6 g) e h) mostram as tensdes
medidas para camadas de PANI altamente dopadas, com imersdo em &cido sulfurico por 20 s. A
tenséo V,syr da PANI levemente dopada apresenta-se vezes menor que a PANI com alta dopagem,
reforcando a conclusdo de que o mecanismo de condutividade elétrica esta diretamente ligada com a
propriedade de transporte de spin através da PANI [188]. Possivelmente importante também para

outros polimeros condutores.
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Figura 5-6: Espectros de absorcao de micro-ondas por FMR para a) YIG (6 um), b) YIG/Pt, c)
YIG/PANI e d) YIG/PANI/Pt. e) Tensdo de SP-ISHE sem a camada de PANI, f) PANI levemente dopada com
baixo sinal de tensdo comparada com a PANI altamente dopada de espessuras g) 137 nm e f) 180 nm.
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Figura 5-7: a) Tensdo (vermelho) e corrente (preto) de spin pumping em funcéo da espessura da polianilina.
A curva preta sélida foi obtido usando um modelo de difuséo de spin. b) Espectro de Visue Vs campo
magnético para diferentes valores de poténcia, para a mostra YIG/PANI(180 nm)/Pt(10 nm).
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Figura 5-7 b) mostra a variacdo de tensdo SP-ISHE versus H em funcdo da poténcia de micro-
ondas incidente na amostra. O pico mais intenso corresponde ao modo uniforme de precessdo da
magnetizacdo, o qual possui dependéncia linear para (Prf <70 mW), como reportado em
experimentos similares de spin pumping [25], [28], [77], [101], [186], [195]-[201]. Em poténcias
maiores (Prf > 70 mW), a dependéncia foge da dependéncia linear devido ao fendmeno de saturagéo

prematura (processo Suhl de segunda ordem) da absorcdo FMR, resultando em um aumento da

largura de linha visto em Figura 5-7 b).
Interpretacgdo tedrica da propagacao de spin em condutores ndo metalicos

A Figura 5-8 mostra o sistema de tricamadas utilizado, com o condutor ndo metalico (nonmetal
conductor - NMC) sanduichado entre a camada de YIG e a camada de metal normal. Como visto
anteriormente, a corrente de carga medida nas bordas da Pt é proporcional a densidade de corrente de
carga dada por: - = 6s,(e/h) - Js(d) x 6, onde Js(d) ¢ a densidade de corrente de spin na interface
PANI/Pt. Seguindo abordagem similar a referéncia [13], sdo levadas em conta a transmissao e
reflexdo do fluxo de spins nas interfaces YIG/PANI e PANI/Pt. A corrente de spin injetada na PANI
pela precessdo da magnetizacdo do YIG cria uma acumulacéo de spin fig no NMC. Este acimulo de

spins se difunde pela camada de PANI chegando a interface PANI/Pt, obedecendo a seguinte equacao:

- = szﬁs - 5-3

Na equagdo 5-3, D € o coeficiente de difusdo e 75, € o tempo de spin-flip. A solugéo de 5-3 se

d& aplicando as condi¢des de contorno dadas pela continuidade da corrente de spin:

# (i) dyfis = —(2/RND)Js emy = 0;
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4 (ii) dyfis = —(2/RND)]s; em y = d.

Aqui, N é a densidade de estados de um spin ef51 efsz séo as densidades totais de corrente de
spin atraves das interfaces y = 0 e y = d, respectivamente. De acordo com a secdo 3.1, a corrente de

*pump

spin liquida em cada interface é dada por ]S = ]Z’“C". A relacdo entre a corrente de backflow

e a parte real do spin mixing conductance, seguindo a equagdo 3-19 resulta em: ff{wk =

(g /47T).U5(0) € _%aCk (9 /4”).‘25(51)-
Considerando inicialmente apenas a bicamada YIG/NMC, a equacao 5-3 se modifica para:

d? 1 Hs

T oMs =R/ Us = oo
dy? Dt Aép

5-4

onde 7, = 27, sabendo que 75 € o tempo de relaxagdo de spin e Agp = /Dt € 0 comprimento de
difusdo de spin. A segunda condigéo de contorno na auséncia da camada de Pt se torna entéo 0, us =

0 em y = d. Similarmente ao resultado obtido em 3.1.2 a solucdo de 5-4 para ug(y) se torna:

cosh[(y —d)/Asp] 2

= : 5-5
Hs(y) senh(d/Asp) AND’5?
Dessa forma a corrente total de spin em y = 0 seré:
1 1 2 S
— jpump back _ jpump _ _— 1|
Js=Js =Js =Js an Ir1 tanh(d/Asp) hND Js1 -

]S zlgump[l +Bng _1'

: Como visto na se¢do 3.1, a corrente de spin bombeada pela magnetizacao

onde ﬁ = tanh(d/2Asp) AND'

pode ser escrita como:

I Vi i
pump =hg€ff—’XdM _ h gli de—M
s 4 M? dt — 4nM?[1+ Bglt dt’

S5-7

gH
[1+Bg1]

de difusdo de spin muito maior do que a espessura da camada de NMC, isto é: d/A;, < 1,

Aqui, geff = ¢ a condutancia mista de spin efetiva. Note que para um comprimento

tanh(d/Asp) — 0, B — oo, desta forma obtendo geff — 0. Neste caso, a corrente de backflow de

spin cancela a corrente de spin bombeada, de modo que um amortecimento adicional da largura de

linha do FMR pelo processo de spin pumping se torna bastante pequeno.
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LL FM

X NM

Figura 5-8: llustracao do sistema de tricamadas empregado para o transporte de spin pela camada de
PANI.

Consideramos entdo toda a estrutura de YIG/NMC/NM, como mostrado na Figura 5-8.
Podemos usar as mesmas consideragdes e condi¢fes de contorno descritas acima, para escrever a

fungédo de acumulacdo de spin dada por:

cosh[(y — d)//lSD]] 0) cosh(y/Asp)
senh(d/Agp) °°t senh(d/Asp)

MS(y) = ]5‘2 (d) 5-8

le D

T
Como Js, = %#S(d)y usamos 5-8 para escrever o acimulo de spinem y = d:

1

ﬂS(d) — ]Sl (0) 5-9
hNTDsenh(d/lsn) + A gre - cosh(d/2sp)

A corrente de spin total na interface NMC/Pt pode ser escrita como:

ol 1

hND I}
senh(d/Asp) + hg cosh(d/Asp)

Js2(d¥) = J51(0), 5-10
onde h é a constante de Planck. A condutancia mista de spin na primeira interface, considerando a
tricamada YIG/NMC/NM, torna-se um pouco mais complexa do que na camada simples YIG/NMC:

Co tanh(d/}{SD)

N I3
O , 5-11
ierr(d) = gr1 ¢2(1+7) + (1 +rc) tanh(d/Asp)

onde ¢; = gii/hND e c, = gl5/hND, v = c;/c, = g5 /gls e 8§ é um parametro adimensional
adicionado para a equacédo poder ser ajustada no limite em que a camada de NMC tende a zero. A

razdo das correntes de spinemy = d e y = 0 é dada por:
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Js2(d™) _ gItff(d)
Js1(d = 0) gltff(o).

A corrente de carga medida ao longo da camada de Pt é proporcional a densidade de corrente

5-12

de spin na interface NMC/Pt. A razdo das correntes de cargacomy = d e y = 0, usando 5-12 é [13],
[188]:

Lisue(d)  c(1+7) [ ¢, tanh(d/Asp)

Lisge(0)  1+8(14+71) c;(1+71)+ (1 +rc3)tanh(d/Asp) 513

% [senh(d//lSD) +1c cosh(d/Asp)I
Para o ajuste dos dados experimentais da Figura 5-7 a), utilizando a equacéo 5-13, foram feitas
algumas suposicOes fisicas sobre os parametros c; e c,. Como a interface PANI/Pt exibe uma
rugosidade entre 103 — 10* vezes maior que a rugosidade da interface YIG/PANI, o parametro r =
¢,/ ¢, pode variar entre 102 — 10*. O melhor ajuste da curva sélida em Figura 5-7 a) foi obtido com
¢, =0.8+0.1,5 =0.008 +£ 0.001, r = 300 + 100 e Agp = 590 + 40 nm.

O efeito dessa injecdo e conversao de corrente de spin em corrente de carga da camada de Pt, e
assim, aumentando a largura de linha, pode ser vista nos resultados de FMR pela dltima coluna da
Tabela 5-2. Estes resultados mostram que o0 aumento relativo da largura de linha para as interfaces 1
(YIG/PANI) e 2 (YIG/PANI/Pt) multiplicada pela rugosidade média ponderada da espessura de PANI
exibe um comportamento similar a corrente ISHE mostrado na Figura 5-7 b).

Tabela 5-2: Incremento da largura de linha em relagdo ao YIG puro em funcéo da espessura da PANI
para a bicamada YIG/PANI (6H:) e incremento adicional ap6s a camada de Pt (6H). A Gltima coluna mostra
0 aumento relativo (H,)(J0H>) multiplicado pela rugosidade relativa da PANI (f):

tpans (nm) | 8Hy (Oe) | §H, (Oe) | (r) (nm) | (6H,/8H3) X ({r)/tpans)
137 £ 12 0.38 0.62 2.99 0.035 £ 0.007
180+ 9 0.96 1.31 3.47 0.026 + 0.003

230 + 14 0.65 1.19 2.57 0.020 £ 0.002

300 + 12 0.56 0.92 2.77 0.015 £ 0.001

Apesar do fato de o mecanismo de transporte de corrente de spin através de polimeros
condutores nao ser completamente entendido [202], foi possivel demonstrar que a polianilina com
alta dopagem pode conduzir corrente de spin de maneira muito eficiente. Mostramos que a mesma
possui um comprimento de difusdo de spin AZ4N" = 590 4+ 40 nm, valor este proximo aos valores

encontrados para o cobre A¢; = 500 nm e para a prata A3y = 700 nm.
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Mostramos que a polianilina é um material que pode ser utilizado para transporte eficiente de
corrente de spin, servindo como meio de ligacao entre dispositivos spintronicos. Do ponto de vista de
fisica bésica, a nossa investigagdo mostra que os mecanismos de conducdo elétrica da PANI
desempenham um papel importante no transporte de spin, o que poderd ser um mecanismo geral

valido para outros polimeros condutores.
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5.3 Conversdo spin-carga gigante por particulas nanoscopicas de Ag

incorporadas em Pt

O sucesso da area de spintronica depende fundamentalmente de processos de manipulacéo
controlada de correntes de spin. Isto envolve a geracao e o transporte deste tipo de corrente bem como
a sua conversdao em corrente de carga e vice-versa. Portanto, a busca por processos que permitam a
geracdo eficiente de correntes de spin vem sendo cada vez mais investigada por pesquisadores na area
de spintronica. O parametro fenomenolodgico que quantifica a conversdo de corrente de carga em
corrente de spin e vice-versa € o angulo Hall de spin (SHA), também escrito como 6. Portanto, um
material que possui efeito spin Hall significativo deve ter um SHA grande.

