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RESUMO

O RbMnF3 é um antiferromagneto isolante com uma estrutura cristalina do tipo perovskita
cuja temperatura de Néel é Ty ~ 82,6 K e que apresenta um campo de anisotropia
cristalina muito pequeno, de forma que tal material pode ser considerado um protétipo
de um antiferromagneto de Heisenberg tridimensional. Esta tese de doutorado tem como
objetivo estudar as propriedades magnéticas do RbMnF3 juntamente com fenémenos de
transporte de correntes de spin utilizando técnicas experimentais e tedricas. As frequéncias
de ressonancia podem ser calculadas tanto com um tratamento semicléssico pelo formalismo
de Landau-Lifshitz quanto com um tratamento quantico de ondas de spin considerando a
interacao hiperfina das sub-redes eletronicas e nucleares, bem como os termos de Zeeman,
de troca e de anisotropia cristalina. Por conseguinte, sao relatadas aqui observacoes do
efeito de bombeamento de spin eletronico-nuclear no RbMnF3 por meio de sinais de
tensao elétrica da ordem de pV que persistem até uma temperatura de quase 20 K. Além
disso, investigacoes sobre o efeito Seebeck de spin foram realizadas tanto na fase spin-flop
quanto na paramagnética desse material, de modo que o coeficiente Seebeck apresenta um
aumento inesperado com a temperatura acima de T. Calculos numéricos foram feitos
baseados nas relagoes de dispersao e na teoria de difusao de magnons bulk para o efeito
de Seebeck de spin e apresentam uma 6tima concordancia com os dados experimentais
para a fase spin-flop. Por fim, é relatada a observagdo dos efeitos de polarizacao de troca
reciproco e de acoplamento de mola magnética em bicamadas de Py/RbMnF3, com a
espessura do antiferromagneto muito maior que a do ferromagneto. Com isso, espera-se
que os resultados aqui apresentados estimulem o desenvolvimento de pesquisas tedricas e

experimentais sobre magnetismo e spintronica em antiferromagnetos isolantes.

Palavras-chave: materiais magnéticos; antiferromagnetos; ondas de spin; spintronica;

R,bMHFg.



ABSTRACT

RbMnFj is an insulating antiferromagnet with a perovskite-type crystal structure, whose
Néel temperature is Ty =~ 82.6 K. It exhibits a very small crystalline anisotropy field,
such that this material can be considered a prototype of a three-dimensional Heisenberg
antiferromagnet. The aim of this doctoral thesis is to study the magnetic properties of
RbMnFj, as well as spin current transport phenomena, using both experimental and
theoretical techniques. The resonance frequencies can be calculated either through a
semiclassical treatment using the Landau-Lifshitz formalism or a quantum treatment of
spin waves, considering the hyperfine interaction between electronic and nuclear sublattices,
as well as the Zeeman, exchange, and crystal anisotropy terms. Thus, this work reports the
observation of the electronic-nuclear spin pumping effect in RbMnF3 through voltage signals
of the order of uV, which persist down to a temperature of nearly 20 K. Additionally,
investigations of the spin Seebeck effect were carried out in both the spin-flop and
paramagnetic phases of this material, where the Seebeck coefficient shows an unexpected
increase with temperature above 7). Numerical calculations based on dispersion relations
and the bulk magnon diffusion theory for the spin Seebeck effect show excellent agreement
with the experimental data for the spin-flop phase. Finally, the observation of reciprocal
exchange bias and exchange spring effects in Py/RbMnFj bilayers, where the thickness of
the antiferromagnet is much larger than that of the ferromagnet, is reported. It is expected
that the results presented here will stimulate further theoretical and experimental research

on magnetism and spintronics in insulating antiferromagnets.

Keywords: magnetic materials; antiferromagnets; spin waves; spintronics; RbMnFs5.
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1 INTRODUCAO

1.1 MAGNETISMO E SPINTRONICA

A magnetita (Fe3Oy) foi o primeiro material com propriedades magnéticas a ser
descoberto, ainda na Antiguidade, e destacou-se pela sua até entao inexplicavel capacidade
de atrair metais ferrosos. Desde entao, fendmenos associados ao magnetismo apresentaram
aplicagoes tecnologicas com importantes relagdoes em varios acontecimentos historicos. A
primeira aplicacao direta de um fenémeno baseado em propriedades magnéticas foi a
criagdo da bussola, permitindo uma maior precisdo nas navegagoes [1].

Por varios séculos, a compreensao dos fenémenos associados ao magnetismo era
limitada as observagoes empiricas do funcionamento da biissola e da atragao de objetos
por imas. No ano de 1600, porém, William Gilbert realizou o primeiro estudo formal sobre
magnetismo ao observar que a Terra possui propriedades magnéticas, explicando assim o
motivo de as bussolas sempre apontarem para o norte. As relagoes entre eletricidade e
magnetismo foram observadas a partir do trabalho de Hans Christian Oersted que, em
1820, verificou que a conduc¢do de uma corrente elétrica em um fio produz um campo
magnético capaz de alterar a orientagdo de uma bussola. Tal descoberta serviu como ponto
de partida para a teoria do eletromagnetismo, que foi finalmente formalizada por James
Clerk Maxwell [2,3].

A quantidade de aplicagoes tecnoldgicas do magnetismo aumentou substancialmente
a partir das revolugoes industriais e da popularizacao da distribuicao de energia elétrica
em varios paises. O magnetismo apresenta um papel fundamental na criacdo de motores e
geradores elétricos, bem como na informatica com os dispositivos de armazenamento de
dados [4]. Dessa forma, a obtengao controlada de materiais com propriedades magnéticas
tornou-se essencial para o desenvolvimento de tecnologias eficientes. As pesquisas em
magnetismo continuam com alta relevancia atualmente, com destaque para aplicacoes do
fendomeno de ressonancia magnética para diagnosticos médicos e a producgao de dispositivos
eletronicos.

Por sua vez, a eletronica é uma area da fisica e engenharia que se baseia em
manipular convenientemente as propriedades de materiais por meio do transporte de
cargas elétricas. Assim, o desenvolvimento de dispositivos eletronicos proporcionou, desde
o século XX, uma série de revolucoes tecnologicas que alteraram substancialmente as
sociedades modernas, com destaque para a facilitagdo de comunicagoes em longas distancias.
No entanto, embora apresente até os dias atuais uma ampla possibilidade de linhas de
pesquisas, a eletronica possui limitagoes intrinsecas que nao podem ser negligenciadas.

Uma das limitacoes mais proeminentes da eletronica é certamente a geragao de calor
pela passagem de correntes elétricas em materiais devido ao efeito Joule. Uma corrente

elétrica consiste em um fluxo de cargas que produz calor devido a resisténcia elétrica dos



1 INTRODUCAO 16

materiais. Para transportar cargas elétricas é preciso fornecer energia para o sistema, da
qual parte é dissipada em forma de energia térmica pela interacao dos elétrons com os
fonons da rede. E importante ressaltar que embora nessa perspectiva o efeito Joule seja
visto como um problema, ele também apresenta aplicagoes importantes como, por exemplo,
em fornos resistivos e lampadas incandescentes [5,6].

Com os grandes avancos nas pesquisas em ciéncias de materiais nas ultimas décadas,
tornou-se possivel a sintese de estruturas de tamanhos cada vez menores. O uso de tais
dispositivos eletronicos miniaturizados levou a um consideravel aumento na densidade
de corrente (corrente elétrica por unidade de area), o que facilmente leva a um alto
aquecimento local. Por consequéncia, isso traduz-se em uma limitacao do tamanho minimo,
da corrente maxima que se pode aplicar e da eficiéncia energética dos dispositivos. Essas
adversidades levaram parte da comunidade cientifica a considerar a manipulacao de outra
propriedade dos elétrons: o spin.

O spin é uma propriedade de carater quantico que é intrinseca da particula e
que caracteriza um grau de liberdade na forma de momento angular. Em materiais com
carateristicas ferromagnéticas, por exemplo, os spins eletronicos tendem a se alinhar na
mesma dire¢do devido a chamada interacao de troca [7]. Nesse contexto, a spintronica (ou
eletronica de spin) é um campo emergente que combina conceitos da fisica, engenharia
e ciéncia dos materiais para explorar a geracao, manipulagao e deteccao de correntes de
spin em diversos tipos de materiais com propriedades magnéticas. O controle do spin,
em detrimento da carga elétrica, tem o potencial de possibilitar o desenvolvimento de
dispositivos cada vez mais eficientes energeticamente [8].

A observagao de varios fendmenos que dependem do transporte de spins eletronicos
causou um grande impulso nos estudos na area de spintronica nas ultimas décadas. O
primeiro desses efeitos a ser descoberto foi a magneto-resisténcia gigante (em inglés giant
magnetoresistance, GMR) no final da década de 1980 [9,10], possuindo atualmente impor-
tantes aplicagoes em sensores de campo magnético. Dois outros importantes fendmenos
associados a geragao de correntes de spin sao o efeito de bombeamento de spin e o efeito
Seebeck de spin, que sao geralmente detectados mediante uma tensao elétrica DC em um
filme fino de um material com alto acoplamento spin-orbita (tal como a platina) depositado
sobre um material magnético [11,12].

A geracao de correntes puras de spins foi tao logo observada em materiais isolantes
magnéticos. Ao contrario dos condutores, um isolante elétrico ideal nao permite a passagem
de corrente elétrica. No entanto, em um isolante magnético, é possivel criar uma corrente
pura de spin devido ao ordenamento magnético resultante da interacao de troca entre
spins adjacentes. Essa caracteristica possibilita a manipulacao de informagoes magnéticas
sem que haja uma corrente de cargas elétricas efetiva, abrindo novas perspectivas para
aplicagdes nas quais a alta dissipagao de energia pelo efeito Joule se apresenta como um

problema a ser contornado [13].
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Outra importante classe de materiais magnéticos sao os antiferromagnetos, nos
quais os momentos magnéticos adjacentes ordenam-se em uma configuracao antiparalela.
Essa classe de materiais magnéticos tem atraido atencao renovada devido ao surgimento
do campo da spintronica antiferromagnética [14-18]. Comumente empregados apenas
passivamente para fixar a magnetizacao de uma camada ferromagnética adjacente em
dispositivos de véalvula de spin por meio do efeito de polarizacao de troca [19,20], os
materiais antiferromagnéticos possuem caracteristicas dinamicas muito tinicas que podem
ter aplicacoes em dispositivos novos. De fato, esses materiais exibem propriedades tais
como insensibilidade a campos baixos [21], dindmica ultrarrapida [16,22] e detectores de

corrente de spin eficientes por meio do efeito Hall de spin [17,23].

1.2 ESCOPO DO TRABALHO

O objetivo desta tese de doutorado é estudar as propriedades magnéticas e fendomenos
de spintronica no antiferromagneto tridimensional de Heisenberg RbMnF3 utilizando
abordagens tanto tedricas quanto experimentais. Por possuir uma rede cristalina ctibica
simples e um campo efetivo de anisotropia cristalina aproximadamente de apenas 4,59 Oe,
o RbMnF3 é um antiferromagneto isolante com propriedades magnéticas muito particulares
e promissoras para o estudo de fenémenos envolvendo a dinamica de spins eletronicos e
nucleares.

O capitulo 2 é dedicado a uma introducao geral sobre magnetismo e proprieda-
des magnéticas de materiais, sobre estudo do fendmeno de ressonancia magnética pelo
formalismo de Landau-Lifshitz, bem como dos elementos fundamentais da spintronica.
Além disso, serao apresentadas as técnicas experimentais de preparacao de materiais e de
medidas associadas a propriedades elétricas e magnéticas, essenciais para a elaboracao
deste trabalho.

Baseado nos trabalhos de Cole e Ince [24,25], o capitulo 3 apresenta a teoria
semicldssica para a dinamica de magnetizacao pelo formalismo de Landau-Lifshitz para os
fendmenos de ressonéncia antiferromagnética (AFMR) e de ressonincia magnética nuclear
(NMR) do RbMnFs3, considerando respectivamente duas e quatro sub-redes. Como sera
discutido, os cdlculos numéricos oriundos de tal teoria estao em 6tima concordancia com
os dados experimentais relatados.

No capitulo 4 sera relatada a observacao do efeito de bombeamento de spin nuclear-
eletronico no antiferromagneto RbMnF3. Os sinais de tensao elétrica devidos ao efeito Hall
de spin inverso medidos no filme fino de Pt foram ordens de grandeza maiores do que o
sinais de bombeamento de spins por ondas de spins nucleares relatados na referéncia [26)]
para o antiferromagneto inclinado MnCOg, e permanecem detectaveis em temperaturas

quase dez vezes maiores.



1 INTRODUCAO 18

O tratamento quantico para ondas de spins eletronicos no RbMnF3 é apresentado
em detalhes no capitulo 5, abordando tanto a fase antiferromagnética quanto a fase spin-
flop. Para o caso com vetor de onda nulo, que caracteriza a ressonancia antiferromagnética,
os resultados sao condizentes com os calculos semiclassicos do modelo de duas sub-redes
apresentado no capitulo 3 e com os resultados relatados por Ince na referéncia [25]. Ademais,
os efeitos da temperatura nas frequéncias de magnons eletronicos a campo magnético nulo
sao também apresentados com o uso da teoria de renormalizacao de energia de magnons.

Os resultados experimentais acerca do efeito Seebeck de spin no RbMnF3 sao
mostrados no capitulo 6, para valores de temperatura que englobam tanto a fase ordenada
quanto a fase paramagnética do material. Uma teoria de difusdao de magnons baseada na
equacao de Boltzmann é também desenvolvida para a fase spin-flop, apresentando uma
boa concordancia com os valores obtidos para o coeficiente Seebeck de spin, considerando
as relacoes de dispersao obtidas no capitulo 5.

O capitulo 7 trata da observacao dos efeitos de polarizacao de troca reciproco
e de acoplamento de mola magnética no antiferromagneto RbMnF3 interfaceado com
filmes finos de permalloy de diferentes espessuras, para varias temperaturas de 5 até 300
K. Por ter sido utilizada uma amostra de RbMnF3 de espessura da ordem de 1 mm, a
magnetizacao do antiferromagneto torna-se comparavel ou maior que a do ferromagneto,
deslocando assim o ciclo de histerese do antiferromagneto. Para finalizar, o capitulo 8
é constituido das consideracoes finais deste trabalho e das perspectivas para trabalhos

futuros.
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2 MATERIAIS MAGNETICOS E FUNDAMENTOS DE SPINTRONICA

Neste capitulo, sera realizada uma breve introducao as propriedades magnéticas
dos materiais, ao fendmeno de ressonancia magnética e aos fundamentos de spintronica. A
secao 2.1 apresenta os conceitos de momento magnético e magnetizagao, juntamente com
a classificacado dos materiais magnéticos mais comuns. Em seguida, a secao 2.2 aborda
a equacgao de Landau-Lifshitz, que descreve a dindmica da magnetizagao e possibilita o
estudo da ressonancia magnética por meio de uma abordagem semiclassica. A secao 2.3
introduz os conceitos fundamentais de spintronica, e finalmente na secao 2.4 discutem-se

as técnicas de experimentais utilizadas para a elaboracao deste trabalho.

2.1 MATERIAIS MAGNETICOS

2.1.1 Momento magnético e magnetizacao

O momento magnético é uma das grandezas mais fundamentais no estudo de
materiais magnéticos. Do ponto vista classico, para uma corrente elétrica I ao redor de

um elemento de area dA, define-se o elemento de momento magnético como sendo
dp = IdA, (2.1)

com dA = dA 1 o vetor de area infinitesimal, e ni o vetor unitario que aponta na direcao
normal ao plano no qual a corrente esta localizada (ver figura 1). Desse modo, o momento
magnético total em uma dada regiao é calculado somando-se os elementos dp em diversos

elementos de area, isto é,
= / IdA. (2.2)
No Sistema Internacional de Unidades (SI), o momento magnético é medido em A m? [27].

Figura 1 — Elemento de momento magnético du associado a uma corrente I ao redor de um elemento de
area dA.

dp

Fonte: o autor, 2025.
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Essa visao semiclassica pode ser mais bem elucidada considerando um atomo de
hidrogénio, no qual existe um elétron (com massa m, e carga —e) em uma érbita circular
de raio r ao redor do niicleo. Supondo que o elétron tenha uma certa velocidade v, o

periodo em que se tem uma volta completa é 7 = 271 /v, de modo que a corrente devida

ao movimento do elétron é dada por I = —e/T. Segue entdo que a magnitude do momento
magnético é
2
enr e
pu=IA=— = ——— meur. (2.3)
T 2m,

A quantidade m.vr é reconhecida como sendo o médulo do momento angular do elétron,

que vale i (constante de Planck reduzida) no estado fundamental. Portanto, a equagao

(2.3) é escrita como u = —pup, com a constante
eh ~ —24 2
pp =5 ~9274x 107 Am (2.4)

chamada de magneton de Bohr [5]. A equacao (2.3) sugere que o momento magnético é
uma grandeza intimamente relacionada com o momento angular. De fato, os momentos
magnéticos microscépicos estao associados aos spins eletronicos desemparelhados em
determinados atomos ou fons.

Em uma abordagem do tipo semicléassica, denotando respectivamente por L e S os
vetores de momento angular orbital e de momento angular de spin, tem-se o momento
angular total J = L + S. Ao longo deste trabalho, serd considerada a mesma convencao
usada nas referéncias [21,27], nas quais o momento angular é dado em unidades de F, isto é,
o que se mede é hJ, hL e hS. Por consideragoes da mecénica quantica relativistica [28,29],

é possivel mostrar que o momento magnético de um atomo ou ion no z-ésimo sitio é

p; = —gppdi, (2.5)

com o chamado fator de Landé

JJ+1)+S(S+1)—-L(L+1)
2J(J+1) ’

g=1+ (2.6)
e os numeros quanticos J, L e S. Por exemplo, no caso de um fon de Mn?*, tem-se L = 0
e J =5, de modo que g = 2.

Um material magnético de volume V possui um grande nimero de sitios, cada
qual com um certo momento magnético. Devido a isso, é conveniente definir o vetor

magnetizagao como

1

que consiste em uma grandeza macroscopica. Na presenca de um campo magnético externo

H, a resposta do material é chamada de campo de indugao magnética B, que é definido
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no SI por
B — jio(H + M), (2.8)

com a constante o = 47 x 1077 N/A? chamada de permeabilidade magnética do véacuo.
No SI, M e H sdo medidos em A/m, enquanto B é medido em T [27].
No caso especial dos chamados materiais lineares, que sao tratados como isotropicos

e homogéneos, a magnetizacao é proporcional ao campo magnético, de modo que
M = xH, (2.9)

com a constante adimensional y chamada de susceptibilidade magnética. Substituindo a
equagao (2.9) em (2.8), tem-se
B = uH, (2.10)

com p = (1 + x) a permeabilidade magnética do material (ndo confundir com o médulo
do vetor momento magnético). No entanto, em materiais anisotrépicos, y e p assumem a
forma tensorial, por dependerem da dire¢do do campo magnético aplicado [7].