Figura 5-9: a) llustracdo da heteroestrutura. b) Imagem topogréfica da deposi¢do de Ag(3 nm) sobre SiOx,
neste caso a deposi¢cdo forma uma superficie rugosa. ¢) Quando depositado sobre a platina, SiOx/Pt(3
nm)/Ag(3 nm), a formag&o de nanoparticulados de prata é favorecida.
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Os mecanismos de conversdo de corrente de spin em corrente de carga e vice-versa explicados
pelo efeito spin Hall inverso (ISHE), possuem origens intrinsecas (dependem da estrutura eletronica
do material) e origens extrinsecas - side jump [118] e skew scattering [117], que dependem do
espalhamento eletrénico por impurezas mediado pelo efeito spin-Orbita. Enquanto os mecanismos
intrinsecos sdo dificeis de ser controlados, 0 aumento do processo de conversdo spin-carga depende
fundamentalmente da descoberta de mecanismos extrinsecos [203]-[205]. Resultados experimentais
recentes tém demonstrado a viabilidade do controle extrinseco do SHA utilizando diferentes

esquemas baseados em nanoparticulas, ligas metalicas e introducdo de rugosidades [87], [206]-[209].

Particularmente, Zhou et al [204] demonstraram num estudo tedrico que rugosidades podem
funcionar como centro de impurezas adicional, aumentando dessa forma o acoplamento spin-Orbita
local e, portanto, intensificando o angulo Hall de spin efetivo do meio. linspirados nesta proposta
tedrica que decidimos fabricar a estrutura mostrada na Figura 5-9 a). Primeiro depositamos uma
camada de Pt de 3 nm de espessura. Em seguida, aproveitando a propriedade apresentada pela Ag de
formar agregados no estagio inicial de formacao de um filme [210]-[212], depositamos particulados
de Ag sobre a camada de Pt. Por Gltimo depositamos uma camada adicional de Pt sobre as particulas

de Ag com o intuito de evitar oxidagdo das mesmas.

Spectrum 1

Figura 5-10: a) Regi&o escolhida para as medidas de espectroscopias de EDS b), c) e d) confirmando a
baixa capacidade de formag&o de um filme continuo de prata.
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Figura 5-9 b) mostra uma imagem obtida por microscopia eletronica de varredura (SEM) apds
a deposicdo de uma camada nominal de 6 nm de Ag sobre substrato de SiOx. Pode-se observar a
formacdo de uma superficie altamente rugosa, capaz de induzir alto damping magnético em filmes de
Py crescido acima do filme de prata [213]. A capacidade de coalescéncia dos atomos de Ag é
diminuida quando esta é depositada sobre um filme fino de Pt(3 nm), como mostrado na Figura 5-9

c). Neste caso observa-se a formacao de particulas maiores e mais espagadas.

Figura 5-10 mostra espectros de EDS (energy dispersive spectroscopy) da superficie da amostra
SiOx/Pt(3 nm)/Ag(6 nm). Tomando trés pontos distintos da superficie (marcados em a) com spectrum
1, spectrum 2 e spectrum 3), foi possivel confirmar a formacdo de nano particulas de prata. No
espectro 1, vemos o pico relativo ao sinal da Ag com a maior intensidade, confirmando a alta
concentracdo de Ag na particula clara. Nos espectros 2 e 3 praticamente ndao formacao de particulas

grandes de Ag, mas apenas formacdo muito inicial do deposito.
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Figura 5-11: a) Mostra a imagem 3D de AFM as superficie de SiOx/Pt(3 nm)/Ag(3 nm). b) Imagem a)
subtraida do background para cdlculo de didmetro médio das particulas pelo programa “Image Analysis” .
¢) Medida de refletividade de raio-X, o ajuste numérico em vermelho confirma as espessuras e alta
rugosidade do filme de Ag.

O tamanho médio das particulas pode ser mensurado através da medida de topografia
superficial pela técnica de microscopia de forca atbmica. A Figura 5-11 a) mostra uma varredura em
uma area de (2 um X 2 um) onde se vé claramente a formacao aleatdria das ilhas de Ag. O passo
seguinte é a subtracdo do valor de background, para que os graos sejam evidenciados, como mostrado
na Figura 5-11 b). Utilizando o programa “Image Analysis” foi possivel calcular o valor médio do
didmetro dos gréos da ordem de 50 nm.

Figura 5-11 ¢) mostra uma medida de refletividade de raio-X, medida para a estrutura final
Y1G(100 nm)/[Pt(3 nm)-Ag(9 nm)]/Pt(3 nm), a nomenclatura “[ ] ¢ utilizada para ndo confundir com
ligas do tipo Pt1.xAgx. Como esperado as franjas de interferéncia do Y1G(100 nm), Figura 2-9 b), ndo
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estdo mais visiveis, de forma que as franjas da Figura 5-11 c) correspondem a estrutura superior de
[Ag-Pt]. A curva em vermelho representa o0 melhor ajuste para a curva de refletividade, obtida com

0s parametros a sequir:

¥ Rugosidade da interface GGG/YIG: 0.5 nm;

¥ YIG: Espessura = 91 nm e rugosidade = 0.2 nm;
¥ Pt: Espessura = 3.2 nm e rugosidade = 0.25 nm,;
¥ AQ: Espessura = 9.2 nm e rugosidade = 1.8 nm;

¥ Pt: Espessura = 3.5 nm e rugosidade = 0.55 nm.

O estudo da conversdo de spin em corrente de carga e vice-versa, no sistema [Ag-Pt], foi
confirmado por um procedimento experimental que usou trés técnicas de injecdo de corrente pura de
spin que se baseiam em principios fisicos diferentes. As técnicas utilizadas foram: spin pumping effect
(SPE), spin Seebeck effect (SSE) e spin Hall magnetoresistance (SMR). Nas duas primeiras técnicas,
filmes de Y1G(100 nm), crescidos com as condic¢des descritas na se¢do 2.2.2, séo usados para gerar e
injetar corrente de spin. No processo SMR, uma corrente de carga fluindo no plano da estrutura [Ag-
Pt] gera — por efeito spin Hall — uma corrente de spin transversal em dire¢do a interface YIG/Pt. Esta
corrente de spin pode ser absorvida ou refletida pela camada de YIG. Sera refletida quando a
magnetizacdo do YIG for paralela a polarizacdo da corrente de spin e sera absorvida quando a
magnetizacdo do YIG for perpendicular a polarizagdo da corrente de spin. Quando a corrente de spin
é refletida de volta a camada de Pt, transforma-se em corrente de carga, intensificando a corrente de
carga original. Este efeito pode ser entendido como uma alteracdo da resisténcia da camada metalica
[87].

5.3.1 Aumento da conversdo spin-to-charge na condi¢cdo de formacdo de

nanoparticulados
Como visto acima, a formacdo de nanoparticulados de Ag é favorecida quando a mesma é
depositada sobre um filme de Pt. Para explorar a influéncia das nanoparticulas de Ag no processo de
conversao spin-carga, inicialmente fabricamos amostras de [Ag-Pt] em diferentes configuracdes,
sendo que em todas elas foram usados filmes de 100 nm de YIG. As amostras inicialmente
investigadas foram: (i) YIG/Pt(6 nm); (ii) YIG/Ag(3 nm)/Pt(6 nm); (iii) YIG/Pt(6 nm)/Ag(3 nm); (iv)
YIG/Pt(3 nm)/Ag(3 nm)/Pt(3 nm). Todas as amostras possuem dimensdes laterais de 3.5 mm X

1.7 mm.
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YIG(100nm)/Pt(6 nm)

=t a) H = 2.69 kOe - e
= AH=960e | ~
> >
g 3
< :
S ~
u_
U =
e YIG(100nm)/Pt(6nm) pa— .
26 2.7 28 80 40 0 40 80
H (kOe) H-H (O¢)

Figura 5-12: a) Medida de FMR da amostra base YIG/Pt(6 nm). b) Tensdo medida através dos efeitos SPE-
ISHE, a linha sélida corresponde ao ajuste de V = VsL(H-H,)+VaL'(H-H; ).

Figura 5-12 a) mostra a varredura em campo da derivada da absor¢do (dP/dH) de FMR
(simbolos em pretos) para a amostra Y1G/Pt(6 nm). Os ajustes numéricos foram obtidos utilizando-

se a fungdo lorentziana e sua derivada (linhas solidas vermelhas). A funcédo lorentziana é dada por:

L(H) = Vsym AHpwum/[(H — Ho)? + (AHpwum)?), 5-14

e sua derivada, dada por:

- 0
2 A 2
= ; _ ‘ =

g ——Vs —a—Vs * z
kﬁ -1 y ) 1 _°_|va 1 1 1 1 —O—IVa 1 L -1 :kH
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In plane angle () In plane angle ()
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v i ! 1 tn 1 _._l\/a 1 1
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In plane angle (a) In plane angle (a)

Figura 5-13: Mapa de intensidade de spin pumping para as amostras: a) YIG/Pt(6 nm), b) YIG/Ag(3
nm)/Pt(6 nm), c) YIG/Pt(6 nm)/Ag(3 nm) e d) YIG/Pt(3 nm)/Ag(3 nm)/Pt(3 nm).
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L'(H) = Vasym [—20Hyywum(H — Hp)1/[(H — Ho)* + (AHuwam)?l, 5-15
onde AHyy uy € @ meia largura de linha de FMR medida a meia altura, AHgy 5, € @ largura de linha

de FMR medida a meia altura e H, é 0 campo de ressonancia.

A Figura 5-12 b) corresponde a varredura em tensao elétrica, medida nas laterais da amostra na
presenca do campo de micro-ondas. A tensdo medida possui caracteristicas da tensdo devido ao
processo SPE-ISHE. Realizando estas medidas em funcéo do angulo « indicado no inset da Figura
5-12 b) podemos investigar a dependéncia angular da amplitude da tensdo de spin pumping, como

mostrado na Figura 5-13.

O pico de tensdo para a amostra de referéncia YIG/Pt(6 nm) obtido para o = 0° e 180°

corresponde a Vih; = 1 uV. A Figura 5-13 b) mostra o mapa de tensdo de spin pumping, para

YIG/Ag(3 nm)/Pt(3 nm). O valor maximo da tensdo neste caso se mantém préximo a V,?ﬁépt ~ 1V,

indicando que as particulas de Ag quando depositadas na interface Y1G/Pt (em contato direto com o
Y1G) ndo influenciam o processo de conversao spin-carga. Porém as Figura 5-13 ¢) e d) mostram um

aumento consideravel do maximo da tensdo quando a deposi¢do de prata ocorre sobre o filme de

platina. A tensdo V,gyr para a amostra YIG/[Pt(6 nm)-Ag(3 nm)], corresponde a V,f,t/EAg ~2uVea

amostra YIG/[Pt(3 nm)-Ag(3 nm)]/Pt(3 nm) corresponde a V549"t ~ 3 V. Como seré visto na

préxima secao, estes resultados nos encorajaram a investigar o efeito das nanoparticulas de Ag

espalhadas no filme de Pt.

Como discutido anteriormente, a tensao elétrica é a quantidade real que se mede. No entanto,
esta depende do valor da resisténcia da amostra, desse modo, faz-se necessario explicitar os valores
da corrente de spin pumping, (Ispr = Visys/Ry). A corrente e a largura e linha correspondente as

amostras da Figura 5-13 encontram-se na Tabela 5-3:

Tabela 5-3: Larguras de linha e corrente de spin pumping para as amostras da Figura 5-13:

Amostra AH (0Oe) | Ispp(nA)
YIG/Pt(6 nm) 9.6 11.0
YI1G/Ag(3 nm)/Pt(6 nm) 9.2 13.2
YIG/[Pt(6 nm)-Ag(3 nm)] 8.5 37.0
YI1G/[Pt(3 nm)-Ag(3 nm)]/Pt(3 nm) 8.9 31.3
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Apesar de os injetores de corrente de spin, filmes de YIG, serem preparados todos sob a mesma
deposicédo e tratamento térmico, estes possuem valores de largura de linha ligeiramente diferentes.
Devido a injecdo de corrente pura de spin na condi¢do de FMR ser proporcional a largura de linha:

1
Jsy « (—A Hz), 5-16
2
faz-se necessario redimensionar a corrente de spin pumping como Ipp = Ispg (AAH—H) para poder
Pt

comparar diretamente a conversdo de carga em spin. Este procedimento evita a contaminagao dos
dados devido a duas fontes de flutuacdo: (i) variagao da resisténcia; (ii) variacdo das larguras de linha
de FMR. Comparando diretamente a maxima tensdo para a« = 180°, foi possivel construir a Figura
5-14 a). Vé-se claramente dois regimes de conversao de corrente de carga em corrente de spin. Os
picos que possuem valores de I$pr = 37 nA foram obtidos nas amostras em que a Ag esta depositada
diretamente sobre a platina (curvas vermelha e azul). Os picos que possuem valores de Ispr = 12 nA
foram obtidos nas amostras em que a Ag esta depositada diretamente sobre o YIG (curva preta) ou
quando ndo ha deposicéo de prata (curva verde). Estes resultados sdo uma clara indicacdo de que a
formagdo das ilhas nanoscopicas de Ag numa matriz de Pt deve desempenhar um papel importante
para converter corrente de carga em corrente de spin e vice-versa. Os itens d) e f) da Figura 5-14

confirmam a composicdo majoritaria de Ag nas nanoparticulas, assim como corresponde a um
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c
A
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Figura 5-14: a) Corrente de spin redimensionada pela correcdo da equacéo 5-16 onde vemos dois regimes
na intensidade das correntes. b) e ¢) Mostram resultados similares a Figura 5-10, para deposi¢do sobre
YIG. d) e e) Confirmam as composic¢des dos filmes depositados e a alta concentragdo de Ag.
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resultado similar comparado com a Figura 5-9 b) e c), podendo concluir que o filme de Pt favorece a
formacéo das ilhas e estas estdo diretamente relacionadas com o aumento da converséo efetiva de

corrente de spin em corrente de carga.

5.3.2 Dependéncia do e nas amostras YIG/[Pt(3 nm)-Ag(t)]/Pt(3 nm)

Com o objetivo de realizar uma investigacao sistematica do efeito de conversao spin-carga
induzido pelas nanoparticulas de Ag incorporadas na Pt, fabricamos uma série de amostras Y1G/[Pt(3
nm)-Ag(t)]/Pt(3 nm), onde a espessura nominal da camada de Ag incorporada na metade do filme de
Pt(6 nm) variou entre 0 e 15 nm. Observamos que o regime de coalescéncia, na qual as particulas de
Ag comegam a se aglutinar iniciando a formagdo um filme continuo, ocorre para tsg > 9.0 nm.
Figura 5-15 a) mostra a curva de absor¢cdo FMR, para a amostra YIG/[Pt(3 nm)-Ag(6 nm)]/Pt(3 nm).
A figura b) mostra a varredura em campo de Vsp para valores de angulos no plano o = 0°, 60°, 90°,
120°, 180°. O mapa de spin pumping e mostrado na parte superior da Figura 5-15 ¢), para t,; = 6 nm,
a parte inferior corresponde a dependéncia angular das componentes simétrica (Vs) e antissimétrica
(V) da tensdo de spin pumping, ajustada utilizando a equacgao Vspg o cos(a + ). A tensdo Vspg
possui as caracteristicas esperadas: (i) Curvas lorentzianas centradas no campo de maxima absor¢éo
FMR, (ii) o maximo valor de tensdo ocorre para os angulos (0° e 180°) enquanto possui valor nulo
em (90° e 270°), (iii) sendo seu comportamento proporcional a cos a (curva solida vermelha na parte

inferior da Figura 5-15 c)).

A Figura 5-15 d) mostra o comportamento da corrente de spin pumping Ispg para as diferentes
espessuras nominais de prata. O valor maximo da corrente elétrica que resulta da conversdo de spin

em carga aumenta consideravelmente, saindo de cerca de 10 nA para a amostra com apenas o filme

T ;- tag=9nm
puro de Pt ate atingir um valor maximo de I,

= 198 nA, para amostra com espessura nominal
de Pt igual a 9.0 nm, caindo em seguida para espessuras maiores. Como discutido anteriormente, a
comparacéo direta da conversao por bombeamento de spin necessita ser normalizada pela largura de

linha de FMR de cada amostra. A corrente elétrica cujo valor sera analisado no final desta secdo é

. . AH \?
definido como Ispp = Ispg (—) :
AHpt

Como visto no capitulo 3, a corrente de spin pumping, pode ser expressa teoricamente por:

_ Vepe <2e> ( ty ) 2
Ispg = Ry - WAy o Oy tanh 2 J5,(0) cos a, 5-17
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H,=2.68 kOe
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Figura 5-15: a) Primeira derivada da absorcéo de micro-ondas por FMR, b) varredura em campo de Vspe
para alguns angulos a no plano, ¢) na parte superior mostra o mapa de spin pumping, e na inferior os
valores de Vs e V, para a amostra YIG/[Pt(3 nm)-Ag(6 nm)]/Pt(3 nm). d) Varredura em campo de Ispe para
diferentes espessuras de tag.

onde, J,(0) é escrito segundo a equagéo 3-34, a condutancia mista de spin gg}f foi obtida utilzando
equacao 4-21 e a corrente de carga Ispr. Dessa forma podemos utilizar os dados e calcular o angulo

Hall de spin de cada amostra, seguindo:

SPE _ 8mlspg

Ocrr =

t h
Px,WAywegl tanh (ﬁ) (A—Z

)2‘ 5-18
e, dessa forma, construimos a Tabela 5-4, abaixo. Usando essa abordagem, vemos que o &ngulo Hall
de spin aumenta de 1.5% (para a platina pura) até 27% para [Pt(3 nm)-Ag(9 nm)]/Pt(3 nm), que

representa uma magnitude ao menos uma ordem de grandeza maior.

Tabela 5-4: Mostra os valores de gl}; extraido da equaggo 4-21 e 85FF utilizando a equagéo 5-18.
Aqui foram utilizados os parametrosw = 0.17 cm, Ay = 3.7 nm, ty = 6 nm, hy = 0.2 Oe,py, = 03 ew =
2m X 9.4 x 10°rad/s:

tag (nm) | 8H (Oe) | AH (0Oe) | Ispp (nA) | gafy (cm?) 0arf
0 1.2 9.6 11.0 3.37 x 10** | 0.015 + 0.008

3 1.1 8.5 37.0 3.09 x 10'* | 0.045 + 0.004
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6 1.4 9.0 97.0 3.93 x 10'* | 0.104 + 0.009
9 0.6 6.2 224 1.68 x 10'* | 0.268 + 0.0004
15 0.7 7.4 135 1.96 x 10* | 0.197 £ 0.0005

As mesmas amostras que foram investigadas por spin pumping, e discutidas na secdo anterior,
foram também investigadas utilizando o efeito spin Seebeck longitudinal. Neste caso, foi aplicado
um gradiente de temperatura perpendicular ao plano das amostras e uma tensdo DC foi medida entre
os eletrodos depositados nas extremidades das amostras. Para cada valor de gradiente de temperatura
foi realizada uma varredura de campo aplicado positivo e negativo. A Figura 5-16 a) mostra as
varreduras em campo da tensdo medida nos contatos de tinta de prata nas extremidades da amostra
YIG/[Pt (3 nm)-Ag (6 nm)]/Pt (3 nm) para 3 valores de gradiente térmicos distintos: AT = 4 K, (curva
azul), AT = 10 K, (curva vermelha), AT = 16 K, (curva preta). E possivel observar o comportamento
caracteristico da Vg a qual € uma representacdo em tensdo da curva de magnetizacao, Figura 2-9 d).
A mudanca no sinal de tensdo ao passar por H = 0 se deve a mudanca da polarizacdo ¢ da

magnetizacéo.