No sistema de unidades CGS (centimetro-grama-segundo), o momento magnético é
dado em emu ou erg/G, enquanto a magnetizagdo é dada em emu/cm?® ou G. Nesse caso,

define-se gy = 1, tal que o campo de inducao magnética ¢ medido em G e definido por
B =H+47M, (2.11)

com H dado em Oe. O CGS é até hoje muito utilizado em trabalhos experimentais em
magnetismo. Em muitos casos é mais conveniente converter as unidades para o CGS para

comparar os resultados teéricos com os resultados experimentais.

2.1.2 Classificacao dos materiais magnéticos

Os atomos ou ions de um material do tipo diamagnético ndo possuem momento
magnético permanente, de modo que nao ha magnetizacao espontanea na auséncia de
um campo magnético externo. Essa classe de materiais é caracterizada por uma pequena
susceptibilidade negativa, cujo valor ¢ invariavel com a temperatura do sistema. Dessa
maneira, a magnetizacao induzida em um diamagneto aponta sempre no sentido oposto ao
do campo magnético aplicado [4].

Em materiais paramagnéticos, os momentos magnéticos sao praticamente nao-
interagentes e estao dispostos de forma aleatoria, de tal maneira que a magnetizacao
resultante é nula. Paramagnetos possuem susceptibilidade positiva, que varia com o inverso

da temperatura (lei de Curie), isto é,

, (2.12)
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com C' a constante de Curie. Assim, os momentos magnéticos tendem a se alinhar na
mesma direcao do campo magnético aplicado, resultando em uma magnetizacao induzida.

Os chamados materiais ferromagnéticos apresentam magnetizagdo espontinea (na
auséncia de campo magnético externo) abaixo de uma certa temperatura critica de orde-
namento T, chamada de temperatura de Curie. Na fase ferromagnética, os momentos
magnéticos sao fortemente interagentes, de mesma magnitude e tendem a se alinhar para-
lelamente. Acima da temperatura critica T, o material passa para a fase paramagnética,

na qual é valida a lei de Curie-Weiss,
(2.13)

Em materiais antiferromagnéticos, os momentos magnéticos sdo de mesma magni-
tude e estao dispostos em uma configuracao antiparalela abaixo da chamada temperatura
de Néel, T . Dessa maneira, nao ha magnetizagao espontanea liquida quando o material
estd na fase antiferromagnética. Acima de Ty, o material passa para a fase paramag-
nética, analogamente aos ferromagnetos. Se as magnitudes dos momentos magnéticos
antiparalelos sao diferentes, o material apresenta magnetizacao espontanea e é chamado de
ferrimagneto. A figura 2 apresenta as configuracoes dos momentos magnéticos nos tipos de
materiais discutidos aqui. Informacoes sobre outros tipos de materiais magnéticos podem

ser encontradas, por exemplo, na referéncia [7].

Figura 2 — Configuracoes dos momentos magnéticos em um material (a) paramagnético, (b) ferromagnético,
(c) antiferromagnético e (d) ferrimagnético.
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Fonte: o autor, 2025.

2.1.3 Teoria do campo molecular e ciclos de histerese

Conforme a teoria do campo molecular de Weiss, um material ferromagnético contém
atomos com momentos magnéticos permanentes que interagem entre si pela chamada
interacao de troca (exchange, em inglés). As intensas forgas de interagdo entre os momentos
magnéticos vizinhos fazem com que eles se agrupem em pequenas regioes, formando os
chamados dominios magnéticos. Todos os momentos magnéticos em um dominio apontam
no mesmo sentido, de modo que se tem um momento magnético médio uniforme dentro de
cada um deles [30].
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Quando um material ferromagnético esta desmagnetizado, a distribuicdo da magne-
tizagdo dos diversos dominios é disposta de modo que a magnetizacao resultante é nula. Ao
aplicar um campo magnético uniforme H, a magnetizacdo dos dominios magnéticos tende
a se orientar com a direcao de H, de modo que a magnetizacao resultante tende a saturar
para um certo valor M, quando H é suficientemente alto. Devido a irreversibilidade das
configuragoes dos dominios, a magnetizacdo diminui por um caminho diferente quando
o valor de H é reduzido, formando assim o chamado ciclo de histerese (ver figura 3).
Quando se tem novamente H = 0, o material apresentard uma magnetizacdo remanente
M, nao-nula. Por sua vez, o valor de H para o qual M = 0 é chamado de campo coercitivo,
H. [4].

Figura 3 — Representacao de um ciclo de histerese.

H

Fonte: o autor, 2025.

Para explicar o fendmeno da magnetizacao espontanea, a teoria fenomenoldgica
proposta por Weiss considera que todos os sitios de um material ferromagnético estao sob
acao de um mesmo campo magnético molecular (ou campo de troca) que é proporcional a
magnetizagdo M. Na presenca de um campo magnético externo H, o campo magnético

efetivo é
Heye =H 4+ nyM, (2.14)

com ny a constante de campo molecular. O problema pode, entao, ser tratado analogamente

ao de um paramagneto, de modo que o médulo da magnetizacao é
M = NgugJBj(x), (2.15)

com J o numero quantico de momento angular, N o niimero de 4tomos ou ions por unidade

de volume, e a funcao de Brillouin

2J +1 2741\ 1 v
By(z) = h L oth (2 2.1
slw) = =55 cot ( 27 x)+2JCOt (2])’ (2.16)
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cujo argumento é xr = ﬁg—“TB(H +nw M), para T a temperatura do sistema e kp a constante
de Boltzmann. Mais detalhes sobre a teoria do campo molecular podem ser encontrados,

por exemplo, nas referéncias [27,30].

2.2 DINAMICA DE MAGNETIZACAO

Entre as diversas técnicas para estudar a magnetizagdo de materiais ferromagnéticos,
a ressonancia ferromagnética (em inglés ferromagnetic resonance, FMR) possui um papel
de destaque. O experimento de FMR envolve colocar uma amostra de um material
ferromagnético sob a influéncia de um campo magnético alternado h(t) (geralmente na
faixa de frequéncia de micro-ondas) perpendicular a um campo magnético estatico H.
Mede-se, direta ou indiretamente, a poténcia absorvida pela amostra durante o fenémeno
de ressonéancia. Nesta secdo, serd apresentada a teoria semiclassica de Landau-Lifshitz, que
fundamenta a dindmica da magnetizacao em materiais magnéticos. A equacao de Landau-
Lifshitz é também fundamental no estudo de fendmenos como a ressonancia magnética
nuclear (em inglés nuclear magnetic resonance, NMR) e a ressonancia antiferromagnética
(em inglés antiferromagnetic resonance, AFMR), que serdo abordados em detalhes para o

antiferromagneto de Heisenberg RbMnF3 no capitulo 3.

2.2.1 Equacao de Landau-Lifshitz

Em um material magnético (com um volume V' considerado suficientemente grande)
sujeito a um campo de inducao magnética estatico B, tem-se que a energia associada ao

momento magnético p, do i-ésimo sitio é

o que significa que a configuracao de equilibrio corresponde a p,; paralelo a B. Se alguma
perturbacgao externa retirar tal momento magnético do equilibrio, o campo B passa a

exercer no momento magnético um torque dado por
T; = p,; X B. (2.18)

O torque 7; e o momento angular AJ; sao entao relacionados pela derivada com

relagao ao tempo

d

que com o uso das equagoes (2.5) e (2.18) torna-se

dp;
dt

= —7p; X B, (2.20)
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sendo a constante
v = gup/h =~ 21 x 28 GHz/T (2.21)

chamada de razao giromagnética. Por meio das equagoes (2.7) e (2.8), a equagao (2.20)
torna-se finalmente

d;\t/l = —poyM x H, (2.22)
a qual é conhecida como a equagao de Landau-Lifshitz [31] e descreve a dindmica da
magnetizagao. A configuragao de equilibrio ocorre quando dM/dt = 0, o que significa que
no equilibrio M aponta na mesma dire¢ao de H.

O exemplo mais simples possivel corresponde ao caso em que se tem um campo
magnético uniforme H = H 2. Como se supdem pequenas perturbacoes em torno da direcao
de equilibrio, a magnetizacao nesse caso pode ser escrita como M = M, 2+ M,§+ M.Z, com
as componentes dindmicas M, = M,(t) e M, = M,(t) muito menores que a componente
estatica M,, de modo que o médulo da magnetizagdo é M ~ M,. Com isso, a equacao

(2.22) fornece

dM,
o = —hovHM,, (2.23a)

dM,
Y = poyHM,, (2.23b)

dt

que admitem solugoes do tipo

M, (t) = mg cos(wot), (2.24a)
M, (t) = mgsin(wot), (2.24b)

com wy = o yH a chamada frequéncia de Larmor, e mg a amplitude de oscilagdo (definida
pela condigao inicial). As equagoes (2.24) mostram que o vetor M precessiona ao redor da

dire¢ao do campo H = HZ com uma frequéncia angular wy (ver figura 4).

2.2.2  Ressonancia magnética induzida por radiofrequéncia

As equagoes (2.24) implicam que a magnetizagao tende a precessionar indefinida-
mente. Porém, isso nao é observado na pratica, uma vez que todo material apresenta
mecanismos de relaxacao que fazem com que a dindmica de magnetizagao seja atenuada
com o tempo. Para manter a precessao, é necessario aplicar um campo magnético alternado,
o que é feito por meio de uma corrente alternada de radiofrequéncia. No caso em que
se aplica um campo alternado com frequéncia angular w perpendicularmente ao campo

estatico, tem-se o campo total

H = hye ™4 + hye ™' + H2, (2.25)
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Figura 4 — Representagao da precessao da magnetizacao ao redor da direcao do campo magnético.

Fonte: o autor, 2025.

com 7 = y/—1 a unidade imagindria, e as componentes h, e h, muito menores que H.

Consequentemente, em primeira aproximacgao, a magnetizacao pode ser escrita como
—jwt A —iwt A ~
M = mze "' + mye "y + M.Z, (2.26)

com m, e m, também muito menores que M,. Com isso, a equacao de Landau-Lifshitz
(2.22) resulta em

—WMy = —wWoeMy, + Warhy, (2.27a)

— WMy = WoMg — W Ny, (2.27b)

com a constante wy; = poyM.,.

As componentes dinamicas da magnetizacao e do campo magnético podem ser

escritas respectivamente como as matrizes em coluna

m= ("], (2.28a)
My
Py
_ - 2.28h
' (2.250)

Com isso, as equagoes (2.27) resultam na equagao matricial

m = yh, (2.29)
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com o chamado tensor de susceptibilidade magnética

- Xzz  Xazy
X - )
cujos elementos sao dados por
WnWo
Xzz = Xyy =
W g —w?’
Wpwi
Xyz = —Xay = .
Y YW —w?

(2.30)

(2.31a)

(2.31b)

O fendémeno de ressonancia magnética ocorre quando a frequéncia angular w do

campo magnético alternado coincide com a frequéncia angular de precessao wy [32].

Entretanto, as equagoes (2.31) indicam que os elementos do tensor de susceptibilidade

magnética divergem a medida que w se aproxima de wy. Esse comportamento ocorre

porque nao foram considerados processos de amortecimento para a equagao de Landau-

Lifshitz. Isso pode ser introduzido fenomenologicamente® ao fazer wy — wy — in, com 7 a

taxa de relaxagdo magnética do material [21]. Com isso, as componentes transversais da

magnetizagao (isto é, as componentes em Z e ¢) decaem exponencialmente com a taxa de

relaxagao n (ver figura 5).

Figura 5 — Representagao da precessdo da magnetizacao considerando o amortecimento.

Fonte: o autor, 2025.

Tsso também pode ser feito formalmente com o uso da equacio de Landau-Lifshitz—Gilbert [33].
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Supondo que 7 < wy, obtém-se das equagdes (2.31) que

Warwo

X vy wg — w? — 2nwyi (2.328)

Wprwt

Wi — w? — 2nwgt

Em torno de w = wy, pode-se aproximar w3 — w? & 2wp(wy — w), de modo que a parte real

dos elementos da diagonal do tensor de susceptibilidade é

%wM(wo —w)

= = 2.33
Yoo = Xow = (oo — )T 1 1P (2.33)
enquanto a parte imaginaria ¢é
1 =, = — 2 (2:34)
Xzz = ny - (WO _ Cd)2 + nQ' ’

Assim, x”_ apresenta um pico e y,, anula-se na ressonancia.

Em fungdo de H, observa-se que x7, tem a forma de uma fungio lorentziana,
enquanto y/,, se comporta como a derivada de uma funcao lorentziana (ver figura 6). Desse
modo, outra quantidade importante é a largura de linha AH, que corresponde & metade
da diferenca dos dois valores de campo magnético para os quais %, ¢ igual & metade do
seu valor de pico, isto é,

AH =" (2.35)
Ho™Y
Uma vez que o valor AH é obtido experimentalmente, ele permite obter a taxa de relaxagao
como 1 = pgyAH.

Figura 6 — Graficos da parte real (a) e da parte imagindria (b) dos elementos da diagonal do tensor de
susceptibilidade magnética em fungdo do campo magnético H.

(a) (b)

xrxr

1

=\ 2AH

X
X

Fonte: o autor, 2025.

A medida que w se aproxima de wy, a amostra passa a absorver parte da radiacao

eletromagnética associada ao campo magnético alternado, tipicamente na faixa de radi-
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ofrequéncia (rf). Supondo que o campo alternado tenha apenas a componente em Z, a

média temporal da poténcia absorvida [34] é dada por
1 /"o 2

Devido a isso, a parte imaginaria x”, recebe o nome de componente de absorgao da
susceptibilidade [21].

Nesta se¢ao, os momentos magnéticos do material de interesse foram considerados
nao-interagentes. Isso é uma boa aproximagao para materiais paramagnéticos, na chamada
ressonancia paramagnética eletronica (EPR, em inglés electron paramagnetic resonance).
Em materiais ferromagnéticos, o formato da amostra apresenta um importante papel nas
frequéncias de FMR. No caso do antiferromagneto RbMnF3, nos estudos de AFMR e NMR,
é necessario considerar as contribui¢oes das energias de Zeeman, de troca, de anisotropia

cibica e de interagao hiperfina [24,25], as quais serdao discutidas no capitulo 3.

2.3 FUNDAMENTOS DE SPINTRONICA

A spintroénica, ou eletrdnica de spin, é um campo de pesquisa emergente que combina
conceitos da fisica, engenharia e ciéncia dos materiais para explorar a geracao de correntes
de spin em materiais magnéticos [35,36]. Nesta segao, os fundamentos da spintrénica serao
brevemente discutidos, bem como alguns dos fenomenos associados a criacao e deteccao de
correntes de spin. Serao brevemente apresentados os fendmenos de acoplamento spin-orbita,
de correntes de spin e dos efeitos Hall de spin direto e inverso, que sao essenciais para o

entendimento dos efeitos Seebeck de spin e de bombeamento de spin.

2.3.1 Acoplamento spin-orbita

Em uma abordagem semicléssica, o acoplamento spin-érbita (em inglés spin—orbit
coupling, SOC) pode ser interpretado como a interagao entre o momento magnético de
spin do elétron e um campo magnético efetivo gerado pelo ntcleo do atomo no qual o
elétron orbita [27,37]. No referencial em que o nticleo estd em repouso, considera-se que
o elétron move-se com uma determinada velocidade v em uma 6rbita circular de raio r.
Todavia, no referencial no qual o elétron estd em repouso, o niicleo esta realizando uma
érbita circular com velocidade —v ao redor do elétron (ver figura 7), bem como o momento
angular total do elétron nesse novo referencial é dado apenas pelo momento angular de
spin eletronico. Em analogia com o discutido na secao 2.1, o movimento relativo do nicleo
ao redor do elétron pode ser interpretado como uma corrente que origina um campo de
indugdo magnética

B = 012E XV, (2.37)

com E o campo elétrico gerado pelo ntcleo.
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Figura 7 — (a) Visdo classica de um elétron se movendo em uma érbita circular ao redor do nicleo do
atomo. (b) O mesmo movimento visto a partir do referencial do elétron.

(a) L (b) L
Fonte: o autor, 2025.

Em termos do potencial elétrico V (r), tem-se que

dv(r)r
E=—-VV(r) = — - 2.38
vy = -0 (2.38)
de modo que a equagao (2.37) torna-se
1 dV(r)
=—— 7 : 2.
. (r x v) (2.39)

A partir do momento linear do elétron, p = m,v, tem-se o momento angular orbital do

elétron AL = r X p, de modo que segue da equagao (2.39) que

hodvir)

B=- CR—
mec?r dr

(2.40)

Tal campo de indugao magnética interage com o momento magnético de spin do elétron,

Hg, de modo que a energia de interacao é dada por

1
USO = —E,U,S : B, (2.41)

na qual o fator 1/2 é uma corre¢do conhecida como fator relativistico de Thomas, obtido

formalmente com o uso da equagdo de Dirac [28,37].

h
Da equacao (2.5), tem-se que o momento magnético de spin do elétron é pg = —e—S,
Me
de forma que com a equagao (2.40), encontra-se da equacao (2.41) que
R: dv
Uso = —— ") 5.1, (2.42)

2m2c2r  dr

Como descrito na equagao (2.42), o SOC corresponde a uma intera¢ao entre o momento
angular de spin do elétron com o seu momento angular orbital. Tal efeito quantico
relativistico apresenta um importante papel no estudo de atomos de metais pesados, tais

como a platina (Pt).
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2.3.2 Corrente de spin

Como elétrons possuem carga negativa, o fluxo de elétrons em um material recebe o
nome de corrente elétrica ou, ainda, corrente de carga. O controle de correntes de carga deu
origem a eletronica, a qual impulsionou o desenvolvimento tecnolégico a partir do século
XX. Todavia, os elétrons também transportam spin, formando as chamadas correntes de
spin, cujo controle possibilitou o desenvolvimento da spintronica no final do século XX.
As correntes de spin podem ser geradas tanto em metais, nos quais o transporte de spins
se da por meio dos elétrons de condugao, quanto em materiais magnéticos isolantes, nos
quais o transporte de spins é governado pelos magnons [35, 36].

Em sistemas convencionais de eletronica, as correntes puras de carga sao compostas
pelo mesmo niimero de elétrons com spin “para cima” e “para baixo” fluindo no mesmo
sentido, de forma que nao ha corrente de spin. A corrente é chamada nesse caso de nao-
polarizada, conforme ilustrado na figura 8(a). Contudo, caso os elétrons com spin em uma,
certa direcao fluam no sentido contrario ao dos elétrons com spin na dire¢ao oposta, em
mesma quantidade, tem-se uma corrente pura de spin, a qual ndo transporta carga, como
representado na figura 8(b). Se todos os elétrons fluem no mesmo sentido, mas existem
mais elétrons com spin em uma direcao do que na outra, a corrente recebe o nome de

corrente de carga com polarizacao de spin, conforme apresentado na figura 8(c).

Figura 8 — Representagdo de (a) uma corrente pura de carga, (b) uma corrente pura de spin e (¢) uma
corrente de carga com polarizagao de spin.

Fonte: o autor, 2025.

Por obedecerem ao principio da exclusao de Pauli, dois elétrons nao podem ocupar
o mesmo estado quantico. Como se sabe da mecanica estatistica de sistemas quénticos, os
elétrons livres com energia € em um material metalico com temperatura T tém a ocupagao

dos estados de energia descrita pela distribuicao de Fermi-Dirac, a saber,

1

el

(2.43)

com kg a constante de Boltzmann e i o potencial quimico do material, o qual ¢é igual a
energia de Fermi ep para T' = 0 [38]. Com isso, o niimero de elétrons livres para uma dada

temperatura é
n= / N()f(e,T) de, (2.44)
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sendo N(e) a densidade de estados eletronicos.