Corroborando a equacdo 3-25, vemos que a dependéncia de Vsse em funcdo do gradiente

térmico apresenta um comportamento linear como mostrado na Figura 5-16 b) para a amostra
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Figura 5-16: a) Varredura em campo de Vsse para diferentes AT para t,;, = 6 nm € b) variagao do valor da
tensdo em funcdo do gradiente térmico. ¢)-g) Mostram o primeiro quadrante de Ispe vs AT para as diferentes
espessuras de tag.
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YIG/[Pt(3 nm)-Ag(6 nm)]/Pt(3 nm). Os pontos em azul foram obtidos com o campo positivo e 0s
pontos em vermelho com o campo negativo. Cada ponto na Figura 5-16 b) representa o valor da
tensdo atingida em H = 1 kOe (amostra saturada), as barras de erro representam as flutuacoes da
tensdo em torno do valor tomado. Realizando esta curva para todas as amostras da série podemos
comparar o primeiro quadrante de cada amostra, como mostrado na Figura 5-16 c¢) a g). Todas as
amostras demonstraram um comportamento linear da corrente Seebeck de spin em funcéo do
gradiente térmico. Para a maxima diferenca de temperatura (AT = 15 K), o valor da corrente obtida
para a amostra [Pt(3 nm)-Ag(9 nm)]/Pt(3 nm) correspondeu a 44.9 nA, o qual é aproximadamente 10
vezes maior do que o valor obtido para a platina pura, valor este de 4.4 nA. Diferentemente do SPE,
a largura de linha ndo contribui para alterar o valor da corrente elétrica medida pelo processo SSE.
Portanto, neste caso nenhuma corre¢do devido a largura de linha precisa ser feita, a comparacao da

efetividade da conversao de corrente de spin em corrente de carga se torna mais direta.

Continuando a investigacdo do processo de conversao de corrente de spin em corrente de carga
e vice-versa, mediada pelas nanoparticulas de Ag incorporadas em Pt, realizamos um experimento
onde a corrente de carga é convertida em corrente de spin e seu efeito € investigado medindo-se a
magnetorresisténcia spin Hall [214]-[216]. Neste caso, uma corrente de carga fluindo ao longo da
heteroestruturas Pt-Ag € parcialmente transformada em uma corrente de spin transversal que incide

na interface YIG/Pt. A Figura 5-17 mostra esquematicamente o processo do efeito SMR, em que uma

corrente de cargafc = J-X flui pela camada de platina, gerando uma corrente de spinfs = Jsy devido

ao efeito spin Hall. Dependendo da orientagéo relativa entre o vetor polarizagdo da corrente de spin
@, que incide na interface YIG/Pt, e o vetor magnetizacéo M da camada de YIG, a corrente de spin

pode ser refletida (M L &) ou absorvida (M Il 6). A corrente refletida gera uma corrente de carga

e Y
M - Low,?,,
ghe |

Figura 5-17: llustracéo esquematica do processo SMR. A direta a relagio dos angulos utilizados nas
medidas da Figura 5-18.
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(pelo efeito ISHE) adicional & ], em contrapartida a corrente de spin quando absorvida néo afeta a

corrente de carga inicial.

Nas medidas de SMR foi utilizada a técnica de quatro pontas, na qual a corrente elétrica é
injetada pelas pontas externas, enguanto nas internas é medida a tensdo correspondente. A
dependéncia angular das medidas de magnetorresisténcia foi realizada sob um campo magnético de
5 kOe, valor bem acima do campo de saturacdo do YIG. Seguindo estes parametros as medidas foram
realizadas utilizando-se a técnica chamada de angle dependent magnetoresistance (ADMR) onde a

MR é medida nos planos (i) yx — y, (ii) yz - B e (iii) yx - a, como mostrado na Figura 5-17.
Pela teoria SMR, a resistividade longitudinal € expressa por:

pL = po + Apym;, 5-19
onde p, € a resistividade da camada de platina, e m, é a componente transversal no plano do vetor
de magnetizacdo unitario m = M/M. O SMR se define segundo [215], como sendo a razdo entre a

variagdo da resistividade no angulo f e a resistividade “base” py. O termo SMR pode ser escrito

como:
Ap, 5 Ay 24y poGr tanh® (;lev) 5-20
Do = Usy dy (1 + 2An P0G, coth (;l_z));

onde Ay é o comprimento de difusdo de spin da platina, G,(em unidades de &m™2) corresponde a
condutancia mista de spin interfacial, e dy e 85 sdo espessura efetiva da camada NM e o angulo Hall

de spin, respectivamente. Considerando G, = g™ (e?/h) onde g™ = 2.3 x 10'3 cm~2 [215], [216],

po =~ 1077 Qm, e Ay = 3.7 nm, estimamos 21y p,G, coth (i—”) « 1, logo podemos reescrever a
N

equacéo acima como:

Apy A dy
— = 0%, — 2y P, G, tanh? (—) 5-21
P SH NPobr 22y
No caso (i), plano yx, é esperado nenhuma mudanca na resisténcia longitudinal R, (y) pelo

efeito SMR. No caso (ii) a variagao da resisténcia R, (8) é atribuida ao efeito SMR sendo escrito por:

RL = RO + ARL COSZ(,B), 5‘22
enquanto para o caso (iii) ndo é possivel de se distinguir a contribuicdo da magnetorresisténcia
anisotropica(AMR) do efeito SMR através da dependéncia de R, (a). Dessa forma o efeito SMR é

apenas discernivel pela resisténcia R, (B).
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As dependéncias angulares das amostras variando a espessura t,, da prata € mostrada na Figura
5-18 a) a d). Primeiramente voltamos nossa atencdo a amostra sem as nanoparticulas de Ag, inset da
Figura 5-18 a). E esperado o surgimento de duas contribuicdes na resisténcia: a primeira é a AMR
devido ao efeito de proximidade que surge através do contato atbmico entre o YIG e a Pt; o segundo
é o efeito SMR, pelo efeito combinado SHE e ISHE.

Para a amostra de t4, = 3.0 nm a contribuicdo da AMR desaparece totalmente, como visto nos
simbolos vermelho da Figura 5-18 a), enquanto a contribui¢do devido ao SMR aumenta muitas vezes
em comparacdo com a amostra pura de platina. Nas amostras seguintes, a contribuicdo de AMR
continua sem aparecer, enquanto o termo AR;/R, continua a aumentar para tag = 6.0 nm. Esta
comeca a decrescer na amostra de 9 nm de prata e torna-se insignificante para amostra com t,, =

15.0 nm, como observado na Figura 5-18.
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Figura 5-18: a) Resultados de SMR para as amostras tag = 0 nm (inset) e para nanoparticulas de Ag com
espessura nominal de tag = 3.0 nm e suas dependéncias de 4R ro para os angulos p(azul), a(verde) e
y(vermelho). As linhas sélidas correspondem ao melhor ajuste usando a relagdo AR ro = C0S?4. Para tag =
3.0 nm o efeito de proximidade desaparece enquanto a componente ao efeito SMR se mantém aumentando
para as demais amostra b)-d).
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A ocorrer a contribuicdo de AMR devido ao efeito de proximidade, a corrente de carga deve
fluir proxima a interface YI1G/Pt, que € 0 que acontece na auséncia das nanoparticulas de prata.
Quando as nanoparticulas de Ag sdo adicionadas na parte intermediaria da camada de platina, surge
um caminho de mais baixa resisténcia. Dessa forma, a maior parte da corrente elétrica se move pelas
nanoparticulas de Ag, afastando-se da interface YIG/Pt. O efeito de proximidade ainda ocorre, porém
apenas uma fracdo da corrente de teste é influenciada. Por outro lado, a corrente de spin transversal
criada pelo efeito Rashba na interface Ag/Pt aumenta pelo aumento do nimero de nanoparticulas até
a espessura de coalescéncia da prata. Ainda que os resultados de SMR néo possam ser diretamente
comparados com os resultados de SPE e SSE, existe uma correlagdo expressiva dos dados obtidos

pelas trés distintas técnicas [87].

Se consideramos que o comprimento de difusdo de spin ndo se altera com a estrutura de
nanoparticulados de Ag, visto que o angulo Hall da prata é entorno de 500 nm, utilizando 5-21,
podemos escrever a razdo do SHA das amostras com nanoparticulas de prata em relacdo a amostra

padrdo de platina como:

03FE (tay) _

ARL(tAg) RO(O) 5_23
6Pt '
eff

AR;(0) RO(tAg)'

Podemos compilar os resultados da injecdo de corrente de spin por bombeamento de spin,

Figura 5-15, e efeito spin Seebeck, Figura 5-16, comparando diretamente a razdo das correntes de

. It . . .
cargas obtidas para cada amostra, < 49 ) Vs ty4 € mostrado na Figura 5-19 a). A concordancia das
tAg=0

razdes das correntes pelos dois fenbmenos é notavel, demonstra que, que independente da forma de
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Figura 5-19: a) Dependéncia de liagliag=0 para SSE(simbolos vermelhos) e (liag’ liag=0) % (4 Hiag/4 Hing=0)? para
SPE(simbolos pretos) em fungdo da espessura tag, 0 inset mostra a dependéncia de Os1°(tag) assumindo que
0 SPE é o Unico mecanismo de damping. b) Razéo 6s1¢™(tag)/ Os obtida a partir dos dados extraidos da
Figura 5-18. O maximo valor ocorre em tag =9.0 nm.
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injecdo de corrente de spin, 0 mecanismo de conversao pelo efeito ISHE ocorre da mesma maneira.

Os resultados da Tabela 5-4 esta demostrado no inset da Figura 5-19 a).

Tomando os resultados de SMR da Figura 5-18, é possivel construir um gréfico

geff L . . N .. ,
(%@) vs ty, Utilizando a equagdo 5-23. Novamente existe uma concordancia incrivel entre os
SH
resultados de SPE, SSE e SMR. Todos demonstram um aumento da eficiéncia de conversdo de
corrente de spin em corrente de carga entre 9 e 10 vezes. Assumindo o valor tipico de angulo spin
Hall da platina em 5%, os resultados demonstram que o aumento do SHA efetivo entre 40% a 50%

para a amostra YI1G/[Pt(3 nm)-Ag(9 nm)]/Pt(3 nm).

Em conclusdo, tirando vantagem da incapacidade da Ag na formacao de um filme uniforme no
regime de baixas espessuras, foi possivel fabricar nanoparticulados de prata com diametro entre 40-
60 nm embebidas na altura média do filme de platina com espessura de 6 nm. Variando o tempo de
deposicdo da prata, foi possivel obter nanoparticulas isoladas para t,, < 9.0 nm, apos esta espessura
um filme continuo de Ag comeca a ser formado. A rugosidade da prata serve como moldes
nanoscopicos que melhoram o processo de interconversdo entre corrente de spin e carga, aumentando
em uma ordem de grandeza em relagdo ao SHA da platina no caso da amostra YI1G/[Pt(3 nm)-Ag(9
nm)]/Pt(3 nm). Estes resultados foram demonstrados por pelo menos trés técnicas diferentes,
confirmando a robustez dos resultados deste novo efeito. Esta descoberta, portanto, fornece uma

técnica confidvel de controlar localmente o angulo Hall efetivo.
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Através da pesquisa desenvolvida no grupo de Magnetismo e Materiais Magnéticos (MMM)
do departamento de fisica da UFPE (DF/UFPE), sob a supervisdo do Prof. Dr Antonio Azevedo da
Costa, foi possivel trabalhar de maneira direta, em todos 0s passos que configuram uma sélida
formacdo académica e cientifica. Esta formacao cientifica que se divide em atividades experimentais
e de entendimento dos fendmenos fisicos estudados nesta tese, ocorreu atravées das seguintes etapas:
(i) Fabricacdo de amostras, que é provavelmente a etapa mais importante de qualquer atividade de
fisica experimental. Como tivemos atividades de pesquisa em sistemas muito diferentes (metalicos,
isolantes, organicos, etc.) foi necessaria a colaboracdo com outros grupos, em especial 0 grupo
liderado pelo Prof. Joaquim Mendes da UFV, MG. (ii) Entendimento da fisica basica que explica o0s
fendmenos investigados, o que envolve andlise e discursdo de resultados, propostas de modelos
fenomenolodgicos, propostas de montagens experimentais e producdo de trabalhos cientificos,
entendimento profundo das técnicas e equipamentos utilizado, etc. A diversidade de assuntos aqui
abordados demonstra o leque de possibilidades que a spintronica e o trabalho dedicado podem
fornecer. Deste modo foi possivel abordar ao longo do doutorado diversos assuntos que tocam néo s
a spintrénica, mas o magnetismo de forma geral, efeitos magneto-6pticos dentre outros, sdo somente
dentro do grupo MMM, mas também podendo atuar em conjunto com demais pesquisadores da
prépria UFPE e de outras instituicdes, nacionais e internacionais. O trabalho ao longo do doutorado

resultou em um conjunto de trabalhos aqui listados:

[1] R. L. Rodriguez-Suarez, A. B. Oliveira, F. Estrada, D. S. Maior, M. Arana, O. Alves Santos, A. Azevedo,
e S. M. Rezende, “Rotatable anisotropy on ferromagnetic/antiferromagnetic bilayer investigated by
Brillouin light scattering”, J. Appl. Phys. 123, 43901 (2018).

[2] J. B. S. Mendes, O. Alves Santos, J. Holanda, R. P. Loreto, C. I. L. de Araujo, C.-Z. Chang, J. S. Moodera,
A. Azevedo, e S. M. Rezende, “Dirac-surface-state-dominated spin to charge current conversion in the
topological insulator (Bio.22Sbo.7s)2Tes films at room temperature”, Phys. Rev. B 96, 180415 (2017).

[3] J. B. S. Mendes, O. Alves Santos, J. P. Gomes, H. S. Assis, J. F. Felix, R. L. Rodriguez-Suarez, S. M.
Rezende, e A. Azevedo, “Efficient spin transport through polyaniline”, Phys. Rev. B 95, 14413 (2017).

(4] O. Alves-Santos, E. F. Silva, M. Gamino, R. O. Cunha, J. B. S. Mendes, R. L. Rodriguez-Suarez, S. M.
Rezende, e A. Azevedo, “Giant spin-charge conversion driven by nanoscopic particles of Ag in Pt”,
Phys. Rev. B 96, 060408(R) (2017).
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M. Rezende, “Inverse spin Hall effect in the semiconductor (Ga,Mn) As at room temperature”, Phys.
Rev. B 95, 214405 (2017).

J. Holanda, O. Alves Santos, R. O. Cunha, J. B. S. Mendes, R. L. Rodriguez-Suarez, A. Azevedo, e S. M.
Rezende, “Longitudinal spin Seebeck effect in permalloy separated from the anomalous Nernst effect:
Theory and experiment”, Phys. Rev. B 95, 214421 (2017).
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pumping and spin Seebeck experiments with thermal control of the magnetic damping in bilayers of
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Sudrez, e S. M. Rezende, “Spin Seebeck effect in the antiferromagnet nickel oxide at room
temperature”, Appl. Phys. Lett. 111, 172405 (2017).

E. F. Silva, M. A. Correa, R. D. Della Pace, C. C. P. Cid, P. R. Kern, M. Carara, C. Chesman, O. A. Santos,
R. L. Rodriguez-Suarez, A. Azevedo, S. M. Rezende, e F. Bohn, “Thickness dependence of the magnetic
anisotropy and dynamic magnetic response of ferromagnetic NiFe films”, J. Phys. D-Applied Phys. 50,
185001 (2017).
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Rodrigues, J. B.S. Mendes, A. Azevedo, e S. M. Rezende, “Giant Zeeman shifts in the optical transitions
of yttrium iron garnet thin films”, Appl. Phys. Lett. 109, 122402 (2016).
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Suarez, e S. M. Rezende, “Electrical detection of ferromagnetic resonance in single layers of permalloy:
Evidence of magnonic charge pumping”, Phys. Rev. B 92, 24402 (2015).

J. B. S. Mendes, O. A. Santos, L. M. Meireles, R. G. Lacerda, L. H. Vilela-Leao, F. L. A. Machado, R. L.
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Magnetoresistance in a Hybrid Structure of Graphene and Yttrium Iron Garnet”, Phys. Rev. Lett. 115,
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Spintrénica tem como intuito principal a adicdo de um novo grau de liberdade para a eletronica

convencional. Enquanto que a eletrénica manipula e controla correntes de carga elétrica, a spintrénica

se prop0e a geracdo e & manipulacdo de sinais utilizando correntes de spin. Esta &rea do magnetismo

atrai bastante atencdo académica devido a sua investigacdo em diversos fendmenos na matéria

condensada e pela sua possibilidade de aplicacdo direta na tecnologia. Utilizando o crescimento

controlado de heteroestruturas magnéticas, foi possivel realizar um estudo vasto e sisteméticos de

quatro dos mais importantes efeitos spintronicos, dois efeitos de injecdo pura de corrente de spin: spin
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pumping effect (SPE) e spin Seebeck effect (SSE); e dois efeitos de conversdo de corrente de carga

em corrente de spin e seus efeitos inversos: spin Hall effect (SHE/ISHE) e Edelstein effect (EE/IEE).

Podemos resumir os resultados em dois grandes grupos: 1) Converséo e transporte de corrente
de spin em materiais organicos 2) Conversdo e transporte de corrente de spin em heteroestruturas

metalicas e filmes simples de Py.

No primeiro grupo de estudo destacam-se as tensdes elétricas na condicdo de ressonancia FMR
em filmes simples de Py foram observadas em 4.1, variando a espessura de Permalloy entre 4 nm a
150 nm. As tensdes elétricas medidas, correspondem a sobreposi¢do de curvas lorentzianas simétricas
e assimétricas. Através da dependéncia angular dessas componentes, foi possivel verificar a
contribuicdo do efeito MCP, nos filmes ferromagnéticos metalicos, este efeito recém-descoberto
corresponde ao efeito reciproco do spin orbital torque, e que € capaz de converter dindmica da
magnetizacdo em corrente de carga, este efeito surge devido a quebra de simetria espacial de
superficie [140], este efeito deve ser levado em consideragdo na utilizacdo do Permalloy como injetor
de corrente de spin. 4.2: A capacidade de observar dois efeitos em uma larga area de grafeno crescida
por CVD sobre o monocristal de YIG, o primeiro efeito se deve a magnetorresisténcia do grafeno
induzida pelo efeito de proximidade com o YIG, o segundo trata-se da detec¢do de uma tensdo DC
ao longo da camada de grafeno, esta tenséo surge da conversao de corrente de spin gerada pelo efeito
spin pumping, em corrente de carga, nds interpretamos essa conversao através do efeito Edelstein
inverso IEE, essas observacfes concluem que o acoplamento spin-6rbita do grafeno possui origem

intrinseca, proporcionada pelo efeito de proximidade [159].

Ainda dentro do grupo de estudo 1), vimos na se¢do 4.3 o estudo da conversdo de corrente de
spin em corrente de carga no isolante topoldgico (Bio.22Sho.78)2Tes a temperatura ambiente, onde sua
conversao é atribuida ao efeito Edelstein inverso (IEE). O injetor de corrente de spin utilizado foi o
Permalloy, e técnicas de spin pumping e spin Seebeck. Através da analise feita na secdo 4.1 pode-se
separar as contribui¢fes da tensdo devido ao MCP no Py do processo SPE-IEE, com base nos
resultados foi obtido um A3£E = 0.075 nm. No caso do efeito Seebeck, foi adicionada filme de NiO
entre o isolante topoldgico e o Py, no intuito de separar a tenséo elétrica por SSE-IEE, do efeito Nernst

andmalo, desta forma foi obtido A75£ = 0.076 nm [169]

No segundo grupo de estudo, em 5.1, foi possivel demonstrar que o metal antiferromagneto de
alta temperatura IrooMngo, 0 qual € empregado usualmente em dispositivos de valvulas de spin, exibe
propriedades spin-Hall similares a platina, de modo que este pode converter corrente de spin em

corrente de carga. Esta afirmacéo € verdade tanto para a injecao de corrente de spin por spin pumping
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e spin Seebeck [186]. Estes resultados experimentais confirmaram as previsdes tedricas de Chen et
al [183]. Na secdo 5.2, vimos que o condutor organico “polianilina” possui a capacidade de transporte
de spin por espessuras de até Apsy; = 590 nm. Esta conclusdo foi possivel através da injecdo de
corrente de spin pelo YIG e a utilizacdo do filme de Pt como sensor de corrente de spin nas estruturas
YIG/PANI/Pt. Apesar de o mecanismo de transporte de spin ndo estar bem estabelecido, foi
constatada sua correlacdo com sua condutividade elétrica, quanto melhor condutor de carga, melhor

sua conducéo de spin [188].

O dltimo resultado apresentado, na secao 5.3, refere-se ao aprimoramento do Hgf , parametro
este que quantifica a capacidade de conversdo de corrente de spin em corrente de carga através do
efeito spin Hall inverso. Este parametro, chamado angulo Hall de spin efetivo, pode ser aumentado
na estrutura YI1G/[Pt(3 nm)-Ag(t)]/Pt(3 nm). Através da formacdo de particulas nanométricas de Ag
na camada intermediaria do filme de Pt(6 nm), a formacdo destes nanoparticulas é conhecida na
literatura e se deve ao fato das propriedades de coalescéncia durante a deposicdo do filme de Ag.
Verificou-se, entdo, que as nano particulas atuam como centros espalhadores capazes de amplificar a
conversdo spin-carga. Esta afirmag&o foi confirmada por ao menos trés técnicas spintrdnica distintas

i) SPE, ii) SSE e iii) SMR (magnetorresisténcia de spin). Em todos os trés casos, foi observado que

Gse};f e crescente até o regime de formacao de filme continuo de Ag para t,4 > 9 nm. O valor maximo

obtido para 9;,51‘ ocorreu na amostra YI1G/[Pt(3 nm)-Ag(9 nm)]/Pt(3 nm) e corresponde a uma ordem
de grandeza maior do que YIG/Pt(6 nm), lembrando que a platina possui 0 maior valor de angulo
Hall de spin entre os metais, descoberta esta que fornece uma técnica confiavel de controle local do

angulo Hall de spin 85y [87].