Em um metal nao-magnético, os elétrons de conducao podem ser considerados
nao-interagentes, em uma primeira aproximacao. Isso significa que a energia ¢ independente
dos graus de liberdade dos spins, de modo que um fluxo de elétrons nesse material possuira
elétrons com spin para cima e para baixo em mesmo nimero, caracterizando uma corrente
pura de carga. J4 em materiais ferromagnéticos, a interacdo de troca entre os spins
adjacentes desloca as bandas de energia, de modo que a banda de energia correspondente
aos elétrons com spin para cima é deslocada para energias menores, tornando-os majoritarios
e possibilitando a existéncia de uma corrente de spin [21].

Sejam J4 e J| respectivamente a densidade de corrente dos portadores de carga

com spin para cima e para baixo, define-se a densidade de corrente de carga como
Jo=J;+Jy, (2.45)
e a densidade de corrente de spin como
Js=J4 = J,. (2.46)

Como pode-se observar, a equagao (2.46) implica que ndo ha corrente de spin quando
ha um equilibrio no niimero de portadores com spin para cima e para baixo, isto é, se
Jy = J| tem-se entdo uma corrente pura de carga, como ilustrado na figura 8(a). Todavia,
se J; = —J, entao a densidade de corrente de carga anula-se e tem-se uma corrente pura

de spin, como ilustrado na figura 8(b).

2.3.3 Conversao entre corrente de carga e corrente de spin

No final do século XIX, o fisico E. H. Hall observou que quando uma corrente
elétrica I flui em uma fita condutora na presenca de um campo de indugdo magnética B
aplicado perpendicularmente ao plano em que a fita esta contida, surge entao no condutor
uma tensao elétrica Vy transversal a diregdo da corrente elétrica [39]. Tal fenomeno,
conhecido por efeito Hall classico, apresenta diversas aplicacoes, especialmente em sensores
para medi¢ao da magnitude de campos magnéticos. O efeito Hall é também amplamente
empregado na classificacdo de materiais semicondutores entre tipo p e tipo n, visto que
elétrons e buracos possuem carga com sinais opostos.

O efeito Hall classico acontece porque, como se sabe da eletrodinamica classica, um
campo de indugdo magnética B exerce uma for¢a F em uma particula com carga ¢ que se

movimenta com velocidade v, de modo que

F =¢gv xB, (2.47)
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a qual recebe o nome de forca de Lorentz. Assim, os portadores de carga sao desviados,
de tal maneira que ocorre uma acumulagao de cargas, levando ao surgimento da tensao
Hall. Ao considerar que a corrente elétrica flui na direcao de & e que B = BZ, tem-se que

a tensao Hall é dada por

Vg = — (2.48)

com d a espessura da fita condutora e n a densidade de portadores de carga [5,40].

Quando uma corrente de carga flui em um material condutor com alto acoplamento
spin-orbita, os elétrons de condugao com spin para cima e para baixo sao espalhados em
sentidos opostos e se acumulam nas bordas laterais da amostra, conforme ilustrado na
figura 9(a). Assim, uma corrente de spin é produzida perpendicularmente a dire¢cao em
que a corrente de carga flui, mesmo quando nao ha campo magnético externo aplicado.
Tal fenémeno foi inicialmente predito teoricamente por Dyakonov e Perel em 1971 [41,42],
e recebeu o nome de efeito Hall de spin (em inglés spin Hall effect, SHE) por Hirsch em
1999 [43].

Figura 9 — Tlustragdo (a) do efeito Hall de spin (SHE) e (b) do efeito Hall de spin inverso (ISHE).

(a) SHE (b) ISHE
¢TT _’+++¢
= ‘//,‘ % > 7

Tl'l'- ------

Fonte: Rezende, 2020 [21].

O efeito Hall de spin pode ser entendido, de forma simplificada, ao considerar que
os elétrons ndo-polarizados no meio espalhador estao sujeitos a um potencial de interacao
coulombiano e a um potencial associado ao SOC. Como o potencial devido ao SOC é
proporcional ao produto escalar S - L, os elétrons com spin para cima e spin para baixo
sao espalhados em dire¢des opostas quando a corrente elétrica é aplicada no material com
alto acoplamento spin-érbita.

Tal fendmeno foi verificado experimentalmente por meio da deteccao da polarizacao
de spin com o efeito Kerr magneto-6ptico (em inglés magneto-optic Kerr effect, MOKE)
em semicondutores [44] e por medidas eletronicas diretas em estruturas metdlicas [45].
Dada uma densidade de corrente de carga Jgo, é possivel mostrar que a densidade de

corrente de spin gerada pelo SHE é dada por

h
JS = ?GHSH(& X Jc), (249)

sendo & o versor que aponta na direcao da polarizacao de spin e sy o chamado angulo

Hall de spin, o qual descreve a eficiéncia de conversao [46].
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O fenémeno reciproco do SHE é o efeito Hall de spin inverso (em inglés inverse
spin Hall effect, ISHE), no qual ocorre a conversao parcial de corrente de spin em uma
corrente de carga, também devido ao SOC, como representado na figura 9(b). O ISHE foi
verificado experimentalmente no ano de 2005 por Azevedo et al. em tricamadas do tipo
ferromagneto/metal normal/ferromagneto [11]. A densidade de corrente de carga devida
ao ISHE ¢ expressa por

Jo = 2;95H(J5 X ), (2.50)
em analogia com a equagao (2.49). O ISHE apresenta um importante papel na interpretacao
de experimentos de bombeamento de spin e do efeito Seebeck de spin, como sera discutido

nos capitulos 4 e 6.

2.4 TECNICAS EXPERIMENTAIS

Existem diversas técnicas de preparagao de materiais amplamente empregadas na
producao de dispositivos eletronicos e de materiais magnéticos em geral. Em particular, esta
subsecao abordara brevemente duas técnicas fundamentais para a elaboracao deste trabalho:
o método de Czochralski para producao de monocristais de RbMnF3 e a deposicao por
vaporizacao catddica para a producao de filmes finos nanométricos de platina e permalloy.
Uma extensa lista sobre métodos para crescimento de cristais pode ser encontrada, por
exemplo, na referéncia [47]. Além disso, serdo apresentadas as técnicas experimentais

utilizadas para medidas em baixas temperaturas.

2.4.1 'Técnicas de preparacao de materiais
2.4.1.1 Meétodo de Czochralski

Um so6lido monocristalino é um material cuja rede cristalina se estende de forma
continua por todo o seu volume, caracterizando-se pela auséncia de defeitos cristalograficos.
A producao de monocristais envolve geralmente a solidificacao de um liquido que contém os
elementos constituintes da rede cristalina. Para iniciar o processo, uma pequena amostra do
cristal, conhecida como semente, é inserida na solucao derretida sob condi¢oes controladas
de concentracao e volume. O objetivo é promover o crescimento do cristal a partir da
semente, permitindo que os d&tomos da solugao se unam gradualmente a ela [6]. Em um
recipiente denominado de cadinho, a solu¢do fundida é obtida através da fundigao dos
elementos constituintes utilizando uma bobina para aquecimento por radiofrequéncia (rf)
ou um forno resistivo.

No chamado método de Czochralski, a semente é posicionada em contato com a
superficie da solu¢do por meio de uma haste que gira lentamente [6,47,48]. Conforme
a haste é levantada gradualmente, o cristal aumenta de tamanho devido a solidificacao

da solugao ao redor de semente, como ilustrado na figura 10. Esse processo cuidadoso e
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controlado é fundamental para a obtencao de monocristais de alta qualidade, utilizados
em diversas aplicagoes tecnologicas. As amostras de RbMnF3 utilizadas para a elaboracao
deste trabalho foram clivadas de um monocristal produzido pelo método de Czochralski no
Crystal Physics Laboratory do Massachusetts Institute of Technology (MIT). A preparagao

de monocristais de RbMnF3 com esse método é descrita em detalhes na referéncia [49].

Figura 10 — Representacao do método de Czochralski.
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2.4.1.2  Deposicao por vaporizacao catodica

A producio de filmes finos com espessura nanométrica, na ordem de 1 nm (ou 107
m), tem sido fundamental para o avango de dispositivos eletronicos mais sofisticados e para
o desenvolvimento da spintronica. Existem diversos métodos para a obtencao desses filmes
finos, que se baseiam na deposicao controlada de dtomos ou moléculas de um material-alvo
sobre a superficie de um substrato. Essas técnicas permitem a criagdo de camadas com
propriedades especificas, essenciais para a miniaturizacdo e a melhoria do desempenho de
componentes eletronicos [6].

Na técnica de deposi¢ao por vaporizacao catodica, ou simplesmente pulverizagao
(em inglés sputtering), a primeira etapa consiste em remover o ar atmosférico da cAmara
(onde estao o substrato e o alvo) com o uso de uma bomba de vicuo, até uma pressao da
ordem de 107 Torr. Em seguida, injeta-se um gds nobre (tal como o argdnio), até que se

atinja uma pressao da ordem de 10~3 Torr, para que se obtenha uma atmosfera inerte. A
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aplicacao de uma tensao elétrica da ordem de 500 V entre a base do substrato e o alvo faz
com que o gas nobre se ionize, produzindo um plasma [47].

Tais ions colidem com os atomos ou moléculas do alvo, removendo-os e formando
um vapor depositado sobre o substrato. Para assegurar o confinamento do plasma préximo
aos alvos e aprimorar a eficiéncia da deposi¢ao, empregam-se imas permanentes, de modo
que esse processo ¢ conhecido por magnetron sputtering [50,51], conforme ilustrado na
figura 11. Os filmes finos de platina e permalloy utilizados para a elaboracao deste trabalho
foram produzidos no Laboratério de Preparagao de Materiais do Departamento de Fisica

da Universidade Federal de Pernambuco?.

Figura 11 — (a) Tlustragdo da cAmara utilizada para a deposigdo e (b) representagdo do processo de
magnetron sputtering.

(a) (b)

Fonte: D. S. Maior, 2018 [51].

O equipamento utilizado para a produgao dos filmes finos pela técnica de deposicao
de vaporizagao catddica foi fabricado pela empresa Balzers, modelo PLS 500. O primeiro
passo antes da deposi¢ao consiste em realizar uma limpeza na amostra monocristalina
de RbMnF3 por meio de um banho ultrassonico com acetona 99%, de modo a remover
eventuais contaminagoes superficiais. Em seguida, a amostra é presa por uma fita dupla-
face no prato do equipamento, ilustrado na figura 11(a). O alvo do material que se deseja
depositar é posto em um dos quatro canhoes presentes na camara. Apés a insercao do prato,
faz-se vacuo na cdmara e injeta-se o argoénio, como descrito anteriormente. A espessura do
material depositado é estimada pela taxa de deposicao do material em funcao do tempo, a

qual é previamente calibrada.

20 autor é grato a J. E. Abrdao, E. Gomes da Silva, J. L. Costa, J. G. S. Santos e E. Santos pela
preparacao dos filmes finos utilizados neste trabalho.
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2.4.2  Physical Property Measurement System (PPMS)

As medidas do efeito Seebeck de spin e de polarizacdo de troca deste trabalho (ver
capitulos 6 e 7) foram realizadas em um Physical Property Measurement System (PPMS)
modelo 6000 da empresa Quantum Design (ver figura 12), utilizando respectivamente os
modulos de resistividade e de magnetometria AC/DC. Com a utilizacao de hélio liquido, o
PPMS permite um controle de temperatura que varia de 2 até 340 K, com uma acuracia
de £0,01 K, o que garante uma 6tima precisao nas medidas com variagao de temperatura.
Além disso, devido a presenca de uma bobina supercondutora, é possivel atingir campos
magnéticos de até 9 T (90 kOe), proporcionando um ambiente experimental adequado
para a investigacao de fendmenos magnéticos em altos campos. O processo de aquisi¢ao de
dados nesse equipamento é automatizado pelo programa MultiVu, que facilita o registro e a
analise dos dados experimentais por meio de sequéncias programaveis na propria interface

do software.

Figura 12 — Physical Property Measurement System (PPMS) modelo 6000.

Fonte: Quantum Design, 2009 [52].

Para as medidas de tensao elétrica do efeito Seebeck de spin, utilizou-se o médulo
de resistividade. O porta-amostras (sample puck) deste médulo permite uma montagem
que comporta até trés medidas do tipo quatro pontas simultaneamente [52], conforme
ilustrado na figura 13. O método de quatro pontas é amplamente utilizado em medidas
de resisténcia, pois possibilita a obtencao de resultados precisos ao utilizar dois fios para
conduzir a corrente elétrica na amostra e outros dois fios para medir a tensao elétrica
no material. Dessa forma, a resisténcia dos fios e dos contatos elétricos é negligenciada,
resultando em medidas mais confiaveis e representativas das propriedades da amostra em

estudo.
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Figura 13 — Ilustracdo do porta-amostras utilizado para as medidas no médulo de resistividade do PPMS.

Fonte: Quantum Design, 2009 [52].

As medidas de magnetizagao foram realizadas no médulo de magnetometria AC/DC,
conhecido como AC Measurement System (ACMS). O médulo ACMS pode ser utilizado
tanto como magnetrometro DC quanto como susceptometro AC, funcionando em conjunto
com a automagao da temperatura da camara do PPMS e a varredura do campo magnético
aplicado. Para garantir a integridade das medidas, a amostra é presa a uma haste de fibra
de carbono utilizando uma capsula gelatinosa nao-magnética e fita de teflon. Apos essa
preparacao, a amostra é inserida na camara do PPMS, onde as condi¢bes experimentais
sao controladas.

As curvas de histerese sao obtidas através de uma técnica conhecida como magne-
tometria por extragao. Resumidamente, essa técnica emprega um motor de passo para
movimentar rapidamente uma amostra magnetizada dentro de uma regiao onde estao
dispostas um par de bobinas em série, enroladas em sentidos contrarios. A medida que
a amostra é movimentada, a variagao do fluxo magnético induz uma forca eletromotriz
(fem) no circuito, a qual é proporcional a magnetiza¢ao da amostra, de acordo com a lei de
Faraday [1]. Essa abordagem permite a obtengao de dados precisos sobre o comportamento
magnético da amostra sob diferentes condigdes de campo magnético, contribuindo para

uma melhor compreensao dos fenémenos magnéticos em estudo.

2.4.3 Montagem experimental com o criostato

Para as medidas de ressonancia magnética nuclear e do efeito de bombeamento
de spins no antiferromagneto RbMnF}j, foi utilizado um criostato, conforme ilustrado
na figura 14, modelo CS202-DMX-3 da empresa Advanced Research System (ARS). Ao
acoplar um compressor de gas de hélio modelo ARS-4HW, é possivel que o hélio liquido
em ciclo fechado resfrie a ponta do criostato, permitindo a realizacao de experimentos em
baixas temperaturas. Esse sistema ¢ nominalmente capaz de alcangar temperaturas de até

4,2 K, que corresponde ao ponto de ebulicio do *He a pressdo atmosférica.
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Devido a sua alta versatilidade, o criostato permite ajustes na montagem de acordo
com as necessidades especificas de cada medida experimental. Essa adaptabilidade é
importante para a otimizagao dos experimentos, permitindo a configuragao de diferentes
geometrias e acessérios. Ademais, para manter o sistema em alto vicuo, na ordem de 10~*
até 1075 mbar, foi utilizada uma bomba turbomolecular da Pfeiffer, garantindo assim um
ambiente com o minimo possivel de gases atmosféricos, o que é essencial para medidas em

baixas temperaturas.

Figura 14 — Criostato da Advanced Research System (ARS).
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Fonte: Advanced Research System, 2024 [53].

Um aquecedor resistivo de 100 €2 foi utilizado para aquecer a ponta do criostato,
permitindo o aumento controlado da temperatura da amostra, mesmo com o compressor em
operacao durante a realizagdo dos experimentos. Para a aplicagdo de um campo magnético
externo, foi empregado um eletroima modelo HV-5H da Walker Scientific, capaz de gerar
um campo de até 0,6 T (6 kOe). O controle da corrente elétrica para o eletroima é realizado
por meio de duas fontes de corrente modelo N5769A da Agilent, conectadas em paralelo, o
que proporciona um ajuste preciso do campo magnético. O campo magnético gerado foi
medido utilizando um sensor de efeito Hall do gaussimetro modelo 7030 da empresa F. W.
Bell.

A montagem experimental conta ainda com um analisador de rede vetorial (em
inglés vector network analyzer, VNA) modelo 4396B da Agilent, o qual permite a realizagao
de medidas de impedéancia e de ressonancia magnética na faixa de frequéncias que varia de
100 kHz até 1,8 GHz, com uma poténcia maxima de 20 dBm (100 mW). A temperatura do
sistema foi medida utilizando um termometro do tipo Cernox (ver apéndice A), que oferece
alta precisdo em medidas em baixas temperaturas. Um teste de transmissao/reflexdo modelo
87512A da Agilent foi acoplado ao VNA para a execugao das medidas de transmissao

e reflexdo. Ademais, um nanovoltimetro modelo 2182A da Keithley foi utilizado para
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as medidas de tensao elétrica do efeito de bombeamento de spin, garantindo a precisao
necessaria para a analise dos dados.

Os experimentos de ressonancia magnética nuclear podem ser realizados simples-
mente enrolando uma bobina de fio de cobre ao redor da amostra [54]. Através dessa
bobina, aplica-se uma corrente alternada de radiofrequéncia (rf), conforme ilustrado na
figura 15. Mais detalhes sobre essa montagem experimental serdo apresentados no capitulo
4, onde serao discutidos os resultados obtidos acerca do efeito de bombeamento de spin
eletronico-nuclear no antiferromagneto RbMnF3. A aquisi¢ao dos dados obtidos durante
os experimentos foi completamente automatizada por meio da linguagem de programagao
grafica LabVIEW, utilizando o padrao de comandos SCPI e cabos do tipo GPIB.

Figura 15 — Representacao simplificada da montagem experimental para ressondncia magnética nuclear.
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Fonte: o autor, 2025.

Para a realizacao dos experimentos, foi necessaria uma reformulagao completa
das conexoes elétricas e de vacuo do criostato®. Os cabos coaxiais, juntamente com os
fios de par trancado para baixas temperaturas, foram fixados ao criostato utilizando
uma fina camada de verniz GE, que proporciona isolamento e prote¢cdao adequados nas
condigOes experimentais. Além disso, foram adicionados dois sensores Hall para auxiliar
no alinhamento da amostra com a direcao do campo magnético gerado pelo eletroima,
garantindo uma configuracao de alinhamento mais precisa para as medidas.