Apesar de a spintrénica estar hd mais 10 anos como uma area de intensa pesquisa cientifica, ela
ainda possui diversos pontos de interesse e que precisam ser entendidos de maneira completa, tanto
no carater teérico de determinar suas origens quanto nos possiveis dispositivos e técnicas

experimentais que explorem fendmenos spintrénicos.

A minha expectativa futura é que existem muitos problemas e fenémenos que podem vir a ser
investigados, principalmente os relacionados com a busca por novos efeitos que aumentem o processo
de conversdo spin em carga e vice-versa. Durante a pesquisa do doutorado pode-se citar algumas

ideias/pontos que necessitam dedicacéo e trabalho, podemos listar alguns pontos:

)] Vimos que materiais antiferromagnéticos convertem corrente de spin em corrente de

carga, tendo em vista o efeito de exchange bias, pode-se supor a preparacdo de uma
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amostra de YIG(15 nm)/IrMn(15 nm), na qual para estas espessuras o campo de exhange
atuante no YIG pode ser suficiente para que o efeito SSE ocorra somente com a adigédo
de um gradiente de temperatura.

i) O mecanismo de transporte de spin na PANI continua um ponto ndo muito esclarecido,
este estudo teodrico/experimental € vital para a area de spintrbnica em materiais
organicos.

iii) A combinacdo do controle do damping magnético pela acdo simultanea de SPE e SSE

com o alto 9;,? dos nanoparticulados [Ag-Pt] pode ser essencial para a geragédo de alto

oscilacdo magnética.

iv) O estudo do efeito MCP pode ser ampliado para outros metais ferromagnéticos, no
intuido de confirmar/generalizar o modelo proposto.

V) A formagdo de nanoparticulados para “controle” do angulo Hall efetivo pode ocorrer
para diversos outros sistemas como [Cu-Bi], [Ag-Bi], entre outros. Estes estudos podem

resultar em uma engenharia de spin Hall angle.

O entendimento dos efeitos bidimensionais em spintrénica ainda esta no seu inicio, abrindo
uma grande perspectiva com aplica¢fes em isolantes topoldgicos e outros materiais bidimensionais.
Gostaria de chamar a atencao para uma area que esta bem no inicio, que é a aplicacdo de métodos e
fendmenos spintronicos nos chamados materiais quanticos (quantum materials). A revista Nature
Physics tem publicado editoriais sobre o tema [217]. E seguramente veremos no futuro muito trabalho

nesta area.
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APENDICE A - Ferromagnetismo e interagdes magnéticas

Em relacdo as propriedades magnéticas macroscopicas, podemos, de maneira simplificada,
dividir os materiais em duas grandes classes: aqueles formados por &tomos ou ions que possuem
momento magnético permanente e aqueles que ndo possuem. Este segundo tipo é conhecido como
materiais diamagnéticos. O grupo de materiais cujos atomos possuem momento magnético
permanente pode ser dividido de acordo com o ordenamento magnético em: paramagnéticos,
ferromagnéticos, ferrimagnéticos e antiferromagnéticos. O ordenamento magnético dos materiais
depende de interagbes microscopicas que sdo propriedades intrinsecas de cada material. Duas
interacBes microscopicas sdo predominantes: a interacdo de troca e a interacdo responsavel pela
anisotropia magnetocristalina. A interacdo dipolar também deve ser considerada pois é responsavel
pelo efeito de desmagnetizacdo e aparecimento dos dominios magnéticos. A figura A 1 mostra um
fluxograma adaptado de [10], descrevendo a classificacdo geral de propriedades magnéticas dos
materiais. Como os materiais estudados nesta tese estdo dentro desta classificacdo, portanto dentro da

area de spintrénica, é valido ter em mente as propriedades basicas de magnetismo.

Propriedades magnética
dos materiais

Momento
magnético

[ Diamagnetismo
permanente?

Paramagnetismo

L/\/‘*—-J

Ordenamento de
longo alcance?

Ferromagnetismo

ttttt

Paralelo

Orientagao de
primeiros vizinhos

Antiparalelo

Ferrimagnetismo

Lttt

\ Igual

Magnitude dos
momentos

Antiferromagnetismo

t Lt ot

A 1: Classificagdo geral de propriedades magnéticas dos materiais. Adaptado do livro [10]
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As configuracdes de momento magnético ilustradas na figura A 1 sdo as mais comuns.
Configuracdes mais complexas como helicoidal e inclinadas também sdo possiveis. Mais detalhes de

configuragdes magnéticas de materiais podem ser encontrados em [10], [218]-[221]

As propriedades magnéticas sdo comumente discutidas com respeito a susceptibilidade

magnética definida por:

M=My+7xH, [a1]
onde M é a magnetizacdo que é definida como o momento magnético liquido macroscopico por

unidade de volume, também chamada de magnetizacéo, H é 0 campo magnético aplicado e M, é a
magnetizacdo espontanea da auséncia de um campo magnético aplicado. Em geral a susceptibilidade
magnética y é representada por uma matriz 3 x 3. Para materiais isotrépicos a magnetizacao induzida
pode ser paralelo ou antiparalelo ao campo externo aplicado, de modo que nesse caso a

susceptibilidade se torna um escalar.

Em materiais ferromagnéticos, trés interacGes se destacam e sdo responsaveis pelas suas
propriedades macroscopicas. A primeira delas é a interacdo de troca, de origem quantica, entre 0s
momentos magnéticos do material. Esta interacdo de curto alcance tende a alinhar os momentos
magnéticos entre seus vizinhos mais préximos, proporcionando uma orientacdo macroscopica e
resultando em uma magnetizacéo liquida. A segunda interacao € a spin-0rbita, que é responsavel pela
anisotropia magnética e importante no processo de conversao se spin em carga. A terceira é a
interacdo dipolar, de origem classica, cuja intensidade € varias ordens de grandeza menor do que a
interacdo de troca. A interacdo dipolar, em contrapartida, possui longo alcance e tende a minimizar a
energia magnetostatica, diminuindo os momentos magnéticos ndo compensados na superficie do

material, como veremos, é altamente dependente da forma e anisotropias do material.

A.1: Interacdo de troca

A origem do campo efetivo de interacdo de exchange H,, reflete na atuacdo conjunta da
repulsdo coulombiana entre os elétrons mais proximos, geralmente primeiros vizinhos, e o principio
de exclusdo de Pauli, que proibe que dois elétrons estejam no mesmo estado quantico, logo, elétrons
ndo podem estar na mesma posicao se estes tiverem mesmo spin. Portanto, existe uma diferenca de

energia coulombiana, entre as duas possiveis orientagdes T;1; e T;T;, como mostrado na figura A 2.
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b)

Triplet

2]

\ Singlet

A 2: a) Funcdes de ondas espaciais simétrica e antissimétrica para molécula tipo hidrogenoides, b)
Separacdo de energia dos estados de singleto e tripleto. Adaptado de [158]

Elétrons sdo particulas indistinguiveis, portanto, a troca de elétrons deve resultar na mesma
distribuicdo de densidade, ou seja: |¥(1,2)|? = |¥(2,1)|%. Sendo elétrons férmions, a solugdo de
onda total deve ser antissimétrica, logo deve obedecer a: ¥(1,2) = —W(2,1), onde ¥ ¢ a funcdo de
onda total composta pelo produto da funcéo espacial ¢ (7, 7,) com a funcdo de onda de spin y (s, s,).

Logo existem duas combinacdes para a funcéo total:

‘PI = ¢S(1r2) ) Xa(lﬁz)l
l'IJII = ¢a(1:2) 'XS(]-JZ)’
onde ¥; e W;; correspondem aos estados de singleto e tripleto, respectivamente. Quando dois elétrons

[a2]

estdo no estado de tripleto, ndo existe a possibilidade de encontra-los no mesmo ponto no espaco.
Contudo, quando a funcé@o de onda de spin € antissimétrica, esta possibilidade é real. As energias de

cada estado podem ser avaliadas utilizando o Hamiltoniano de Schrodinger ' (#;, #,) por:

i = [ Balu ) HGL TG a P (23]

Para moléculas hidrogenoides, £ é menor do que &;;. Podemos quantificar a diferenca de
energia do estado de singleto e tripleto seguindo a figura A 2, como: J = (&, — &;;)/2, podemos

reescrever a energia de interacdo na forma:

8 = _2<7§1 " §2. [a 4]

De forma geral, o Hamiltoniano de Heisenberg de interacdo de exchange (ou de troca) se

escreve a partir do somatorio das interagdes dos pares de atomos nos sitios i e j da rede:
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H,p = —2 Z]fﬁi 5. [a5]

onde J{7* é chamada integral de troca, que descreve o tipo de acoplamento entre os spins S;e §] O
tipo de interagdo aparece no sinal de Ji*, podendo ser paralelo (]f]x > 0), dando origem ao
ferromagnetismo, ou antiparalelo (]f]x <O), gerando o ordenamento antiferromagnético ou

ferrimagnético. Sendo que o valor da integral [a 3] representa a magnitude dessa interag&o.

Como a sobreposicdo das funcbes de onda decai exponencialmente para a molécula
hidrogenoides, a interacdo de troca sO serd diferente de zero para os elétrons suficientemente

préximos, de modo que esta interacdo é denominada uma interacdo de curto alcance. Usando a relacao

entre o spin S e 0 momento magnético ji = —guzS/h, onde g é o fator giromagnético do elétron
livre e ug 0 magneton de Bohr, podemos simplificar o calculo da equacdo [a 5], somando apenas 0s
primeiros vizinhos (PV):

PV PV 2Jh PV
Eiex=_zz].§i.§j=_2]§i-2§j=——ﬁi-2§j. [a 6]
- - gip 7

A forma da energia de exchange na equacao [a 6]

sugere que a energia esta relacionada ao momento
magnético ji;, por sua vez proporcional a§i, e aum campo
efetivo H. s proporcional a 2§i. Portanto, podendo ser
interpretado como a energia Zeeman Ef* = — pf; -
Hops ou EF* = —(gupSi/h) - Hypf. Escrevendo dessa

forma e comparando com a equacdo [a 6] vemos que 0

momento magnético sente este momento magnético

A 3: a) Vetores unitarios de S; e S;, com
efetivo dos demais spin, chamado campo molecular angulo 6.

representado por:

[a7]

PV
g 2Jh z < 2gh o 27k 7
- Hog g HoNyg?up?
Aqui a soma pelos z primeiros spins vizinhos foi representado por z vezes o valor médio do
spin (§‘j). Usando a relacgdo entre o valor médio de spin e a magnetizacdo M= NvguB(.S_’;-), chegamos
ao ultimo termo da equacédo acima. Onde N,, € o nimero de momentos por unidade de volume [222].

A equacéo [a 7] pode ser reescrita como um campo molecular de Weiss, ﬁmol =AM com A =
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2zJh/uoN,g%ug?, chamado de coeficiente de campo molecular, usualmente da ordem de 1 ~ 103,
ocasionando um J = 2 x 10721 joules, ou 0.01 eV/atomo. Essa interacdo de troca é menor que a
coulombiana (1 — 10 eV), porém mais forte que a interacdo spin-6rbita (10~* eV). A interacdo de
troca explica boa parte das propriedades magnéticas dos materiais, porém existem casos em que a
orientacdo entre os spins ndo € somente paralela ou antiparalela, mas casos mais complexos [10],
[222]-[225].

O valor medio da energia de exchange na equacao [a 6] pode ser reescrita em uma aproximagao
semiclassica (onde os spins sdo considerados vetores classicos) no intuito de utilizar em célculos

macroscopico como:

Eex = _22]1132 COS(GU), [a8]

i>j
onde 6;; € o angulo entre as orientagdes dos spins adjacentes §l~ e §J Esta aproximacéo semiclassica
é valida apenas para casos de pequenos angulos. Dessa forma, podemos expandir a equacgéo [a 8], em

série de Taylor: (1 — Hijz/Z!). Em termos de variaveis continuas, o desvio angular 6;;, pode ser

ijo

expresso como a - 8 /dx, onde a é a distancia entre spins. Portanto substituindo em [a 8] temos:

ex 2 — 2
Ei: A % =4 % ) [a9]

onde A = s2a?JN’,/2h é chamado constante de rigidez de exchange, s é o nlmero quantico
do spin do elétron e N',, é 0 nimero de primeiros vizinhos por unidade de volume. A constante A é
entdo uma medida macroscopica da rigidez do par de spins. Enquanto a dimensdo da constante de
interacdo de troca J é energia, expressa em joule ou eV, A possui unidade de energia/comprimento
com valores de (1 —2) x 10711 J/m, (1 — 2 x 107% erg/cm), na maioria dos ferromagnéticos. A
equacdo [a 9] descreve apenas a parte da variacdo espacial da energia de troca, ao qual é assumida

COMO pequena em comparagdo ao termo constante [222], [225]

A.2: Interacéo dipolar

Outro tipo de interacdo relevante nos materiais magnéticos é a interacdo dipolar. Como o
préprio nome ja diz, a interacdo dipolar surge da interacdo de um momento magnético m; com o
campo magnético produzido por outro momento m;, o qual depende da distancia entre eles r;;, na

forma:
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Eqip = —Hoﬁiﬁéip(rij) = Ho (m;;n] - B(mi -r;j.).:gmj .rij)>' [ 10]
ij ij

O campo dipolar ﬁc{ip (ri j) descreve 0 campo magnético gerado pelo momento 77i; na posi¢do

r;;. Diferentemente da interagdo de troca de origem quantica e de curto alcance, a interagdo dipolar &

de origem cléssica e possui longo alcance. Dessa forma a soma de suas intera¢@es ndo deve se limitar

aos primeiros vizinhos, mas sim em todos 0s momentos magnéticos no sélido em questdo. No caso

mais simples, um material infinitamente extenso, as interacdes dipolares irdo se cancelar

mutualmente. Num corpo finito aparecem dipolos ndo compensados na superficie, resultando entéo

em um campo de dipolo conhecido como campo desmagnetizante ﬁd.

Uma maneira de se calcular o campo desmagnetizante € utilizar as equacdes de Maxwell na
aproximacdo de magnetostatica, se resumindo a [91]:
VxHy =0,
[a 11]
V-B=uV-(Hy+M)=0.
Pela equacdo [a 11], vemos que o campo desmagnetizante pode ser escrito em termos do

gradiente do potencial magnético ®y:

Hy = —Vdy,. [a12]

Por sua vez, substituindo a equacéo [a 12] em [a 11], temos que a solucdo da equacdo de Poisson
V2d,, = —py, cuja solucdo é dada por [91]:
q’M(T):—%j; %gl)dr’+%£ %dm [a 13]
onde 7(r") é o vetor normal ao plano da superficie S que envolve o volume V do sélido. O primeiro
termo diz respeito a integral em volume do potencial magnético, causado por inomogeneidades na
distribuicdo volumétrica da magnetizacdo. Ja o segundo termo refere-se as distribuices superficiais
de cargas magnéticas determinadas pelas condi¢des de contorno geométricas do sélido. Supondo que
a magnetizacgéo é uniforme, a contribuicdo do campo de desmagnetizacdo vem apenas dos termos da

superficie. Logo a equacéo [a 12] se reescreve na forma:
— 1 n ! 'M !
Hy=-—V 55 Md/v : [a14]
41 s |7 — 7|

Vé-se entdo que o campo desmagnetizante H,; depende linearmente com a magnetizacdo M.

Uma forma mais simples de escreve-lo é inserindo o tensor desmagnetizante NV (r),
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Hy=N(@)-M. [a 15]

Se o sistema de coordenadas cartesianas coincide com os eixos de simetria da amostra, o tensor

e diagonal, com componentes NV, JV;, e V;, de modo que para qualquer componente a

ﬁd:Na'Ma- [a 16]

Os fatores de desmagnetizacdo obedecem a relagédo (no sistema Gaussiano):

Ny + N, + IV, = 4m. [a17]

Os fatores desmagnetizantes estdo, por sua vez, correlacionados com a forma geomeétrica do
material magnético. Por essa razdo, o efeito de desmagnetizacdo é chamado também de efeito de
forma ou anisotropia de forma. Pela equacéo [a 17], pode-se obter os fatores de desmagnetizacao para
amostras de forma simples, como esfera, cilindro longo, disco fino, filme fino e outros mais. Os
elementos diagonais do tensor sdo mostrados na Tabela A 1 para geometrias simples. Como sera visto
nas secdes seguintes, o campo desmagnetizante gera bastante influéncia na ressonancia
ferromagnética (e por consequéncia na injecdo de corrente de spin), caracterizando o campo

magnético externo necessario para a ressonancia.

Tabela A 1: Elementos diagonais do tensor desmagnetizacéo, para diferentes formas e direcdes de
campo magnético externo.

Forma e direcdo do campo | IV, | Ny, | IV,

4 | 41t | 41w

Esfera: OT 3|13 |3
Disco fino: =1 0| 0 |4r
Disco fino: G) t O |[4m | O

Filme fino: —2 { 0| 0 |4n

A.3: Interacdo spin-oOrbita

A interacdo spin-Orbita (spin orbit interaction - SOI) se refere a interacdo do spin de uma
particula com o campo magnético devido ao seu movimento orbital. Um elétron movendo-se em torno
do ndcleo sente, no seu sistema de referéncia, um campo magnético interno devido ao movimento

relativo do ntcleo com velocidade —%, como ilustrado abaixo
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v
‘—e

-

+Ze -V

A 4: A esquerda vemos o movimento do elétron em torno do ntcleo numa 6rbita de Bohr e & direita o
movimento do nucleo sentido no sistema de referéncia do elétron.

O campo magnético sentido pelo elétron pode ser calculado pela lei de Biot-Savart como sendo
B = —(Zeuy/4m) (¥ x 7)/r3. Este campo pode ser expresso em termos do campo elétrico E que

atua sobre o elétron, que da lei de Coulomb é dado por E= (Ze/4m €,)(7/r?). Assim o campo

magnético pode ser escrito como:

— - 1 N =
B=—u06017><E=—C—2v><E. [a 18]
x Lo = UXE
Na verdade, expressao relativistica para este campo em [a 18] € B = N ey Usando a

definicio da forca elétrica sobre o elétron como F = —eE e usando a definicio de F em termos do

gradiente da energia potencial elétrica F=-VU® = - Z—lrjf ~E= 1d—”f, 0 campo magnético pode

e dr

ser descrito por:

1 L
—VXE=— ——1L [a19]

B=- X
c? rec? dr meec?r dr

onde usamos a definicio do momento angular do elétron como L = m, (7 x #). Calculando a energia
de interacdo do dipolo magnético de spin (fig) com o campo B (energia Zeeman), ficamos com AE =
—fig-B = gs“ff-ﬁ. E importante lembrar que, como o elétron se movimenta em um referencial

nédo-inercial (precessiona em torno do ndcleo), esta expressdo deve ser corrigida quando escrevemos

no referencial do laboratdrio, pelo termo de precessdo de Thomas. A expressdo corrigida fica AE =

1 - — . . . ~ . L.
E%S - B. Finalmente podemos escrever a energia de interacdo do momento de dipolo magnético

de spin com o campo interno B como:
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1 1dU 5 -
AEg =———-""§-L a 20
SL 2m2c2r dr l201
ou ainda:
N _ﬂoﬂzzaZ4 [a21]
e 4mad ’

para um alinhamento antiparalelo entre S e L, considerando r = ay/Z, e m,ur = h. A equacdo [a
21] mostra que a energia da interacdo spin-orbita é proporcional a Z*, este fato se torna importante

para efeitos que possuem dependéncia com a interacdo spin-drbita, como o efeito spin Hall [158].

Esta é a expressdo que aparece nos livros textos de graduacgdo para a interagdo spin Orbita de

um elétron numa 6rbita de Bohr, onde aparece explicitamente o produto escalar S - L.

Em textos de fisica mais avancados, a interacdo spin Orbita € escrita de outra maneira. O
- . . ~ P = = = 1 - = 1 - — p=4 c
Hamiltoniano de interacdo é H = gS“TBS-B, onde B=-=0xE=-—0UxVU()eS= he.
Assim, o Hamiltoniano de interagdo spin drbita encontrado nos livros de fisica atbmica € escrito como

o termo de Pauli:

h —> - -
Hgp =W(VU(T) Xp)'O'. [a22]

A interacdo SO acima pode ser escrita em termos do comprimento de onda de Compton do
'Y - 7 2 - - - -
elétron A = A/m,c = 3,9x 1073 A, isto é, Hgy = j—h(VU(r) X p)-a. Como |p|~h, vemos que

A%2/4 ~3.7 x 107 A2, 0 que é um valor muito pequeno, mesmo em escala atdmica. Mesmo assim, a
interacdo SO pode ser significante em so6lidos quando os campos elétricos proximos do nacleo forem

muito grandes.