Para facilitar os contatos elétricos, foi confeccionado um porta-amostras utilizando
uma placa de fibra de vidro cobreada, permitindo até doze contatos simultaneos. Essa confi-

gura¢ao nao so otimiza a eficiéncia dos experimentos, mas também assegura a versatilidade

30 autor é grato a D. S. Maior, E. C. Souza e D. R. Ratkovski pelas importantes contribuicdes na
montagem experimental com o criostato.
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do sistema. Dessa forma, a montagem do criostato podera, no futuro, ser empregada em
outros tipos de experimentos, como o efeito Seebeck de spin, ressonancia ferromagnética

com linha de fita, e magneto-impedancia gigante em baixas temperaturas.
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3 TEORIA SEMICLASSICA PARA RESSONANCIAS ANTIFERROMAG-
NETICA E NUCLEAR DO RbMnF;

Durante a década de 1960, materiais antiferromagnéticos do tipo XMnF3 (com X
= Rb, K, Cs) foram extensivamente estudados em varios tipos de investigagoes [24, 55-60)].
Esse grupo de materiais destaca-se principalmente pelo alto campo magnético de troca e
baixo campo magnético de anisotropia, de forma que é possivel realizar experimentos de
ressonancia antiferromagnética (AFMR) e de ressonancia magnética nuclear (NMR) com
valores de campos magnéticos externos relativamente baixos (da ordem de alguns kOe) [61].
O objetivo deste capitulo é apresentar a teoria semiclassica para descrever as frequéncias

de AFMR e NMR do RbMnFj3, bem como compara-las com os dados experimentais.

3.1 O ANTIFERROMAGNETO DE HEISENBERG RbMnkF};

3.1.1 Propriedades magnéticas e estruturais

O trifluoromanganato(II) de rubidio (RbMnFj3) é um material antiferromagnético
isolante com temperatura de Néel Ty ~ 82,6 K e que apresenta uma estrutura cristalina
do tipo perovskita. Como representado na figura 16, o RbMnF3 ¢é formado por uma rede
ctibica com o pardmetro de rede a ~ 4,24 A, cuja célula unitéria apresenta um fon de
Mn?* no centro do cubo, ions de Rb™ nas bordas do cubo, e fons de F~ centrados nas faces
do cubo [55,60]. Consequentemente, os fons de Mn?* no cristal formam duas sub-redes
eletronicas cujos momentos magnéticos dispoem-se antiparalelamente [25].

Figura 16 — Estrutura cristalina do antiferromagneto RbMnF5. Os fons de Rb*, F~ e Mn?* estdo
representados pelas esferas de cor verde, amarela e azul, respectivamente.

Fonte: o autor, 2025.

A estrutura cristalina do RbMnF3 nao apresenta distor¢oes mensuraveis da simetria
cubica, de tal forma que a anisotropia dipolar é praticamente nula. Devido a estrutura
cristalina cuibica, onde o campo dipolar no centro da célula unitaria se anula, e ao fato
de que os fons magnéticos Mn?" possuem o estado fundamental eletronico 3d°(®S; /2) sem

momento angular orbital, a interacao total de anisotropia é muito pequena, de modo que o
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RbMnF3 é um antiferromagneto tridimensional de Heisenberg quase ideal' [25,62]. Dessa
maneira, o RbMnF3 apresenta um alto campo efetivo de troca (Hg ~ 8,16 x 10° Oe) e
um baixo campo efetivo de anisotropia cristalina (H4 ~ 4,59 Oe), sendo o seu campo de
spin-flop Hsr apenas de 2,37 kOe. As respectivas magnetizagoes efetivas das sub-redes
tendem a se alinhar na diregao [111] na auséncia de campo magnético, de modo que (111)
sao os eixos faceis de magnetizacao.

Os experimentos desta tese foram feitos com amostras de RbMnF3 clivadas de

prismas retangulares bulk com dimensoes aproximadas de 3 x 4 x 7 mm?

, com todas as
faces nos planos (110), que foram cortadas de um monocristal crescido pelo método de
Czochralski. As amostras foram caracterizadas por dois tipos de medidas: difracdo de raios
X e magnetizacao. A figura 17 apresenta o padrao de difragao de raio X do p6 de RbMnF
medido com um difratometro de raios X Rigaku modelo Smartlab, com a radiacao K-a de
Cu (A =1,5418 A), de modo que tém-se um pico proeminente correspondente ao plano

(200) do RbMnF3 e picos menores correspondentes aos planos (100), (111) e (300).

Figura 17 — Difracdo de raio X da amostra em p6 de RbMnF3 antes da clivagem.
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Fonte: o autor, 2025.

A figura 18(a) mostra medidas da variacdo da magnetizagdo do RbMnF3 com a
temperatura para um campo magnético fixo de 1 kOe (fase antiferromagnética) ao longo
do eixo [001], na qual é possivel ver a mudanga do comportamento da magnetiza¢ao na
transicdo para a fase paramagnética na temperatura de Néel [62]. Por sua vez, a figura
18(b) apresenta as medidas da magnetizagdo em fungao do campo magnético aplicado ao
longo do eixo [001] para varias temperaturas. A rapida variagdo de M préxima a origem é
devida a transicao para a fase spin-flop do material. As medidas foram realizadas com o

moédulo ACMS do PPMS.

'Um antiferromagneto ideal de Heisenberg é um sistema isotrépico que pode ser descrito pelo modelo
de Heisenberg, que considera apenas as interagdes de troca entre os spins vizinhos.
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Figura 18 — (a) Variacdo com a temperatura da magnetizacdo do RbMnF3 medida com um campo
magnético de 1 kOe aplicado na diregdo [001]. (b) Magnetizacdo em fungido do campo magnético para
varias temperaturas.
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Fonte: adaptado da referéncia [62].

Os estudos de AFMR nesse material foram inicialmente relatados na referéncia [60],
na qual se observou que os modos de AFMR variam consideravelmente com a temperatura,
sendo isso atribuido a interagao hiperfina entre os momentos magnéticos nucleares e
eletronicos dos isétopos de 3°Mn. J4 os primeiros experimentos de NMR no RbMnF5 foram
apresentados na referéncia [63] com o material na fase spin-flop. A teoria semiclassica
baseada na equacao Landau-Lifshitz para as ressonancias antiferromagnética e nuclear
acopladas no RbMnFj foi proposta por Cole e Ince nas referéncias [24,25], e apresenta

uma excelente concordancia com os resultados experimentais relatados.

3.1.2 Energia magnética livre

Este capitulo seguird a abordagem proposta nas referéncias [24,25], as quais
descrevem uma teoria semicldssica para obter as frequéncias de ressonancia do RbMnF3
em funcao do campo magnético aplicado. Sera utilizado um sistema de coordenadas que
coincide com as diregoes principais da rede cubica, de modo que Z, § e 2 sao paralelos as
diregoes [100], [010] e [001], respectivamente. A energia livre total do sistema ¢ entao dada
por

E=FEy;+ Ege + Ean + Eug, (3.1)

com as energias de Zeeman E, de troca F., de anisotropia ctubica F,, e de interacao
hiperfina Ey;. Por conveniéncia, serdao consideradas unidades no CGS, no qual po = 1.
Denotam-se as magnetizagoes das sub-redes eletronicas por M; e My e as magneti-
zacoes das sub-redes nucleares por N; e Ny, as quais sao devidas aos fons de Mn?* no
material [64]. Assim, para um determinado campo magnético externo estatico H aplicado

em uma direcao arbitraria, tem-se a energia de Zeeman

Ez=—(M; +M,)-H— (N; +N,) - H. (3.2)
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Por sua vez, a energia de troca (em inglés exchange) descreve a interagdo entre as

magnetizagoes das sub-redes eletrénicas, de modo que
Eexe = =W12My - My, (3.3)

no qual se tem a constante de troca do material Wi, < 0. O termo de troca envolvendo os
momentos magnéticos nucleares (o qual é proporcional a Ny - N3) é tido como desprezivel.

A energia de anisotropia descreve o fato de que as propriedades magnéticas de um
material dependem da direcao na qual o campo magnético externo é aplicado. O termo de

anisotropia ciibica para o RbMnF3 é em primeira aproximagao
2K 2 22 2 172 2 772
Ean - ; W <M1xsz + Miniz + MzzMz:c> ) (34>

para K > 0 a constante de anisotropia [4]. Em coordenadas esféricas, as componentes da,
magnetizacao podem ser escritas como M;, = M, sin(6;) cos(y;), M;, = M;sin(6;) sin(y;) e
M;, = M, cos(6;), sendo 6; o angulo polar e ¢; o dngulo azimutal, de modo que a equagio

(3.4) torna-se entao

Bu=——) {sin4(9i) sin?(2¢;) + sin2(26i)} . (3.5)

K
4
Por fim, a interacao entre os momentos magnéticos eletronicos e os respectivos momentos

magnéticos nucleares é descrita pelo termo de interacao hiperfina
Ehf = —Oé(Nl . M1 + NQ . Mg), (36)
no qual « é o coeficiente de acoplamento [25].

3.1.3 Configuragao de equilibrio

Por conseguinte, é necessario obter a configuracao de equilibrio da magnetizagao
em funcao do campo magnético estatico H quando nao ha presenca do campo magnético
alternado de radiofrequéncia (rf), o que corresponde ao caso estacionario. O problema
pode ser reduzido para duas dimensoes ao considerar que H é aplicado no plano (110),
de modo que a magnetizacao de cada uma das sub-redes também estd contida nesse
plano. Os termos nucleares podem ser negligenciados no equilibrio, visto que nesse caso as
magnetizagoes das sub-redes nucleares estao paralelas as correspondentes magnetizacoes
eletronicas.

No plano (110), a dire¢ao de equilibrio do vetor magnetizacao de cada sub-rede
forma um angulo 6 com a dire¢ao [001] do cristal, a qual corresponde ao eixo z do sistema

de coordenadas escolhido (ver figura 19). Além disso, na presenca de um campo magnético
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externo, a magnetizacao é desviada da direcao de equilibrio por um pequeno angulo 7.
Caso seja necessario introduzir corregoes devidas a variacdo de temperatura do sistema,

pode-se fazer

1

My = M + 5 (T)H), (3.7a)
1

M = M = ox(T)H); (3.7b)

com H) a componente do campo magnético paralela a direcao de equilibrio e x|(T) a
susceptibilidade paralela, a qual depende da temperatura [25,30,65]. No entanto, essa
correcao é desprezivel para valores de temperatura suficientemente pequenos, de modo

que para os interesses deste capitulo pode-se considerar M; = My = M.

Figura 19 — Configuracio de equilibrio do RbMnF3 no plano (110).
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Fonte: o autor, 2025.

Negligenciando os termos provenientes das interagoes nucleares, a energia de Zeeman

na equagao (3.2) torna-se
E;=—-MHcos(0 — 0y — 1) — MHcos(0 — 0y + 7+ 7), (3.8)
a qual pode ser reescrita como
Ez = —2MH sin(0 — 0y) sin(7), (3.9)

com fy o angulo entre o campo magnético aplicado e a dire¢ao [001]. Do mesmo modo, o

termo de troca em (3.3) torna-se

Eove = WiaM? cos(27). (3.10)
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O plano (110) corresponde a fazer ¢; = m/4, de modo que o termo de anisotropia em (3.5)

pode ser escrito como

By = —{f [sin (6 — 7) + sin®(2(0 — 7)) + sin*(6 + 7) + sin*(2(6 + 7)) (3.11)

Como a contribuicao da energia de anisotropia é muito pequena para o RbMnF3, pode-se

desprezar o efeito de 7 em E,,, de modo que se tem

Eun &~ —}2( {sin4(9) + sinz(ZG)} : (3.12)

Dessa forma, a energia livre total é
. . 2 K -4 102
E = —2MH sin(0 — 0y) sin(1) + Wia M= cos(27) — b [sm (0) + sin (29)} . (3.13)

Ao minimizar a equagao (3.13) com relacdo a 7 e usar as aproximagoes para pequenos

angulos, cos(T) = 1 e sin(7) ~ 7, encontra-se

H
o0, sin(0 — 0p), (3.14)

T =

para Hg = |Wy3|M o campo efetivo de troca. Substituindo a equagao (3.14) na equacao

(3.13) e minimizando a energia livre total com relagdo a 6, obtém-se
1
H?*sin(2(0 — 0y)) = —§H§F sin(20) [1 + 3 cos(26)], (3.15)

na qual Hgp = \/%HAHE é o chamado campo de spin-flop e Hy = 2K/3M é o campo
efetivo de anisotropia.

Neste trabalho, a andlise sera restrita ao caso em que o campo magnético é aplicado
paralelamente & diregao [001], isto é, H = HZ, o que corresponde a 0y = 0. Portanto, a

equagao (3.15) tem as solugdes

1 2H? + H?
il + — arcsin <+25F> , para H < Hgp,
0= ;‘; 2 3Hgp (3.16)
5, para H > HSF‘

O material estd na fase antiferromagnética (AF) se H < Hgp, e estd na fase spin-flop (SF) se
H > Hgp. Na auséncia de campo magnético externo, obtém-se 6 = arccos(l / \/§) ~ 54.7°,
o que corresponde a diregao [111]. A figura 20 mostra a dependéncia do angulo da diregdo
de equilibrio da magnetizacao em fungao do campo magnético aplicado na dire¢ao [001],
para os valores de Hg = 8,16 x 10° Oe e H4 = 4,59 Oe, de modo que o campo de spin-flop
é Hgr =~ 2,37 kOe.
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Figura 20 — Angulo # da direcio de equilibrio da magnetizacio em funcio do campo magnético H aplicado
na diregdo [001].
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Fonte: o autor, 2025.

3.2 RESSONANCIA ANTIFERROMAGNETICA: MODELO DE DUAS SUB-REDES

No caso da ressonancia antiferromagnética (AFMR), o modelo de duas sub-redes
eletronicas é suficiente para descrever a dinamica da magnetizacao do sistema, visto que
as contribuigoes das sub-redes nucleares levam a corregoes despreziveis [25,59]. Para as

magnetiza¢oes M; (com i = 1,2), tem-se a equacao de Landau-Lifshitz

dM;
dt

= — M, x H, (3.17)

na qual H¢ é o campo magnético efetivo. Da equagao (3.3), a contribuigao da energia de

troca? para o campo efetivo para a sub-rede i é

aE‘exc
oM,

H7 = = WiM;, (3.18)
com j # i. Similarmente, com o uso da equagao (3.6), a contribui¢do da interagao hiperfina

é dada por
_OBw

oM,

Da equagao (3.4), obtém-se a contribui¢do do termo de anisotropia para o campo

HM = aN;. (3.19)

magnético efetivo como
o 2K
T M4

2Aqui, %I\/Ii é o operador gradiente relativo as componentes do vetor magnetizacao, de modo que em
coordenadas cartesianas tem-se

[ Mig (M2, + M2)& + My (M2 + M2)j + Mio(M2 + M2)2] . (3.20)
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Desse modo, o campo magnético efetivo total é dado por
HT = H + H + HY + 12", (3.21)

tal que a equagao (3.17) torna-se

dM;
dt

= —M; x (H+ HP + HYf + 1) (3.22)

A equagao (3.22) descreve a dindmica de magnetizagao da sub-rede i, de modo que tém-se
seis equacoes diferenciais usadas para obter My,, My, M., Ma,, My, e M,.,.

Na presenca de um campo alternado hy e~** perpendicular ao campo magnético
estatico H, de modo que hy < H, faz-se na equagdo de Landau-Lifshitz a substituicao
H — H + hy e, Devido a isso, a magnetizacao sofre uma pequena perturbacao tal que

M,; — M; + M, e~®* com dM; perpendicular a M;. Assim, tém-se em primeira ordem

M; x H— M, x H+ (6M; x H) e ™", (3.23a)
M; x HZ — WiuM; x M + Wi (M; x M + 6M; x M) e ™", (3.23Db)
M; x HM = aM; x N; + a (6M; x N;) e ™", (3.23¢)

Entretanto, as componentes cartesianas de M; x H" devem ser tratadas separadamente.

As componentes dos termos nao-perturbados de M; x H?" sao

2K

(M; x H™) = WMiniz(Mfy — M2), (3.24a)
2K

(M; x H"), = mMizMiw(Mé — M}), (3.24Db)
. 2K

(M; x H™), = WMMM@(M; — M}). (3.24c)

Logo, fazendo as mudangas M;, — M, + §M;, et M;, — M;, + 6M;, e ™" e M;, —

M, + 6 M;, e** nas relagdes (3.24), obtém-se aproximadamente

2K
M; x H?™)  — (M; x H2")_ + ~— | (3M?2, — M2)M,, 6M;
i Jx i Jx M4 ] 1z Y
’ (3.25a)
— (3M2 — M2)M;, 5Miz} e,
n n 2K 2 2
(Mz X H? )y — (Mz X HZa )y + W [(3MZZ — sz)Mzz 6Mzz
| (3.25h)
— (3M2, — M2)M;, 5Mw]e—wt,
an an 2K 2 2

— (3M;, — M7 )M;, 5Miy} et
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Compactamente, tem-se
M; x H™ — M; x H™ + 0T, e " (3.26)

com 0T; as contribui¢oes dos termos oriundos da perturbacao por radiofrequéncia na
expressao (3.25).
Com a utilizagdo da equagao (3.22), é possivel obter a condigdo de equilibrio do

sistema na forma

_1am,
v odt

= Ml x H+ W12Mi X M] + OéMi X Nz + Mz X H?n = O7 (327)

que equivale ao calculo para o equilibrio feito na se¢ao 3.1.3, no qual se minimizou a
energia livre total do sistema. Do mesmo modo, a equacao para os termos dindmicos pode

S€r expressa Ccoimno

f)/
Apés a andlise das componentes x, y e z para os casos i = 1,2 com j # i, a equacao

(3.28) fornece uma equagao matricial do tipo

i Y §M = ASM + B M, (3.29)
v

com a matriz coluna contendo as componentes perturbadas da magnetizacao

5M1x
S M,
S M,
SM = =l (3.30)
6M2x
5 My,

5M2z

A matriz A envolve somente as contribui¢oes oriundas da energia de anisotropia,

de tal forma que pode-se escrevé-la como

0 A, A, 0 0 0
— Atz 0 Alze 0 0 0
L 2K | Ay Ay 0 0 0 0
MH 0 0 0 0 Agye  —Agy |’
0 0 0 —Agy 0 Aoy
0 0 0 Awy, —As. O
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com Ay, = (3M7, — M} )M, para i = 1,2 e p, v = x,y,z. Por sua vez, a matriz B possui
as contribuicoes das energias de Zeeman, de troca e de interagdo hiperfina, de modo que

encontra-se

0 Hya. —Hiay 0 —WiaMy,  Wia My,
—Hia, 0 Hyg, Wia M, 0 —Wia My,
B Hiay —Hyz, 0 —WiaMyy,  WiaMy, 0
0 —WiaMsy,  Wia My, 0 Ho., —Hoy, |
WiaMs, 0 —WiaMa,  —Hay, 0 Ha1,
—WiaMs,  Wia My, 0 Hayy —Ho1, 0

com H;; = H+ aN, + W;3M;, na qual j # 7.

Com o uso das propriedades de matrizes em bloco, a equagao (3.29) pode ser escrita

na forma
A B C
i ¢ o) _ [Aun+bn 12 23] ’ (3.31)
T\ o2 Can Ago + Do (s}
com a matriz coluna
oM,

As matrizes A e B sdo “separadas” em matrizes 3 X 3 tais que

9K 0 Alyz _Alzy
All = W _Alxz 0 Alza:
Al:py _Alyac 0
VK 0 AQyz _A2zy
A22 - W _AQ:EZ 0 A2za:
Any _AZyx 0
0 H12z _H12y
Bll = _H12z 0 HlQm )
H12y _H12x 0
0 Hle _H21y
BZQ = _H21z 0 HQlac )
H21y _HQIQJ 0
0 —WiaMy,  WiaMy,
Cro = | Wil 0 —WiaMy,

—Wia My,

W12 Mlx



3 TEORIA SEMICLASSICA PARA RESSONANCIAS ANTIFERROMAGNETICA E NUCLEAR DO

RbMnFj3 52
0 —WiaMs,  Wia My,
Co1 = | WiaMy, 0 —Wia My,
—WhiaMyy,  WiaMo, 0

Para simplificar o tratamento da equagao matricial (3.31), dois novos sistemas de
coordenadas para as magnetizacoes sao introduzidos [24,25]. Considerando a primeira
sub-rede, aplica-se uma rotacgao de ¢ = 7/4, que leva até o plano (110), no qual estao
contidas as magnetizacoes. Para M, faz-se no plano (110) uma rotagao de 6 — 7 a partir
do eixo z, de modo que se tém as novas coordenadas (x1,yi,21), com z; coincidindo
com a direcao de M;. Denotando as componentes da magnetizagao no novo sistema de

coordenadas por 0my,, 0my, € dm;,, tem-se

(Smlx
a; = 5m1y 5 (333)

5m1z

de tal maneira que a; se relaciona com a; por
a; = Rlal, (334)

com a matriz de rotacao para a primeira sub-rede

cos(f —7) 0 —sin(d —7) 1/vV2 1/v/2 0
Ry = 0 1 0 —1/v/2 1/V/2 0
sin(@ —7) 0 cos(d —7) 0 0 1
cos(0 —7)/\/2 cos(0 —T)/\/2 —sin(f —7)

= —1/v2 1/v/2 0

sin(f —7)/v2 sin(@ —71)/v/2  cos(f — 1)

(3.35)

Para a segunda sub-rede, faz-se uma rotacao até o plano (110) e uma rotagao de
0+ 7 até a diregdo de —My, de modo que se tem o novo sistema de coordenadas (z2, Yo, 22)

e a matriz de rotagao

cos(0 +7)/v2 cos(0+7)/vV2 —sin(0+ 1)
Ry = —1/v2 1/v2 0 , (3.36)
sin(0 +7)/v2 sin(@ +71)/v/2  cos(0+ 1)

de tal forma que a; e ay sao relacionados por

Ay — RQO(Q, (337)
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na qual
5m2x
ay = | 0myy, | - (3.38)
(5m2z

Com as equagoes (3.34) e (3.37), obtém-se

a; - Rl 0 (851
o) () ) e

de modo que a equagdo (3.31) torna-se finalmente

;Y (31) _ (R1(A11 + Bi1)Ry! RiCioRy! ) (al> ‘ (3.40)
7 \a RyCor Ry Ry(Ass + Ban)Ry' ) \ay

Nos novos sistemas de coordenadas previamente descritos, obtém-se as compo-
nentes estaticas da magnetizacdo da primeira sub-rede como My, = Msin(f — 7)//2,
M,, = Msin(f — 7)/V/2, My, = Mcos(d — 1), e as da segunda sub-rede como My, =
—Msin(0 +7)/v/2, My, = —Msin(0 +7)/+/2, My, = —M cos(f + 7). As componentes
de N; e N5 sdo obtidas de forma completamente analoga. Além disso, as componentes
do campo magnético externo sio dadas por H, = Hsin(0g)/v?2, H, = Hsin(0y)/v/?2,
H, = H cos(0g).

Todavia, as componentes dm,, sao nulas, visto que no novo sistema de coordenadas
elas correspondem a projecao de dm; no respectivo eixo z;, o qual coincide com a direcao
da componente estatica M;. Isso implica que a matriz quadrada em (3.40) pode ser
efetivamente reduzida de 6 x 6 para 4 x 4. Além disso, como tem-se H4 < Hpg, o angulo 7

pode ser desprezado nos termos oriundos da energia de anisotropia, de modo que obtém-se

entao
5m11 0 a12 =+ bb 0 —ngM 5m1$
LW (5m1y —ag] — b%Z 0 leM COS(2T> 0 6m1y
i — = ,
Y 5m2x 0 ngM 0 —aiz + b%g 5m2x
dmag, —WiaM cos(27) 0 a9 — b2y 0 dmag,
(3.41)
com os parametros
2K 7 3
a1z = - {2 sin?(f) — 5 sin® () — 1} , (3.42a)
2K 113
an = {2 sin?(0) — 6sin'(9) — 1] , (3.42b)
bi, = Hcos(0 — 0y — 7) +aN — Wiy M cos(27), (3.42¢)

by = H cos(0 — Oy + 7) — aN + Wi M cos(27). (3.42d)
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Dessa forma, os autovalores de (3.41) sdo obtidos através de

T U
det =0, (3.43)
UV

na qual se tém as matrizes 2 x 2

_q 1
T vt b2} (3.44a)
—ag1 — by, —w/y
0 Wi, M
U= E (3.44D)
Wi M cos(27) 0
i _ b2
v W et i) (3.44c)
o1 — b12 —Z(,U/’)/

Utilizando as propriedades de matrizes em bloco, pode-se mostrar que a equagao (3.43) é

equivalente ao determinante

I U-'T
det =0, (3.45)
U v I
ou ainda
det(I+U'TU'V) =0, (3.46)

com [ a matriz identidade 2 x 2.
Definindo o campo magnético efetivo devido a magnetizacao nuclear por Hy = aN,

e considerando H,4 e Hy muito menores que Hg, obtém-se a partir de (3.46) a equagao

biquadratica
(w? — W) (W? — w?) — 4y H? cos? (0 — 0y) w? =0, (3.47)
na qual
wi =27*Hg(Hy + ag) + v H?*[2sin*(0 — 0) — 1], (3.48a)
wi = 2v*Hp(Hy + a19) + > H*[sin*(0 — 0) — 1]. (3.48b)

A equagao (3.47) permite obter as frequéncias angulares w em fun¢ao do campo magnético
aplicado H no caso de AFMR em RbMnkFj, tendo sido deduzida por Cole e Ince nas
referéncias [24,25]. E importante ressaltar que no caso em que o campo magnético H é
aplicado ao longo da diregao [001], de modo que y = 0, obtém-se que uma das solugoes
da equagao (3.47) é independente de H na fase spin-flop (0 = 7/2).

A figura 21 compara os resultados semiclassicos da equacao (3.47) com os experi-
mentos de AFMR relatados por Ince na referéncia [25] para o campo magnético externo

aplicado ao longo da diregao [001] do antiferromagneto RbMnFj3 e com a temperatura man-
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tida fixa em 4,2 K. Como pode-se observar, a teoria semicldssica descrita pelo formalismo
de Landau-Lifshitz apresenta uma excelente concordancia com os dados experimentais.
Para o ajuste numérico, utilizaram-se os parametros Hp = 8,16 x 10° Oe, H4 = 4,59 Oe,
e Hy = (9,43 K/T) Oe, com T dado em K. As frequéncias de AFMR desse material serdo
revisitadas no capitulo 5 com o tratamento quantico de ondas de spin.

Figura 21 — Comparagao entre os cédlculos semicldssicos e os experimentos relatados em [25] para as
frequéncias de AFMR do RbMnF3 com o campo magnético na dire¢ao [001] em 4,2 K.

H (kOe)

Fonte: o autor, 2025.

3.3 RESSONANCIA MAGNETICA NUCLEAR: MODELO DE QUATRO SUB-REDES

Para o estudo da ressonancia magnética nuclear (NMR), é necessério considerar que
as magnetizacoes nucleares sao também perturbadas, de modo que N; — N; 4 dN;e ™,
Essa contribuicao é perfeitamente desprezivel para o caso da AFMR, conforme visto na
secao anterior. Assim, o modelo que descreve a NMR no antiferromagneto RbMnF3 é
composto por quatro sub-redes, duas eletronicas e duas nucleares. Tem-se entao a equagao

de Landau-Lifshitz para a magnetizacao nuclear

dN; oF
— AvN: X ——

(3.49)

com Yy a razao giromagnética nuclear, de tal forma que se obtém para as componentes
dinamicas

i N, = ON; x (H + aM;) + aN; x §M,. (3.50)
TN
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Para as magnetizacoes eletronicas, segue que

i 6M, = 6M, x (H + aN, + Wi5M,) + M, x (a 0N, + Wiy 6M) + 0T, (3.51)
Y
a qual difere da equacao (3.28) pelo termo oriundo da perturbacdo da magnetizagao
nuclear, 0N;.
Por conseguinte, em analogia com o procedimento realizado na secao 3.2, define-se

o vetor coluna

oM,
oM,
oM;
ON;
ON;

ON;

para i = 1,2, de modo que as equagoes (3.50) e (3.51) resultam novamente em uma equagao

matricial que pode ser expressa na forma

i [E1) = An + Bn Cia ) (3.53)
Qo Can Agz + B ) \ 2

Entretanto, em vez das matrizes 3 X 3 do modelo de duas sub-redes, o modelo de quatro
sub-redes leva as matrizes 6 x 6

0 Ay, —Ay, 00 0
_Alacz O Alzx 0 O 0
2K’}/ Alz *Alz 0 0 0 O
Ay = Y Y , 3.54
T 0 0 0 00 0 (3:54)
0 0 0 0 0 O
0 0 0 0 0 O
0 yH12, —vHi2, 0 —yaMy, yaMyy,
—vHi2, 0 vHi2, yoMy, 0 —yaM,
B vHgy —vH2; 0 —yaMyy yaMy, 0
1=
0 —ynaNy,  ynaNiy 0 YN(H, +abMy.)  —yn(Hy + oy,
'VNCVNLZ 0 —VNOlle _’YN(HZ + aMlz) 0 ’YN(HI + aMla:)
—yvalNy  ynaNig 0 N (Hy +aMyy)  —yv(Hy + oMyy,) 0
(3.55)
0 WM. WMy, 0 0 0
Wia My, 0 ~WioMy, 0 0 0
~WioMy,  WiaMi, 0 0 0 0
Cio = 3.56
2= 0 0 0 00 0 (3:56)
0 0 0 0 0 O
0 0 0 0 0 O
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Como se pode observar, as matrizes Aoy, By € (U1 sdo obtidas ao simplesmente permutar
os subscritos ¢ = 1,2 nas respectivas matrizes Ay, Bi1 e Co.

O problema de obtencao dos autovalores w da equacao (3.53) pode ser considera-
velmente simplificado, como no modelo de duas sub-redes, ao definir convenientemente

dois novos sistemas de coordenadas tais que

para ¢ = 1,2, com o vetor que contém as componentes das magnetizacoes eletronicas e

nucleares no novo sistema de coordenadas dado por

5mix
5miy
d 1z
a= |0, (3.58)
5nix
5niy
6niz
Assim, tém-se a matriz de rotacgao
COS(% ) COS(\Q/; ) gin(0— 1) 0 0 0
1 1 0 0 0 0
V2 V2
o sm(\ﬁ/ﬁ— ) sm(iﬁ— T) cos(0 — 1) 0 0 0
e 0 0 0 cos(f — 1) cos(f — ) sin(0 — 1) ’
— -7
V2 V2
0 0 0 1 1 0
2N
0 0 0 sin(@ —7) sin(f — 1) cos(0 — 7)

V2 V2
(3.59)

da qual se encontra Ry ao fazer a substituigdo 7 — —7. Com isso, obtém-se de (3.53) mais

uma vez a equacao

i [ Z Ri(Ay1 + Bu) Ry R CioRy " a (3.60)

a RQCQIR]__l RQ(AQQ + BQQ)RQ_I an
Como tem-se que dm;, = dn;, = 0 para ¢ = 1,2, o problema diagonalizacao é reduzido
de uma matriz 12 X 12 para uma matriz 8 X 8. No entanto, ao contrario do problema de

duas sub-redes, a obten¢ao de uma expressao analitica para as frequéncias nao é viavel, de

modo que o determinante precisa ser resolvido numericamente.
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A figura 22 mostra os cdlculos numéricos obtidos através das solugoes da equacao
secular oriunda da equagao matricial (3.60) (utilizando o software Maple) em comparagao
com os dados experimentais relatados por Ince na referéncia [25] para as frequéncias de
NMR do RbMnFj3 com o campo magnético aplicado na diregao [001] e com a temperatura
de 4,2 K. Novamente, utilizaram-se os valores numéricos Hr = 8,16 x 10° Oe, H4 = 4,59 Oe,
Hyy =aM =6,5x10° Oee Hy = aN = (9,43 K/T) Oe, bem como a razio giromagnética
nuclear do **Mn como vy = 27 X 1,05 MHz/kOe [66]. Como pode-se observar, o modelo
de quatro sub-redes apresenta uma 6tima concordancia com os resultados experimentais.
E importante ressaltar a equacio (3.60) também fornece as solugoes para as frequéncias
de AFMR, uma vez que tal modelo generaliza o de duas sub-redes.

Figura 22 — Comparagdo entre os calculos semicldssicos e os experimentos relatados em [25] para as
frequéncias de NMR do RbMnF3 com o campo magnético na diregdo [001] em 4,2 K.

700

600

500

f (MHz)

100

H (kOg)

Fonte: o autor, 2025.

Em suma, por possuir uma rede cristalina ctbica simples, o antiferromagneto
RbMnF;3 apresenta caracteristicas interessantes tanto tedrica quanto experimentalmente,
que possibilitam o estudo de AFMR e NMR em valores de frequéncia e campo magnético
ordens de grandeza menores do que outros tipos de antiferromagnetos. E importante
ressaltar que devido ao seu baixo campo efetivo de anisotropia H 4, o campo de interagao
hiperfina Hy dos fons de Mn?* no RbMnF3 ndo pode ser negligenciado nos calculos das
frequéncias de AFMR. Em antiferromagnetos como o MnFs, as frequéncias de AFMR
tendem a zero na fase spin-flop, enquanto no RbMnFj elas sao deslocadas para valores
nao-nulos devido & interagao hiperfina. De fato, como Hy varia com o inverso de T' [25,60],
as frequéncias dos modos de AFMR séao fortemente dependentes da temperatura.

Tais resultados mostram o forte efeito da interacdo entre os spins eletronicos e

nucleares nesse antiferromagneto. Para ilustrar como a interagao hiperfina apresenta
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um importante papel nas frequéncias de ressonancia, a figura 23 mostra as frequéncias
calculadas supondo Hy = 0, ou seja, sem acoplamento dindmico entre as excitagoes
eletronicas e nucleares. Nesse caso, na fase antiferromagnética, a frequéncia do modo
eletronico inferior diminui com o aumento do campo magnético e chega a zero em H = Hgp,
de forma similar aos antiferromagnetos uniaxiais [21]. Em seguida, na fase spin-flop, para
H > Hgp, a frequéncia aumenta com o aumento do campo, enquanto a frequéncia do modo
superior nao varia com o campo. Por outro lado, sem a interacao hiperfina, as frequéncias
dos dois modos nucleares seriam simplesmente dadas por w = yy(Hyy = H), de modo

que elas variariam apenas ligeiramente com o campo.

Figura 23 — Frequéncias de AFMR do RbMnF3 caso a interagao hiperfina fosse desprezivel (Hy = 0).

/ (GHz)

H (kOe)

Fonte: o autor, 2025.

A figura 21 mostra a dependéncia das frequéncias em fun¢ao do campo magnético,
calculadas considerando o acoplamento real entre as magnetizacoes eletronica e nuclear,
de modo que dois efeitos importantes ocorrem. A frequéncia do modo eletronico inferior,
préxima a transigdo spin-flop, é puxada para cima pela interagdo com a excitagdo nuclear,
de modo que o valor minimo é bastante grande, acima de 4 GHz. Por outro lado, a variagao
das frequéncias dos modos nucleares muda devido a interacao hiperfina, de modo que na
proximidade da transi¢cao spin-flop a frequéncia do modo nuclear inferior é puxada para
baixo pela intera¢ao dindmica com o modo eletronico inferior.

No capitulo 4, serao relatados os experimentos sobre o efeito de bombeamento de
spin no antiferromagneto RbMnF'3, conjuntamente com as curvas de ressonancia magnética
nuclear desse material tanto na fase antiferromagnética quanto na fase spin-flop. Portanto,

os calculos semiclassicos apresentados neste capitulo sdo essenciais para a compreensao do
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comportamento das frequéncias de ressonancia em func¢ao do campo magnético aplicado, o

que auxilia no delicado processo de alinhamento da dire¢ao [001] da amostra com H.
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4 BOMBEAMENTO DE SPIN NUCLEAR-ELETRONICO NO ANTIFER-
ROMAGNETO RbMnF;

Neste capitulo, serd relatada a observacao de efeitos gigantes de bombeamento de
spin nuclear-eletronico induzidos por radiofrequéncias no antiferromagneto tridimensional
de Heisenberg RbMnF3. Neste material, os pequenos valores das frequéncias dos magnons
eletronicos nas proximidades da transicao da fase antiferromagnética para a spin-flop
resultam em um aumento do desvio das frequéncias de ressonancia magnética nuclear,
o que produz um acoplamento forte entre os graus de liberdade dos spins nucleares e
eletronicos. Isso resulta em sinais de tensao elétrica associados ao efeito de bombeamento
de spin nuclear-eletrénico no antiferromagneto de Heisenberg RbMnF3 que sdo de duas
a trés ordens de magnitude maiores do que no MnCOj3; e que permanecem visiveis a

temperaturas quase dez vezes maiores.

4.1 EFEITO DE BOMBEAMENTO DE SPIN

4.1.1 Efeito de bombeamento de spin eletrénico

O processo de bombeamento de spin em um material magnético consiste na producao
de uma corrente de momento angular de spin eletronico, ou simplesmente corrente de spin,
por meio de uma magnetizacdo que varia no tempo, tal qual a dindmica de precessao
produzida pela ressonancia magnética. O bombeamento de spin eletrénico foi concebido hé
duas décadas como um mecanismo para o amortecimento da magnetizagao em bicamadas
do tipo metal ferromagnético (FM)/nao-magnético (NM) [67-69]. No entanto, um efeito
mais interessante do bombeamento de spin foi logo descoberto experimentalmente, a saber,
a geracao de uma tensao elétrica na camada NM resultante da conversao da corrente
de spin injetada em uma corrente de carga por meio do efeito Hall de spin inverso
(ISHE) [11,46,70-74].

Posteriormente, esse fendmeno foi previsto [75] e demonstrado experimentalmente em
bicamadas compostas por um isolante antiferromagnético (AFI) e uma camada NM [76-78],
contribuindo para impulsionar o campo emergente da spintronica antiferromagnética. Esses
efeitos se tornaram alguns dos mais importantes no campo ativo da spintronica, que tem
aplicacao em dispositivos de memoria magnética e a possibilidade de se tornar uma maneira
robusta e energeticamente eficiente de lidar com informagoes classicas e quanticas, de
modo geral.

Para compreender conceitualmente o fenomeno de bombeamento de spin, sera
considerado por simplicidade uma bicamada de um material ferromagnético (FM) em
contato com uma camada metalica nao-magnética (NM). Como mostrado nas referéncias

[67-69], a densidade de corrente de spin que é injetada na camada NM pela precessao da
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magnetizagao pode ser escrita como sendo

pump _
Jo =

N M M
h (’“de Tid), (4.1)

ArM \ M a I

da qual a quantidade g™ = gV + z'glT ¥ recebe o nome de condutancia de mistura de spins
(dada em cm™2), que descreve a “transparéncia” da interface quanto & injecdo da corrente
de spin.