Em sélidos existem dois tipos de interacdo SO: (i) A que independe das propriedades de
simetria do meio (existem em todos o0s tipos de cristais e se originam da SOI dos orbitais atdmicos).
Um exemplo desta interacéo € separacdo do dubleto do Na; (ii) A que depende das propriedades de
simetrias e sdo0 mais importantes em cristais onde ocorre quebra de simetria por inversdo espacial.

Este Gltimo tipo é o de interesse nesta tese e pode ser dividido em dois casos:

#* Quebra de simetria por translacdo no volume (interacdo Dresselhaus). Induzida pela

quebra de simetria por translagdo no volume e € importante em materiais
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semicondutores com estrutura Zincblende (ZnS), como: GaAs, GaP, InAs, InSb, ZnSe,
CdTe, etc.
# Quebra de simetria por translacio na superficie (interagdo Rashba). E este tipo que

interessa no processo de conversédo spin-carga em interfaces de meios bidimensionais.

A.4: Interacdo Rashba

Para introduzir de maneira didatica a interacdo Rashba consideremos um sistema bidimensional
infinito de elétrons ndo interagentes. Portanto, os elétrons se comportardo como particulas livres cujo

. . . 2 ~ 1 k7
Hamiltoniano sera H = %, tendo como autofuncdo uma onda plana Y, (r) = \/—ﬁe"” e a auto-

h2 . :
p—-— k2. Claramente os autovalores de elétrons com spins up e

energia serd a energia cinética (k)=

spin down seréo degenerados, &;(k) = &, (k)

A ideia introduzida por E. Rashba e coautores foi a de que a degenerescéncia em spin pode ser
removida (mesmo na auséncia de um campo magnético externo) quando o potencial atraves do qual
o0 elétron se move for assimétrico por inversao espacial. Portanto, em superficies e interfaces, que

possuem uma quebra natural de simetria por translacéo, pode ocorrer o spin splitting (com B = 0).

Expandindo o potencial U(7) em série de Taylor:
UF) = Uy +eE -7+ - [a 23]

Em mais baixa ordem, a assimetria de inversdo do potencial é caracterizada por um campo
elétrico E. Este campo E (que estabelece o sistema de referéncia) da origem a um campo magnético

B = (% x E)/c?, no sistema de referéncia do elétron (devido as transformag@es de Lorentz). No caso
de uma superficie (ou interface), o campo elétrico perpendicular a superficie surge naturalmente
devido a reconstrucdo atbmica provocada pela auséncia de atomos da mesma espécie na direcdo
perpendicular. Uma pré-condicdo para o efeito Rashba é a assimetria por inversdo estrutural, que

existe naturalmente em qualquer interface ou superficie cristalina.

O chamado Hamiltoniano de Rashba vem da interacao deste campo B com 0 momento de dipolo

magnético de spin do elétron,
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HR —’ g.uB ( ) [a 24]

onde E = E,z e p = m*v. O Hamiltoniano de Rashba, como escrito nos livros textos, se torna [58],
[129], [226], [227]:

Hy ==t (G % 5) 2= ag(d x k) 2 [a 25]

Onde p é o operador momento linear, & sdo as matrizes de Pauli, Z é a direcdo perpendicular a
superficie e ap é a constante de Rashba, que mede a intensidade da interacdo e depende do campo

elétrico, da interacdo spin-Orbita e de outras propriedades dependentes do material.

Adicionamos Hy ao Hamiltoniano da particula livre, ficamos com

2 2

k .
2_1?‘1*+aR(O-Xk//)Z:2

H=Hg+Hg = k, — ayky). [a 26]

Os autovalores do Hamiltoniano acima sdo:

[ £ (ky + iky)
" (04 ky + lkx \ N hz
H = 2m K2 / = gi(k) = ﬁ(k + ks0)? — Aso, [a27]

ar(ky —iky) oy

onde k = \/kZ + ki e kgo € Agp S80 constantes que dependem da constante Rashba. Os autovetores

sdo:

. 1 1
P (oy) = ellotion) — (1)
v2iie [a 28]

. 1 1
— pl(kxx+kyy) )
l/)—(x:y) e Y \/E(_l-e—w),

onde 6 ¢é o angulo que k faz com kx
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a) +E b) +E
k; WL ™ K
E(k)
C) 4 E d) ‘
&Z :
k, k

4

A 5: Relagdo de espectros de energia para: a) elétron livre, b) elétron livre na presenca de campo
magnético (deslocamento Zeeman) c) elétron livre na interagdo Rashba, d) visdo 3D da relagdo. Adaptado
de [129], [130].

Os estados de spin sdo sempre perpendiculares a direcdo do movimento se o elétron se move
ao longo da direcdo X, 0s spins apontam nos sentidos £¥; se o elétron se move ao longo da direcdo y,
0s spins apontam nos sentidos +x, ver figura A 5. Na literatura € comum se referir ao acoplamento

induzido pela assimetria em interfaces magnéticas como Rashba-like spin-orbit coupling.
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APENDICE B - Deslocamento Zeeman gigante nas transicdes opticas do

YIG

Utilizando as amostras de GGG/YIG(50 nm) crescidas pelo a metodologia descrita na pagina
41, foi possivel observar um deslocamento Zeeman gigante, nas das duas transi¢des Opticas do ferro
do filme de YIG. O deslocamento observado foi da ordem de 100 meV a temperatura ambiente pela
aplicacdo de um campo de 0.6 kOe no plano do filme. O deslocamento excepcionalmente grande para
baixos campos foi atribuido as mudancas nos niveis de energia devido aos altos campos de exchange

para o orbita 3d-Fe durante o processo de magnetizacao [81].
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A 6: Propriedades magnéticas do filme de YIG com 50 nm de espessura. a) magnetiza¢ao vs campo
magnético medido por magnometria SQUID. b) Derivada em campo da absorcéo ferromagnética (FMR) vs
campo. Dependéncia do campo de FMR a), e largura de linha, b) pela frequéncia de micro-ondas aplicada,

a curva em vermelho ajustada corresponde a equacéo de Kittel 2-21.

Pelo ajuste da curva de Kittel, fo,=y[(Hg+ Hy)(Hg + Hy +4nMeff)]1/2, onde H,,
corresponde ao campo de anisotropia, sendo 4mM,¢; = 4mMs — Hgy, Onde Hg, € 0 campo de

anisotropia superficial, e 4TM; a magnetizacao de saturacdo, foi possivel obter através do ajuste um
valor de Hy = 12.7 Oe, € 4nM,sf = 1140 G, obtendo portanto Hs4 = 0.61 kOe.
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As propriedades Opticas foram estudadas através da espectroscopia de absorcdo magneto-
Optica, a montagem é mostrada na figura A 7. A luz colimada produzida por uma lampada de arco
DC (Newport modelo 66921) de Hg(Xe) com poténcia 450 — 1000 W passa atraves do filme de YIG
sendo focalizado através de fibra Optica até o espectrometro detector monocromador (Ocean Optics
HR4000CG-UB-NIR). Um magneto de campo DC é colocado para produzir campo no plano do filme
de YIG, podendo chegar até 1.2 kOe. Todas as medidas foram realizadas a temperatura ambiente.

Optical Fiber LRI IIoeRIVAN]
Spectrometer

YIG film

Computer
Power-supply :j r\:" J
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0.8 (b) ,08f 8 | 8
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A 7: a) Montagem experimental utilizada nas medidas dpticas. b) Absorcdo Optica em funcdo do
comprimento de onda para diversos valores de campo magnético, as setas vermelhas indicam a dire¢do do
aumento do campo. ¢) O inset mostra o coeficiente de absor¢ao para campo nulo, para os demais valores de
campo, o prolongamento das linhas nas curvas doo coeficiente de absor¢do indicam as energias de transicao,
vemos, portanto, um deslocamento claro em ambas transi¢Ges pelo aumento do campo.

O sinal de saida do detector mostra a dependéncia da absorvancia em funcdo do comprimento
de onda, definido por —log,,(1/1,), onde I, e I denotam respectivamente as intensidades da luz
incidente sobre 0 YIG e da luz transmitida ap6s o YIG. No inset figura A 7 b), vemos desvios no
comportamento da absorcdo entre ~355 nm e ~450 nm. Estes desvios correspondem as transi¢es
dos dois estados permitidos de transi¢do: o primeiro da camada de valéncia cheia O-2p para Fe-3d e
0 segundo da banda de valéncia O-2p. A figura A 7 ¢) mostra a dependéncia energética do coeficiente

de absorcéo a, obtido através de:
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! = exp(ad), [i]
Iy

onde d é a espessura do filme, estd mostrado a? vs E(eV), pois, em varios isolantes de gap

direto, o coeficiente de absor¢do proximo ao gap de energia E; varia com a temperatura, de acordo

com a(E) o« (E — Eg)l/z. Portanto, os gaps direto do filme de YIG podem ser obtidos extrapolando

a porcao linear das curvas até tocar (a? = 0) [228].

Para obter mais detalhes do efeito observado, foi obtida a energia de transicdo de cada banda
para cada valor de campo magnético, como mostrado na figura A 8 a) e b). Os dados mostram que
para um aumento do campo magnético de 0 a 0.6 kOe o0 deslocamento para o vermelho das transi¢es
é observado com valor de 3.05 eV para 2.94 eV e 2.43 eV para 2.37 eV. Os valores do gap de energia
saturam para valores maiores de 0.6 kOe. Portanto o deslocamento Zeeman corresponde a

~ 100 meV para a transi¢do O-2p—Fe-3d e ~ 60 meV para O-2p—Fe-3d.
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A 8: Dependéncias em relagdo ao campo magnetico aplicado no plano das energias de transicao das
bandas a) O-2p—Fe-3d e b) O-2p—Fe-3d. E possivel observar a saturacdo das transigdes.

Como mostrado nas medidas de FMR, para a amostra de 50 nm de YIG a anisotropia
perpendicular corresponde a Hg, = 0.62 kOe. Portanto, espera-se um comportamento de dominio
similar a referéncia [229]. De fato, na figura A 6 a), vé-se que a saturacdo da magnetizacdo ocorre
para valores maiores que 0.75 kOe. Portanto, para campos magnéticos maiores que a coercividade,
existe um alinhamento continuo que muda a separacdo da energia de troca e produz a variagao no gap
de energia observado na figura A 8. Este controle observado sobre o deslocamento Zeeman das
transicOes Opticas a temperatura ambiente podem ajudar na implementagdo de novos dispositivos

magneto-Optico [81].