O primeiro termo na equagao (4.1) funciona como um fator de amortecimento,
assim como o fator adicionado por Gilbert no formalismo de Landau—Lifshitz—Gilbert para
a dinamica de magnetizagao. O segundo termo, associado as dissipagoes no sistema, é
geralmente negligencidvel, uma vez que g+ > giT ¥, de forma que em boa parte dos casos de
interesse, apenas a parte real da condutancia de mistura de spins é considerada. A corrente
de spin que é bombeada até a interface da bicamada FM/NM produz uma acumulagao de
spins na camada NM.

Tal acumulagio de spins gera outra corrente de spin de retorno, J2*° que flui de
volta para a camada ferromagnética, de modo que a densidade de corrente de spin liquida
na interface ¢ dada por J&"" — J2k Com isso, utilizando a equacio de difusdo para

a acumulacao de spins, pode-se mostrar que a densidade de corrente de spin efetiva na

J5(0) = hgei (M x dM), (4.2)

interface é dada por

~ 4rM? dt
na qual
1o I

ot = 1+ (21/7'6[/37'5]0 taunh(/-it]\;))i1

é a parte real da condutancia de mistura de spins efetiva, com 7,; o tempo de espalhamento

(4.3)

elastico dos elétrons, 7, o chamado tempo de relaxacao de spin-flip, x o nimero de onda
efetivo e ty a espessura da camada NM (ver a referéncia [21]).

Por se tratar de um fendmeno interfacial, o amortecimento introduzido pelo efeito de
bombeamento de spin ¢ inversamente proporcional a espessura da camada ferromagnética.
Consequentemente, a deposicdo de uma camada NM em uma camada FM faz com que,
por meio do processo de bombeamento de spin, a largura de linha do FM aumente de um

certo valor AHp), para

AHp = AHpy + (4.4)

com w = 27 f a frequéncia angular da radiofrequéncia. Assim, a equagao (4.4) possibilita
que a parte real da condutancia de mistura de spins seja obtida experimentalmente ao
comparar a largura de linha do material ferromagnético com e sem a presenca de uma

camada nao-magnética [79].



4 BOMBEAMENTO DE SPIN NUCLEAR-ELETRONICO NO ANTIFERROMAGNETO RbMnF363

No entanto, o fend6meno mais interessante gerado pelo efeito de bombeamento de
spin é producao de um sinal de tensao elétrica na camada NM devido ao ISHE. Tal tensao
elétrica é relacionada com os pardmetros dos materiais por

24e

t
VSPE = RNw/\NQSH tanh <N> Js(O), (45)
h 2N

onde ¢, representa a carga do elétron, fsy é o d&ngulo Hall de spin, Jg(0) é a densidade de
corrente de spin bombeada na interface, e os parametros Ay, Ry, tny € w correspondem ao
comprimento de difusdo, resisténcia, espessura e largura do filme metalico ndo-magnético,

nesta ordem [21].

4.1.2 Efeito de bombeamento de spin nuclear

Excitagoes coletivas de spins nucleares, chamadas de ondas de spins nucleares ou
ainda magnons nucleares, sao possibilitadas em materiais magnéticos pelo alto acoplamento
hiperfino entre os spins nucleares e eletronicos em um atomo, e pela interacao de troca entre
os spins eletronicos. A investigacao das ondas de spin nuclear teve grande interesse entre
pesquisadores tedricos e experimentais em todo o mundo durante as décadas de 1970 e
1980, mas gradualmente foi perdendo proeminéncia com o passar do tempo. No entanto, foi
recentemente relatado que a ressonancia magnética nuclear no antiferromagneto inclinado
(canted) MnCOj3 produz efeitos de bombeamento de spin semelhantes aos estudados ha
décadas em materiais ferromagnéticos e antiferromagnéticos [26], conectando duas areas
da fisica até entao consideravelmente independentes: a das excitacoes de spins nucleares e
a da spintronica.

No trabalho de Shiomi et al. [26], foi relatado que a ressonancia magnética nuclear
(NMR) no antiferromagneto isolante MnCO3 também pode produzir o efeito de bom-
beamento de spin, que, por meio da interagao hiperfina, é convertido em uma corrente
de spin eletronico que é entao injetada em uma camada metdalica adjacente e detectada
por meio de uma tensao elétrica gerada pelo ISHE. O material utilizado em tais ex-
perimentos é um antiferromagneto anisotrépico que possui os spins das duas sub-redes
em uma configuragao inclinada devido a presenca de uma interacao volumétrica do tipo
Dzyaloshinskii-Moriya [80-83], independentemente do valor do campo magnético externo
que esteja aplicado.

Conforme discutido de forma detalhada no capitulo 3, a ressonancia magnética
nuclear depende de varios tipo de interacoes, mas a interacao hiperfina apresenta um papel
central na dindmica dos spins nucleares. Em materiais paramagnéticos, os spins nucleares
sao independentes devido ao desordenamento dos spins eletronicos, de modo que nao se
tem excitagoes coletivas. No entanto, devido a interacao de troca em ferromagnetos e

antiferromagnetos, os spins nucleares nesses materiais interagem indiretamente entre si,
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caracterizando a chamada interacdo de Suhl-Nakamura [66], como estd ilustrado na figura
24.

Figura 24 — Representacdo da interagdo de Suhl-Nakamura em um material com ordenamento antiferro-
magnético.

Fonte: Rezende, 2022 [66].

Como em outros materiais magnéticos, no MnCOj3 a interacao de Suhl-Nakamura
[84-86] leva a um acoplamento indireto entre os spins nucleares, o que d& origem a ondas
de spins nucleares que tém atraido considerdvel atengao por varios anos [66, 87-102].
As observacoes de fendomenos spintronicos produzidos por ondas de spins nucleares em
antiferromagnetos abrem novas possibilidades na spintronica, combinando as vantagens
dos estados de spin nuclear de longa duracao com a tecnologia da informacao prontamente

disponivel por meio de dispositivos spintronicos [103].

4.2 EXPERIMENTOS DE RESSONANCIA MAGNETICA NUCLEAR

Na fase antiferromagnética (H < Hgr) do RbMnF3, a medida que a intensidade do
campo magnético aumenta, a frequéncia de AFMR (dominada pelos elétrons) de um modo
aumenta enquanto a do outro diminui, e o mesmo ocorre com as frequéncias de NMR
(dominadas pelos nicleos), como discutido no capitulo 3. Na fase spin-flop (H > Hgr),
a medida que a intensidade do campo magnético aumenta, a frequéncia de um modo de
AFMR aumenta enquanto a do outro permanece praticamente constante, e o mesmo ocorre
com os dois modos de NMR.

Na fase spin-flop, a frequéncia wy do modo nuclear inferior estd relacionada a

frequéncia w, do modo eletrdnico inferior aproximadamente por [66]

wn ~INHnn (1 - (4.6)
onde vy e 7y sdo, respectivamente, a razao giromagnética nuclear e eletronica, Hg e Hy
sdo os campos de troca e hiperfino. A equagao (4.6) mostra que, nas proximidades da

transicao spin-flop, a queda acentuada na frequéncia nuclear é devida a diminuicao da
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frequéncia eletronica. Esse desvio da frequéncia nuclear é uma caracteristica tnica do
RbMnF3, o que o torna mais interessante do que o MnCO3 para estudos de bombeamento
de spin nuclear-eletronico, pois produz um acoplamento forte entre os graus de liberdade
dos spins nucleares e eletronicos.

Os experimentos de ressonancia magnética nuclear do antiferromagneto RbMnF
foram realizados acionando a ressonancia magnética dos spins nucleares dos ions de
®Mn usando uma bobina de fio de cobre com vinte voltas ao redor da amostra, que foi
alimentada com uma corrente de radiofrequéncia na faixa de 200 MHz a 700 MHz. O
alinhamento da amostra foi feito girando o criostato no plano horizontal com um passo de
0,5°, de modo a maximizar a separagao dos picos das fases AF e SF. A figura 25 ilustra
a montagem experimental utilizada para as medidas de ressonancia magnética nuclear
e de bombeamento de spin relatadas neste capitulo. Mais detalhes sobre a montagem
experimental estdo descritos na subsecao 2.4.3.

Figura 25 — ITlustracao esquemética da montagem experimental usada para alimentar a bobina com

a corrente de radiofrequéncia e para detectar o sinal de radiofrequéncia transmitido e a tensao de
bombeamento de spin.
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Fonte: cortesia de D. S. Maior e E. C. Souza (2024).

A figura 26 mostra as medidas de espectro de NMR com as varreduras do campo
magnético ao longo da dire¢do [001] da amostra para os sinais de radiofrequéncia medidos
utilizando um VNA na configuracao de reflexao, para varias frequéncias, com a amostra
de RbMnF3 no criostato a uma temperatura fixa de 7' = 11 K, mantendo a poténcia da
radiofrequéncia em 1 mW. Resultados equivalentes também foram observados utilizando
um gerador de radiofrequéncia e detectando o sinal com um diodo de barreira Schottky,

na chamada configuracao de transmissao, como se é esperado.
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Figura 26 — Espectro de NMR da amostra de RbMnF3 a 11 K em func¢ao do campo magnético aplicado
ao longo da diregdo [001] para vérias frequéncias com a poténcia de 1 mW.
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Fonte: o autor, 2025.

Esses sinais sdo claramente devido a absor¢ao do campo magnético de radiofrequén-
cia pelos dois modos de ressonancia nuclear, um na fase antiferromagnética e o outro na
fase spin-flop. A medida que a frequéncia de excitacdo diminui, os dois modos se aproximam
e colapsam no campo da transicao spin-flop, Hgp. A figura 27 mostra a comparacao dos
dados experimentais com as frequéncias calculadas numericamente para o RbMnF3 por
meio da teoria semiclassica descrita no capitulo 3. Claramente, os resultados mostrados
aqui estao em boa concordancia com os experimentos de NMR relatados por Ince na
referéncia [25], conforme mostrados no capitulo 3. O ajuste da curva tedrica foi feito
utilizando o software Maple com os seguintes valores numéricos: Hg = 839 kOe, Hy = 5,44
Oe e Hyy = 623 kOe.

4.3 EXPERIMENTOS DO EFEITO DE BOMBEAMENTO DE SPIN NUCLEAR-
ELETRONICO

Nesta secao, sera relatada a observagao de efeitos de bombeamento de spin nuclear-
eletronico (em inglés nuclear-electronic spin pumping, NESP) no antiferromagneto isolante

RbMnFj. Devido ao seu pequeno campo de spin-flop, pode-se investigar o fendmeno de
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Figura 27 — Comparacdo da dependéncia com o campo magnético das medidas das frequéncias de NMR
do RbMnF3 a 11 K com os célculos numéricos do modelo de quatro sub-redes.

700
. 2 9

N
S
(=]

Frequéncia (MHz)
g

0 s | s | s | s 1 L | s 1 L 1 s | s | s 1 \ | s |

00 05 1,0 L5 20 25 30 35 40 45 50 55 60
Campo magnético (kOe)

Fonte: o autor, 2025.

bombeamento de spin nuclear-eletronico tanto nas fases AF quanto SF em uma regiao de
campo magnético na qual as frequéncias dos magnons eletronicos sao pequenas, resultando
em um acoplamento forte entre as excitagdes nucleares e eletronicas.

O processo de bombeamento de spin é detectado medindo a tensao DC produzida
ao longo do filme fino de Pt na amostra diretamente com um voltimetro durante o processo
de ressonancia magnética nuclear, conforme ilustrado na figura 25. A figura 28 mostra os
resultados obtidos em duas frequéncias, 200 MHz e 580 MHz, todas com o filme de Pt
perpendicular ao campo magnético criado por um eletroima. Os resultados aqui relatados
foram obtidos usando um dispositivo no qual um filme fino de Pt com 5 nm de espessura
e 1,2 mm de largura foi depositado por vaporizagao catddica na superficie clivada ao longo
da dimensao mais longa da amostra do antiferromagneto.

A figura 28(a) mostra o sinal de tensao elétrica medido em fungdo do campo
magnético aplicado para varios valores de poténcia de excitagdo a T’ = 11 K. A figura 28(b)
mostra que o sinal de tensao do NESP medido a 200 MHz e poténcia de radiofrequéncia de
P = 65 mW inverte seu sinal se a direcao do campo for invertida, o que é uma caracteristica
do processo de bombeamento de spin. Outra caracteristica do processo de NESP, a variagao
linear do valor do pico de tensdo com a poténcia de excita¢do, é mostrada na figura 28(c).

As figuras 28(d)-(f) mostram os sinais de tensao elétrica de NESP obtidos com uma
frequéncia de excitacao de 580 MHz. Como pode ser visto na figura 27, neste caso, dois
picos de absorcao de NMR sao observados a medida que o campo magnético é varrido, um
na fase antiferromagnética e outro na fase spin-flop. Assim, dois picos de tensao NESP
sao também observados aqui, enquanto no MnCO3 apenas um pico é observado, porque o

sistema de spins eletronicos esta somente na configuracao inclinada.
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Figura 28 — Medidas da tensao elétrica do efeito de bombeamento de spin eletrénico-nuclear (NESP)
em uma bicamada de RbMnF3/Pt. (a) Tensdo de NESP medida a T = 11 K com o NMR excitado por
radiagdo de radiofrequéncia de 200 MHz para varios valores de poténcia. (b) Demonstragdo da mudanga
no sinal da tensdo de NESP com a reversiao da dire¢do do campo magnético. (c¢) Variagao linear da tensio
do pico de NESP com a poténcia aplicada. (d)-(f) Dados similares obtidos com a frequéncia de 580 MHz,
na qual dois picos sdo excitados, um na fase AF e outro na fase SF.
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Fonte: o autor, 2025.

Outra diferenca notavel aqui é que, enquanto as amplitudes dos sinais de tensao
de NESP no MnCOj; estao na faixa apenas alguns poucos nV, no RbMnF3 os sinais sao
surpreendentemente da ordem de 1 V. Os valores gigantes observados aqui sao devidos ao
fato de que, nas proximidades da transicao da fase antiferromagnética para a spin-flop do
RbMnFj, as frequéncias de magnons eletronicos diminuem substancialmente, produzindo
um grande desvio nas frequéncias de NMR, indicando um forte acoplamento entre os graus
de liberdade eletronicos e nucleares.

Como explicado por Shiomi et al. na referéncia [26], os spins nucleares em precessao
sob NMR conduzem a dinamica dos spins eletrénicos, os quais produzem uma corrente de
spin eletronico, assim como no processo de bombeamento de spin em antiferromagnetos [75].
A corrente de spin eletronico com densidade Jg é injetada no filme fino de Pt, onde gera
uma corrente de carga com densidade Jo = Osy(2¢e/h)(Js x ). Como & é paralelo ao
campo magnético externo, essa expressao mostra que a tensao do efeito NESP muda de
sinal com a reversao do campo magnético e desaparece se o campo for paralelo ao filme
fino de Pt, assim como no efeito de bombeamento de spin eletrénico.

Finalmente, as medidas de tensao de NESP foram feitas para varias temperaturas
fixas. A figura 29 mostra os dados obtidos com uma frequéncia de excitacao de 580 MHz e

poténcia radiofrequéncia de 13,3 mW, onde dois picos de NESP sao claramente visiveis
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até T = 18,5 K. Como esperado, as intensidades dos picos diminuem com o aumento
da temperatura devido a diminuicao da polarizagao nuclear, visto que o acoplamento
entre as magnetizacoes nucleares e eletronicas é representado pelo campo hiperfino Hy =
(9,43 K/T') Oe, que decresce com a temperatura.

Figura 29 — (a) Tensao elétrica de NESP medida com varredura de campo para vérias temperaturas da
amostra de RbMnF3. (b) Variacdo das intensidades dos dois picos com a temperatura.
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Fonte: o autor, 2025.

Aqui, novamente, ha uma diferenca notavel em relacdo aos estudos anteriores
de bombeamento de spin por ondas de spins nucleares na referéncia [26]. Enquanto no
antiferromagneto MnCOg3 o pico de tensao de NESP ¢é observado apenas na faixa de
temperatura de 1,5 K a 2,5 K, no RbMnFj3 os dois picos decaem com o aumento da
temperatura, como esperado, mas sao observados até uma temperatura de quase 20 K,
uma ordem de magnitude maior do que no MnCQO3. Como explicado anteriormente, isso se
deve ao acoplamento muito mais forte entre os graus de liberdade eletronicos e nucleares
do RbMnF3, o que resulta em uma polarizacao nuclear que permanece consideravel em
temperaturas maiores.

Embora também tenham sido feitas varias tentativas para medir sinais de bombea-
mento de spin eletronico no antiferromagneto RbMnF3 com um filme fino de Pt, nao foi
possivel obter resultados conclusivos devido as limitacoes experimentais da montagem com
o criostato. Os cabos coaxiais para baixas temperaturas disponiveis atenuam o sinal de
radiofrequéncia em varias ordens de grandeza para frequéncias acima de 1 GHz, enquanto
0 uso os cabos coaxiais para micro-ondas em temperatura ambiente nao permitem um
controle de temperatura adequado no criostato, devido a alta condutividade térmica dos

metais que constituem o cabo.
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Todavia, espera-se que o sinal de tensao elétrica gerado pelo efeito de bombeamento
de spins eletronicos seja de ordens de grandezas maior do que o de bombeamento de spins
nucleares no antiferromagneto RbMnF3. Até onde o autor deste trabalho tem conhecimento,
a realizagao de tais experimentos seria a primeira verificagao de bombeamento de spins
eletronicos em antiferromagnetos na faixa de 4 a 12 GHz, visto que antiferromagnetos
como o MnF5 tém suas frequéncias de AFMR na faixa de subterahertz, como relatado
na referéncia [77]. Portanto, trata-se de mais uma montagem experimental que pode ser

abordada para trabalhos futuros.



71

5 TEORIA QUANTICA DE ONDAS DE SPINS ELETRONICOS NO AN-
TIFERROMAGNETO RbMnF;

O desenvolvimento da teoria quantica de ondas de spins eletronicos no antiferro-
magneto de Heisenberg RbMnFj3 leva as relagoes das frequéncias de magnons em fungao
do campo magnético externo e do nimero de onda. Na se¢ao 5.1 serd feita uma descrigdo
geral sobre o tratamento quantico de ondas de spin, incluindo a transformagao de Holstein-
Primakoff. Na secao 5.2 sera apresentado o Hamiltoniano que descreve o antiferromagneto
RbMnF3, considerando as mudancas de coordenadas e a introducao dos operadores de
magnons. O Hamiltoniano é entao diagonalizado na se¢do 5.3 e os resultados sao aplicados
para o RbMnFj3. Por fim, a teoria de renormaliza¢ao de energia de magnons a campo nulo

¢ apresentada na secao 5.4.

5.1 TRATAMENTO QUANTICO DE ONDAS DE SPIN

De um ponto de vista classico, as ondas de spin referem-se as excitacoes coletivas
na orientacdo da magnetizacdo de materiais magnéticos (ver figura 30). Assim, de forma
analoga aos fonons, que sao as quase-particulas associadas as vibragoes elasticas em redes
cristalinas, os magnons sao as quase-particulas associadas as ondas de spin. A quantizacao
de ondas de spin ¢, dessa maneira, decorrente da quantizacao do momento angular de spin.
Tais desvios de spin se propagam por toda a rede com uma certa energia e, = hwy, sendo
k o vetor de onda e wy a frequéncia angular associada a excitacao [4,21,38]. Antes de
discutir acerca das ondas de spins eletronicos em RbMnF3, é importante apresentar uma
visao geral sobre o tratamento quantico a ser empregado.

Figura 30 — Representacao de uma onda de spins para uma rede vista (a) de uma perspectiva tridimensional
e (b) de cima.
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Fonte: Klttel 2005 [54].

Para um sitio ¢ com niimero de spin S em uma rede cristalina, o operador de
spin é representado pelo vetor S, = (S*f, S”Zy, gf), cujas componentes obedecem as relagoes
de comutacao [S¥,5Y] = iS7, [SY,57] = iS% e [57,57] = i5Y. Como os operadores 57 e

52 S; - S; comutam, podem-se definir autovetores |S7) tais que

57 187) = 57 187) (5.1a)
S2(5%) = S(S +1)[57), (5.1b)
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com S = —S,-S+1,...,0,...,5 —1,S. E também conveniente introduzir os operadores

escada na forma S = S7 £ 457, cujas aplicacoes em |S?) levam a

SE(S7) = \/S(S +1) — S7(S; £1) 57 £ 1) . (5.2)

Para uma discussao mais detalhada sobre operadores de spin, ver, por exemplo, as
referéncias [37,104].

O caso mais simples para exemplificar o tratamento quantico de uma onda de spin
é o0 modelo de um ferromagneto isotrépico unidimensional com interagoes de troca apenas

entre os primeiros vizinhos, o qual é descrito pelo Hamiltoniano de Heisenberg

A

que por sua vez pode ser reescrito em termos dos operadores escada como
= —JZ (S8 + 878, +28:57, ) - (5.4)

Os estados de tal sistema sao descritos por kets do tipo |S7,S5,...,5%), no qual cada S?
tem valores inteiros que podem variar de —S até S.

No estado fundamental de tal sistema, todos os N spins apontam na mesma dire¢ao,
como representado na figura 31(a), sendo tal configuragao designada por |0) = |5, S, ..., S).
Disso, a aplicacao do operador de abaixamento S’i_ no autovetor |0) consiste em um desvio
de spin (ver figura 31(b)). No entanto, isso nao descreve o primeiro estado excitado,
visto que S;0) =[5, 5,...,5 —1,...,S) nio é um autovetor do Hamiltoniano (5.4). Na

verdade, o autovetor correto para o primeiro estado excitado é

11k) = f__Zamsm (5.5)

com r; a posicao do i-ésimo spin. O estado |1k) descreve uma onda de spin com um certo
numero de onda k. Isso significa que o desvio de spin nao ¢ localizado em um tunico sitio,
mas sim propagado por toda a rede [27,54]. Todavia, o autovetor que descreve o segundo
estado excitado ndo pode ser descrito como uma combinacéo linear de (577)210), o que
significa que uma abordagem mais apropriada e que seja valida também para sistemas
mais complicados é necessaria.

No escopo da segunda quantizacgao, definem-se os operadores de criacao e aniquilacao
de magnons (isto é, os operadores de desvios de spin) no sitio 7 respectivamente por d}
e a;, de modo que o operador de niimero de desvios de spin no sitio é n; = &I a;, que se

relaciona com os operadores de spin por

hy =S — 57, (5.6)
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Figura 31 — (a) Representacao classica da diregdo dos spins em um material ferromagnético no estado
fundamental. (b) Representacdo de um desvio de spin em um determinado sitio.

(b)

Fonte: o autor, 2025.

T

Como magnons sao quase-particulas bosonicas, os operadores a; e a; devem obedecer as

relagoes de comutagao (ver, por exemplo, a referéncia [105])

s, 0l = 6., (5.7a)

(@i, as) = [al, al| = 0. (5.7b)

Da equagao (5.6), segue que n; e gf comutam, o que implica que os autovetores de n; sao
|n;) = |57), de tal maneira que

al Ing) = Vi +1|n; + 1), (5.8a)

O mapeamento dos operadores S’f e gf para os operadores bosonicos deve obe-

decer as relagoes de comutacao dos operadores de spin. Isso é satisfeito pela chamada

transformagao de Holstein-Primakoff [21,106], na qual

St =+/258 —ala; a,, (5.9a)
S =al /25 —ala,, (5.9b)
52 =5 —ala,. (5.9¢)

Para os casos em que (4d;) < 25 é vélido [107], pode-se utilizar a expansao em série de

Taylor na forma
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Por conseguinte, em primeira aproximagao, a transformacao dada pelas equagoes (5.9)

torna-se simplesmente

S~ V28 a, (5.11a)
S~ V2S5 al, (5.11D)
S7~ S —alay. (5.11c)

De modo geral, esse procedimento leva a aproximacoes cada vez melhores a medida que a
temperatura diminui com relacao a temperatura de ordenamento magnético do material
de interesse (a temperatura de Curie para ferromagnetos ou a temperatura de Néel para
antiferromagnetos).

Em uma primeira aproximacao, com o uso das equagoes (5.11), consideram-se
no Hamiltoniano apenas os termos quadraticos (isto é, os termos que envolvem apenas
&ZT a;, a;a; ou a}a} ) para obter a relacao de dispersao. Os termos de outras ordens tém
um importante papel no calculo de renormalizacao de energia e da taxa de relaxacao
de magnons [108, 109]. Aqui o objetivo passa a ser a diagonalizacdo do Hamiltoniano
com os termos quadraticos, o que envolve a utilizacao de transformadas de Fourier e
transformagoes de Bogoliubov. No decorrer deste capitulo, serao estudadas ondas de spin
em materiais antiferromagnéticos de rede ciibica, em especial o antiferromagneto RbMnF3,

tanto na fase antiferromagnética quanto na fase spin-flop.

5.2 HAMILTONIANO DO SISTEMA

O objetivo deste capitulo é realizar a diagonalizacdo do Hamiltoniano quantico que
descreve os spins eletronicos para o RbMnF3 nas fases antiferromagnéticas e spin-flop,
embora a discussao apresentada aqui seja também valida para qualquer antiferromagneto
de rede ctbica simples. Para fins de simplificagdo da notacao, os operadores associados
a primeira sub-rede serdao representados pelos indices ¢, enquanto os da segunda serao
representados pelos indices j. Sera considerado o Hamiltoniano eletronico 7:[tota1 com 08
termos de Zeeman Hz, de interacao de troca Hexe, de anisotropia cibica Hon € de interagao

hiperfina 7:[hf de modo que
ﬁtotal = 7_22 + ﬁexc + ﬁan + 7:[hf- (512)

Para um determinado campo magnético externo H, a contribui¢ao do termo de

Zeeman para o Hamiltoniano é dada por

Hy = —hY.S;-H-~h>S; H, (5.13)
i J
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enquanto o termo de interagdo de troca no antiferromagneto é descrito pela equacao (mais

detalhes podem ser encontrados na referéncia [110])

Hoe = —2_ J5S: - S;, (5.14)
i>j

com J;; < 0 a chamada constante de troca. Entretanto, ¢ importante ressaltar que o termo
de anisotropia depende da estrutura cristalina do material. Como o interesse deste capitulo
¢ descrever ondas de spin no RbMnFj3, serd tratado aqui apenas o termo de anisotropia
cubica. Por uma questao de conveniéncia, o tratamento do termo de interagao hiperfina

sera discutido mais adiante.
No caso de um antiferromagneto de rede cuibica, o termo de anisotropia é descrito

pela expressao

na qual K > 0 é a chamada constante de anisotropia do material [21,111-114]. Essa
expressao pode, no entanto, ser escrita numa forma mais conveniente para as discussoes
deste capitulo ao recordar que S? = (57)% + (57) + (57)?, de tal maneira que é possivel

obter diretamente uma relagao entre as componentes a partir de

8= ()7 (8 + (S0 (8:) + (8 (f:g)? + (fg)z (5)° -
+(57)7(87) + (85)(85) +(5r) + () + (%) -

Como o médulo do vetor S; é constante, entdo S} corresponde a uma mera constante
aditiva no Hamiltoniano do sistema. Portanto, segue que equagao (5.15) pode ser reescrita

na forma simplificada
N K N N ~ N N N
Fln = 53 3 (8 + (8 '+ (3) | +5a 2 |5 + () + ()] 6

Anéalogo ao procedimento realizado no capitulo 3 nos célculos semicléssicos para a
obtencao das frequéncias de ressonancia antiferromagnética e de ressonancia magnética
nuclear, define-se um novo sistema de coordenadas (2,4, ') para a primeira sub-rede, o

qual corresponde a uma rotagao até o plano (110) e entdo a uma rotagao nesse plano de
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um angulo § — 7 a partir do eixo Z, de modo que obtém-se

i cos(—7) 1 sin(0—7)\
i V2 V2 42 Si
Srf=|costl=r) 1 sm@—7) gy, (5.18)
o ZIovioovr|lg

—sin(@ —7) 0  cos(f —7)

Similarmente, para a segunda sub-rede tem-se o sistema de coordenadas (2", 3", 2"), o que

corresponde a uma rotagao até o plano (110) e entdo uma rotagao nesse plano de 0+ + 7

a partir do eixo z, tal que

_cos(f+7) 1 sin(0+7)

: g A | (S
Syl =|_cosO0tr) L sin(0+7) |3 (5.19)
[ V2 V2 V2 S

! sin(6 + 1) 0 —cos(f@+T) ’

Também definem-se os operadores escada como S’f = 5’;”/ + zgly/ e gji = S;”” + iS’Jy”.
Supondo que o campo magnético seja aplicado ao longo da dire¢ao [110], o termo

de Zeeman (5.13) torna-se

A

Hy=—vhHY 57 —yhH Y S:
i J

A

— _fthZ [_ sin(@ — 7)S5% + cos(0 — 7)57 } (5.20)

—yhH > {Sin(ﬁ + 7')5?3” — cos(0 + 7‘)57”} .

J

Apoés algumas manipulagoes algébricas, o termo de troca (5.14) torna-se

Foxe = —23" J; [ 5V'8Y" — cos(2r) (8757 + 575")
>3 (5.21)
—sin(2r) (787" — 575" } .

O termo de anisotropia cubica no novo sistema de coordenadas é consideravelmente
mais complicado, mas pode ser simplificado com o auxilio das transformacoes de Hols-
tein—Primakoff.

Para um material antiferromagnético, definem-se por a; e ZA)j os operadores bosonicos
associados aos desvios de spin na primeira e na segunda sub-redes, respectivamente.
Como tais operadores estao associados a spins pertencentes a sub-redes distintas, tém-se

diretamente as relagoes de comutacgao

a0 by] = [al,B1] = [a,8]] = [al, 5] = . (522
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Além disso, de forma completamente analoga a discussao apresentada na segao 5.1, o
préximo passo consiste em considerar a transformacao de Holstein—Primakoff para a

primeira sub-rede do material como sendo

S~ V28 4, (5.23a)
S~ V28 al, (5.23h)
S7 ~ S —afa, (5.23¢)
e para a segunda sub-rede como
A;’ ~ V25 b, (5.24a)
G— ~ pt
S = V25 b, (5.24Db)
S~ S —blb; (5.24c)

Com a transformagao de Holstein—Primakoff, segue da equacao (5.20) que a parte

quadratica do termo de Zeeman é

HY = yhH |cos(d — 7 Za a; — cos(6 + 1) ZbTb (5.25)

J

enquanto da equagao (5.21) obtém-se a parte quadratica do termo de troca como sendo

HE) = =283 " J; {cos 27) (& a; + A;r-bj) — cos*(7) (dilgj + IA ) + sin?(7) (&J)} + &IIA)J-)} :

- (5.26)
Como H4 é muito pequeno para o RbMnFj, pode-se seguramente negligenciar os efeitos
de 7 na equacgdo (5.17). Apds uma série de manipulagoes algébricas, a parte quadratica do

termo de anisotropia pode ser escrita como

G = AhHa 3 [ fa(0)alas + 9a(0) (2} + %) ALY fa0)b1; + 9.a(0) (07 +B1?)]

(5.27)
no qual Hy = 350 é o campo de anisotropia na dire¢ao [111], e
Y
1
fa(0) = 2 [Z - 2008(29) — 85 cos(40)] : (5.28a)
9
ga(0) = o) sin?(0) [1 + 3 cos(260)] . (5.28Db)

A contribuicao hiperfina da origem a termos envolvendo operadores de magnons eletronicos
e nucleares, de modo que serdao retidos os termos que possuem apenas operadores de

magnons eletronicos, conforme discutido na referéncia [115].
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Conforme discutido na segao 5.1, a base de estados para a diagonaliza¢ao do Hamil-
toniano é formada por excitagoes coletivas (que correspondem aos mégnons) envolvendo
todos os spins que compoem o sistema [116]. Isso sugere, entao, a utilizagao das transfor-

madas de Fourier em termos dos operadores bosonicos coletivos ay e by, de tal maneira

que tém-se
a; = L > ey (5.29a)
VN 4 ’
. 1 R
b= —— e*Tipy, (5.29b)
J \/N ;

sendo N o numero total de spins em cada sub-rede. A partir disso, a condi¢ao de or-
tonormalidade (a qual é completamente andloga para os spins na sub-rede j) é dada

por

1 . /
N z; 6z(k—k )T 5k,k’- (5'30>

Das equagoes (5.29) e (5.30), segue que

— Zk: Ze (k=K"): ) at, (5.31)

> by =" b (5.32)
k

Os termos associados a contribuicao de troca requerem um pouco mais de cuidado.
Supondo que a constante de troca seja nao-nula apenas para os primeiros vizinhos, tem-se
Ji; = —|J| para todo par de primeiros vizinhos (4,j). Define-se também o vetor d que
conecta os primeiros vizinhos de cada um dos spins, tal que r; = r; +4. Assim, isso permite

escrever
S dala; = 113N ala; = —2| )Y alas = —20|J| Y alay, (5.33)
i i 0 i Kk

bem como tem-se por analogia que

> Jiblb; = — 2| J| S blbi, (5.34)
@] k
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com zp 0 numero de primeiros vizinhos. Além disso,
S Jijaib; = —|J] ZZ (1 3 ez‘kndk) (1 3 ek rz+6)bk,>
vl 4 VN % VN @
=—1J1> ( D el rl) (Z eikl"s) i (5.35)
s

k. k’ %

= —20|J| D Y-klirchx,
Kk
na qual se tem o chamado fator de estrutura

1 )
Ne=— Y e (5.36)
20 5

Para uma rede cibica com pardmetro de rede a, tem-se zy = 6, com os vetores &
que ligam os primeiros vizinhos dados por +a &, +a 7, >a 2, tal que se obtém da equagao
(5.36) o fator de estrutura

1
=g [cos(kza) 4 cos(kya) 4 cos(k,a)], (5.37)
da qual se tem y, = y_x. Assim, a equacao (5.35) torna-se

Z Ji,jdz‘i’j = —2|J| Z'Vk&k[;—k, (5.38)
i\j k

bem como se encontram as relagoes

Z Jigalbt = —zo|J| Y meafd! (5.39)
k

Z Ji5ib} = =20l J| D etinchy, (5.40)

2 :

S Jigalb; = —z| J| Y mcdfbi. (5.41)

i,J k

Finalmente, os termos relacionados apenas com a anisotropia tém a forma

doai = aa (5.42)
7 k

Yal? =Y ajal,, (5.43)
7 k

sendo analogos os calculos para b} e b?.

Da equagao (5.25), o termo de Zeeman torna-se finalmente

7:[(2 = hHZ [cos — 7)al Gy — cos(6 + T)akbk} (5.44)
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enquanto o termo de troca (5.26) torna-se

ﬁgf{)c =hHg ) [COS(?T) (&Ldk + B@k) — cos*(T) N (dki?—k + &LI;T_Q
K (5.45)

+ sin2 (T)’}/k (CALkZA)L + &L6k> :| s
com o campo de troca Hg = 2205|.J|/(vh). Da equagao (5.27), obtém-se

A = hHA Y
k

Fa(0)(alan + blbi) + ga(0) (G + afaly + bbox + 00T, ) |- (5.46)

Como mostrado na referéncia [115], os termos relevantes da interagao hiperfina sao

HY = hHy > (afaw + b, (5.47)
k

com Hpy o campo magnético efetivo devido a interacdo hiperfina. Portanto, a parte

quadrética do Hamiltoniano é dada por

. . n Cr /. . . . o
7’[(2) — hz [Ak&;r(&k + Bk (akb,k + CLIT(Z)T_k) + 71( ( kQ_x + CLIT(CLT_k + bkb,k + blT(bT_k)
k

+ Dy (CALklA?L + CALJlrj)k) + Eki);f(l;k]a

(5.48)
com o0s parametros
Ay =7 [Hcos(d — 1)+ Hgcos(21) + Hy + Hafa(0)], (5.49a)
Bic =~y Hyme cost(7), (5.49b)
Cx = 2vHaga(0), (5.49c¢)
Dy = vH gy sin®(7), (5.49d)
Ex =~[-Hcos(0+7)+ Hgcos(2T) + Hy + Hafa(0)] . (5.49¢)

5.3 DIAGONALIZACAO DO HAMILTONIANO

5.3.1 Procedimento de diagonalizacao

O objetivo agora passa a ser diagonalizar a equagao (5.48) em termos de novos

operadores de modos normais, &y e Bk, isto é, deseja-se escrever H? como
HD = b (way G + wa, BLAx) (5.50)
K

com Wy, € wp, as frequéncias angulares dos modos normais. Serd seguido o procedimento

proposto por White et al., que fornece um método geral de diagonalizacao desse tipo de
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Hamiltoniano com a utilizagao de transformagoes de Bogoliubov [21,117]. Escreve-se a

equagao (5.48) na forma

H =S AP, (5.51)

k>0

de modo que o operador 7—21((2) pode ser escrito na forma matricial
HP = XTHX (5.52)
k ) .

na qual tem-se a matriz quadrada 4 x 4

H=h , (5.53)

e a matriz coluna

(5.54)

Por conseguinte, para obter a equacao (5.50) na forma matricial, introduz-se uma

matriz de transformacao @) tal que X = QY, na qual se tem a matriz coluna

Y = , (5.55)

Wap 0 0 0
0 0 0

Oy =h “Bi (5.56)
0 0 wa O

Com o uso das relagoes de comutagao para os operadores bosonicos, pode-se mostrar que

g= X x| =[vyf| = (5.57)

o O O =
o O = O
|
—_
e}
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Obtém-se da equacao (5.52) que Hi = YT (QTHQ)Y, o que implica em
HQ = (Q V) . (5.58)
Além disso, encontra-se a importante relacao
g=XXT=[QVY'QN=Q[,YNQ"=Q¢Q", (5.59)
de modo que se pode escrever Q7' = ¢gQfg™!, ou ainda,
Q@' =g7"'Qy. (5.60)
Substituindo a equagdo (5.60) na equacao (5.58), obtém-se finalmente
HQ = (97'Q9) 2, (5.61)
a qual fornece um conjunto de equacoes lineares homogéneas.
A equacao (5.53) pode ser escrita na forma de matrizes em bloco
Hi H
H=n|_' ""|, (5.62)
Ho Hi
na qual
Ax D
Hy= | 7K, (5.63a)
Dy Ex
Cx B
Hy= | 7K. (5.63b)
By Cx
Similarmente, tem-se
0
QO =h (wl ) , (5.64)
0 w1
para a matriz diagonal com os autovalores
o 0
wy = o . (5.65)
0 Wy

Devido a simetria de X e Y, pode-se escrever a matriz de transformagcao ) como a

matriz em bloco

(@ @
Q‘(@ m»

(5.66)
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com as matrizes 2 x 2

Qll Q12
- , 5.67
Ql (Q21 Q22) ( a)
Q13 Q14
= : 5.67b
Q2 (QQ?) Q24) ( )

com os elementos Q) a determinar. Finalmente, pode-se também escrever a matriz em

(5.57) como
I 0
g= (o _]) , (5.68)

para [ a matriz identidade 2 x 2. Consequentemente, obtém-se da equagao (5.61)

H1Q1 + HaQ5 = Quwr, (5.69a)
H1Q5 + HaQr = —Q5wr. (5.69b)

As equagoes (5.69a) e (5.69b) levam a equagao secular

T
det | T W o) (5.70)
Ho Hq+ wukl

para i = ou, Bi. Supondo que H,y ! exista, e apés algumas manipulacdes algébricas, a

equagao (5.70) torna-se

det (I —Hy" (M1 — wu ) Hy " (Hy + wy 1)) = 0. (5.71)
Assim, encontra-se
why, + B, + Ci =0, (5.72)
com os parametros
By = — A} + 2B +2C} — 2D} — E2, (5.73a)

Cx = (AxEx — D})* + (Cf — By)? — 2By(AxEx + D)

o . (5.73b)

Ao impor que w,, € wg, sdo em geral ndo-degenerados, obtém-se da equagio (5.72)

B, 1 /= -
we, = -5 5\/33{ — 4C, (5.74a)
2 Bk B 1

Who= 2~/Bi —4C, (5.74D)
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as quais sao validas tanto para a fase antiferromagnética quanto para a fase spin-flop.

Na fase spin-flop, tem-se 6 = /2, de modo que segue das equagoes (5.49) que

Ay = [Hsin(r) + Hgcos(27) + Hy + 3H4 /8], (5.75a)
By = —yHp e cos®(7), (5.75b)
C = —97H /8, (5.75¢)
Dy = yHgy sin®(7), (5.75d)
Ex = Ay, (5.75¢)

com T ~ H/2Hg. Desse modo, as solugoes (5.74) para a fase spin-flop tém a forma

wik = (Ak — Dk)2 — (Bk — Ck)Q, (576&)
wgk = (Ak + Dk)2 - (Bk + Ck)Z, (576b)

em concordancia com a referéncia [21].

5.3.2 Aplicacao para o RbMnFj

Os modos de magnons com vetor de onda k = 0 sao tais que todos os spins de uma
sub-rede estdo na mesma fase de precessao, caracterizando a ressonancia antiferromagnética
(AFMR). Nessa situagao, a equagao (5.37) resulta em um fator de estrutura v, = 1. Com
o uso da das equagoes (5.74), a figura 32 mostra as frequéncias de AFMR (f = w,,, /27) do
RbMnF; para (a) 4,2 K e (b) 10 K em func¢do do campo magnético H aplicado ao longo da
dire¢ao [001], de modo que T e # sdo respectivamente dados pelas equagoes (3.14) e (3.16).
Os pontos experimentais foram relatados por Ince na referéncia [25]. Em concordancia
com as referéncias [24,25], utilizaram-se aqui os valores numéricos Hr = 8,16 x 10° Oe,
Hi =459 Oe, e Hy = (9,43 K/T) Oe, com T dado em K.

A medida que T aumenta, a variacdo de wy, com a temperatura nao pode ser
negligenciada para valores de campo da ordem de alguns kOe. Na realidade, o tratamento
realizado neste capitulo considerou apenas os termos de segunda ordem do Hamiltoniano,
de tal maneira que os modos coletivos foram tidos como independentes. Isso corresponde a
uma boa aproximacao para baixas temperaturas, conforme visto na figura 32. No entanto,
0os magnons interagem entre si e possuem tempo de vida finito, o que nao pode ser
desprezado em temperaturas mais altas.

Os efeitos das interagdes sao introduzidos ao considerar termos de ordem superior
na expansao (5.10) para a aproximagcao de Holstein—Primakoff [21,108,109,116,118]. Dessa,
forma, os calculos de relaxacao e de renormalizacdao de energia de magnons para o RbMnF;
sao complicados, visto que a introdugao das transformadas de Fourier e das transformagoes

para os operadores de modos normais que foram definidos ma equagao (5.55) levam a uma
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Figura 32 — Frequéncias de AFMR do antiferromagneto RbMnF3 com H aplicado na diregdo [001] para
(a) 4,2 K e (b) 10 K. Os pontos experimentais foram relatados por Ince na referéncia [25].

Fonte: o autor, 2025.

elevada quantidade de termos a serem considerados, sendo este entdo um problema ainda
em aberto para H # 0 (ver a sec¢do 5.4).

E também interessante observar o comportamento da frequéncia em funcao do
nimero de onda k = |/k2 + k2 + k2. Como proposto na referéncia [118], o fator de estrutura

dado na equagao (5.37) pode ser aproximado por

o cos( 1), (577

com k,, &~ 7/a o raio maximo do ntimero de onda em uma zona de Brillouin esférica.
A figura 33 mostra as frequéncias de magnons de RbMnF3 para 4,2 K em fungao do
nimero de onda normalizado k/k,, no caso em que o campo magnético externo é aplicado
ao longo da dire¢ao [001] para (a) H = 1 kOe e (b) H = 60 kOe, que correspondem
respectivamente as fases antiferromagnética e spin-flop. Em ambos os casos, os modos

tornam-se praticamente indistinguiveis a medida que £ se aproxima de k,,.
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Figura 33 — Frequéncias de magnons no antiferromagneto RbMbF;3 para (a) H =1 kOe e (b) H = 60 kOe
ao longo da diregdo [001] para 4,2 K.
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Fonte: o autor, 2025.

Os resultados apresentados neste capitulo estao conforme o tratamento quantico
de ondas de spin descrito nas referéncias [66,119] para a fase spin-flop do RbMnFj5. Até
onde o autor deste trabalho tem conhecimento, esta é a primeira investigagao a abordar
conjuntamente as fases antiferromagnética e spin-flop de materiais com anisotropia ctibica
considerando o tratamento quantico de ondas de spin. Além disso, os resultados obtidos
aqui sao consistentes com os calculos semiclassicos realizados por Cole e Ince, conforme

discutido detalhadamente no capitulo 3 e referenciados em [24,25].

54 RENORMALIZACAO DE ENERGIA DE MAGNONS NO ANTIFERROMAGNETO
RbMHFg

O tratamento realizado anteriormente considerou apenas os termos de segunda
ordem do Hamiltoniano, de modo que as intera¢oes entre magnons foram desprezadas. As
interagoes sao introduzidas por meio dos termos de ordem superior na expansao (5.10) da
aproximacao de Holstein—Primakoff. Nesta se¢ao serdo estudadas as interagoes de magnons
no antiferromagneto RbMnFj3, as quais permitem obter os cdlculos de renormalizacao de

energia.

5.4.1 Interagoes entre quatro magnons

Considerando o segundo termo da expansao em (5.10), tem-se para a primeira

sub-rede
X V2
St~ V28 a; — gajaiai, (5.78a)
. V2
S7~ V28 af — 455&1@&“ (5.78b)

A

S7 ~ S —ala;, (5.78¢)
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e para a segunda sub-rede encontra-se analogamente

»SA(;_ ~ V25 Bj - T }le;ja (579&)
N N V25 riaia

S~ V28 bl — ZlSSb}b}bj, (5.79b)
S~ S —blb;. (5.79¢)

Com isso, obtém-se da equagao (5.21) o termo de quarta ordem do Hamiltoniano de troca

como sendo

A

T JP O U A
HY = 73 [COS2(T) (aibT-bjbj + afa;a:b; + abiblb; + ajajaib})

exc

— sin*(7) (a:b1b}b; + alaa:b] + albb,

(S —l-
Q~'>
Q~'>
@>
S —
j=53
S —-
Q>
AR
S

N———
—~

ot
(02¢]
@)
N~—

—4 COS(QT)G/T&ZI;T'I;j:l :

Como Hp > Ha, Hy para o RbMnF3, as contribuicoes de ordem nao-quadratica das
energias de anisotropia e de interagao hiperfina podem ser negligenciadas. Pode-se observar
da equagao (5.20) que a energia de Zeeman também nao contribui com termos de quarta
ordem.

A renormalizacdo da energia dos magnons, calculada a partir da equacao (5.80),
é um processo dificultoso. Isso ocorre porque, ao aplicar as transformadas de Fourier e
as transformagoes para os operadores de modos normais definidos em (5.55), é necessario
considerar muitos termos. Entretanto, desprezando os efeitos do campo magnético externo
para os termos de quarta ordem, segue de (3.14) que 7 = 0, de modo a equagao (5.80) é

simplificada para a forma

N Jii [ rrn n A JETSTIN bt ra
HY = -4 (aibTb b; + ala;agb; + al ; }L'bj +alala; ; - 4G,Taib}bj>, (5.81)
i>j
o que corresponde aos Hamiltonianos de interagao entre quatro méagnons estudados nas
referéncias [108,109,118] ao desprezar as contribuigoes da energia de anisotropia do material.
A aproximacao 7 ~ 0 é suficientemente boa para H < Hpg, visto que 7 & % sin(#) para
o antiferromagneto RbMnFs3.
Na auséncia do campo magnético externo, H = 0, os parametros do Hamiltoniano
quadratico dado em (5.48) tornam-se simplesmente Ay = Ey = v(Hg + Hy + Ha),
By = —vHgv e Cx = Dy = 0. Nesse caso, as frequéncias dos dois modos de mégnons sao

degeneradas e dadas por

e =1/ HE( = 2) + (Hy + Ha)(2Hg + Hy + Hy), (5.82)
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com a transformacao de Bogoliubov

(e = el — v, (5.83a)
by = —vid + e, (5.83b)
para os coeficientes
Ay + wi
== 5.84
e ka ’ ( a>

Ax — wi
=\ .84b
Vk 2Wk (5 8 )

Com as transformadas (5.29) no primeiro termo do Hamiltoniano (5.81), obtém-se
. Jii aiaoa
4 i A
i>j

J iK1 -1 ~ —iko-(r; ~ ika-(r; [ ika-(r; 7
_ 2’]\[’2 Za (Z ezkl ldkl) (Z e ko ( 1+5)b11'<2) (Z e k3-( 1+5)bk3) (Z e ky( z+5)bk4)
i k ks ks

ko

_ ]

IN Z A(_l<1 + k2 - k3 - k4) Tk, é\LkllA)i‘;ngggkzp

ki,ka,k3 ks

(5.85)

na qual tem-se o fator de estrutura 7y, = v_x,, € o delta de Kronecker escrito na forma

1 .
A(—ki + ko — ks — ki) = 0k, 4k ks ks 0 = N > eHatlertatian, (5.86)

i
Por consequéncia, apenas os termos de 7:44) que obedecem a condig¢ao de conservagao de
momento —k; + ks — ks — ks = 0 ndo sdo nulos.

A introdugao das transformagoes (5.83) em (5.85) leva a termos que envolvem
combinagoes dos operadores ¢y, Bk, &L e Blt Todavia, conforme discutido nas referéncias
[109,120], apenas os termos do tipo &L(}Tk? A, e, BAL 3112 §k3 qu e OA‘qu 3122 Ay Bk4 contribuem
para os célculos de renormalizacao de energia e de relaxacao envolvendo quatro magnons.
Fazendo k; — —k; (visto que o somatério varre tanto valores positivos quanto negativos
do vetor de onda) e reordenando convenientemente os indices ky, ko, ks e ky, segue da

equagao (5.85) que

y(4) 2ol /| At AT A oA At AT A A
7-l] - 2N Z Ukl ,ng Uk3'Uk4'7k3 akl O{1(2 C151(3051(4 + Ukl ukg uk3uk47k1 5]{1 /6](2/81(3 51(4
ki ko ks ks

+ 2(Ukluk2uk3uk4’yk3 + Uklvk3vk3uk4’yk2) OACLB;LQOA(kSB}q + ... A(kl + kg - k3 — k4)
(5.87)
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Repetindo o procedimento para os demais termos de (5.81), obtém-se

(4) - AT At A A B—B At AT 2 A4
,HG(D()C - Z (Cﬁ1,1?2,k3,k4ak1ak2ak3ak4 + Ck17k2,k3,k4ﬁk1ﬁk2ﬂk35k4
ki ko ks ks (5.88)
+ O sl B ity s + - .>A(k1 + ko — Ky — ky),

com os coeficientes (ver referéncia [109])

a—o _ ZolJ’
ki ko ks ks — Ule; Viey Vky Vky Yy T Uk Vkeo Ukey Uy Yy T Vky Ukp Ukes Vkey Vi
e 2N (5.89a)
i, Usey Uses Uiy Vi — Uiy Uiy Uiy UkﬂkaJ :
o8 )|
ki ko ksks — Ule; Uk Uk Uky Viy T+ Vley Uk Vky Uky Vio T+ Uy Ul Uk Uy Vi
2N (5.89b)
+Uk1 Vo Vi3 Uky Vky — 4Ukl Uky Vksy Uk4'7k2k4] )
2ol
a—f3 0| |
Ck17k27k3,k4 = N (ukl Uty Vicy Uky + Vi, Ukzuksvlq)'ykl + (ukl Use, Uiz Uiy + Uk, Uk2vk3uk4)7k2

+ (U’k1 Uk, Uk Uk, + Uk, Uk, Uk Uk, )71{3 + (ukl Uk, Uky Uk, + Uk, Uk, Vky Uk, )7k4

- 2'Uk1 Uky Uk Vky Vki+ke — 2uk1 Uky Uks Uk, Vks+ka

- 2vk1 Uky Uks Uky Vk1—k3 — 2uk1 Uky Uks Uky Vho—ka | -

(5.89¢)

Um processo direto do tipo dy, G, dLS @L, por exemplo, corresponde a destruicao de dois
magnons com vetores de onda k; e ko no modo « e a criagdo de dois novos magnons com

vetores de onda k3 e ks também no modo « (ver figura 34).

Figura 34 — Representacdo de um processo direto da interacdo entre quatro magnons.

K, K,

Fonte: o autor, 2025.
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5.4.2 Renormalizacao de energia de magnons

As correcoes da energia devidas aos termos de quarta ordem em diante do Hamilto-
niano recebem o nome de renormalizacao de energia de magnons, a qual permite introduzir
os efeitos da temperatura na relacao de dispersao do material. Isso é feito por meio da
chamada aproximagao de fase aleatéria [21,121-123], em que um par de operadores de
magnons ¢ substituido por sua média térmica em cada um dos termos do Hamiltoniano

m (5.88). Ao considerar todos os possiveis pares, segue que
Ja—a a—a T oAt
H - Z Ckl,k2,k37k4ak1ak2ak3ak4A(kl +ky — k3 — k4>
ki,k2 ks ka

o—a At A\ At A At A\ At A
- Z Ckl,kg,kg,k4 ( <ak1 ak3> Ay, Olk45k1,k3 51<2,k4 + <ak1 ak4> Oy, Ok (5k17k4 (5k27k3
ki,ka,k3,ka

At A At oA At oA At oA
+ Oy, Okg <ak2 ak4> 5k1,k3 5k2,k4 + Ay, Oy <ak2ak3> 5k1,k45k2,k3
_ C%~% At A
- Z k7k/ nak/ O{kOék7
KK/

(5.90)

com a distribuigio de Bose Einstein fi,, = (fydy) = 1/(™x/¥2T — 1) e o coeficiente

oa—a a—a
e = Clnae e T Crciere + Ok + O
2ZO|J’
2 2 2 2 2 2 2 2
=y | (ug + Vi) M + uevk (Ui + Vio ) Yk — Ui Vi — Ui Vjer (5.91)

— 2Uk/ Uk Uk Vk Vk—K' | -

Do mesmo modo,

7:[01_’8 = Z 01?1_752’1{371(4aLlﬁlQ&kgﬁlﬁlA(kl + k2 - k3 - k4)

ki,ko k3 kg
-5 ST SRY
— Z Cl?1,k2,k3,k4 (akl Ok <5k26k4> 5k1,k35k2,k4 + <ak1ak3> Bkgﬁk45k1,k35k2,k4>
ki,ko,k3 ks
e (w LG + Tiay, @L@k>,
Kk
(5.92)
com o coeficiente
— 220 J
C’ﬁk,ﬁ =— ]\’[ | [uk/vk/ (up 4+ v2) e + wevic(Ups + VE )Y — UpUp — VavES
(5.93)

— 2Up Vi U Uk Vit K | -

O termo com [ — 3 é obtido de (5.90) ao simplesmente fazer a substituicdo de « por .
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Consequentemente, o Hamiltoniano com os termos de quarta ordem na equacao

(5.87) toma a forma diagonalizada
A = 1Y (Do e+ A S5 590
K

com as correcoes para a frequéncia

1 a—a = a—0 —
Awak = ﬁ Z(Ok,k’ nak, _I_ Ok,k/ﬁnﬁk,), (595&)
k/
1 5 ol
Awg, = 33 (Ciexd Mgy, + Ciid Ty, )- (5.95b)
k/
1 a® 1
Fazendo a substituicao NZ — n) / d’k’ e novamente introduzindo ¢ = k/k,,,
Kk’ (s 0

- 1 @ .
com k,, = m/a, segue em coordenadas esféricas que N Z — 5 / dq’ ¢". Assim, com a
k/

aproximacao Y4k ~ YkVk/, encontra-se
Aw,, = —vHg [(ug + vf] — 2uq0yY4)Cq + (Uqugyy — vg)é'q + (uqvgyy — ug)}"q}, (5.96)

na qual tém-se as integrais

T [l - B

Cq = 25/0 dq/ q/2uq/1}q/7q/ (naq/ + nﬁq/)’ (597&)
T 1 B -

gq = %/0 dq/ q/Q(US/naq/ + U;T%q,), (597b)
T 1 B -

Fq= g/0 dq ¢*(Vana, +uing,). (5.97¢)

A corregdo Awg, ¢ obtida da equagdo (5.96) ao fazer a troca o <+ 3 [21,124].
Como os dois modos de magnons sao degenerados para o RbMnF3 na auséncia de
campo magnético externo, tem-se w,, = wg, = Wk, €, portanto, N, = ng, = nk. Com isso,

a equagao (5.96) reduz-se a
Aw, = vHpg (2uqvq7q —uj — US) Gy, (5.98)
com a integral dada por
G, = % /01 dq" ¢ (2ugvgyy — ul — Vo). (5.99)

Por conseguinte, as frequéncias de magnons corrigidas sao, entao, dadas por w, — Aw,,
e podem ser calculadas numericamente fixando-se a temperatura 7" ou o vetor de onda

normalizado q.
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As frequéncias de magnons renormalizadas foram calculadas com o uso da equacao
(5.98) ao resolver numericamente a integral G, com a regra de Simpson, dividindo o
intervalo de integracdo em ¢ em 50 partes utilizando o software Maple. A figura 35
mostra as frequéncias de magnons renormalizadas em funcao da temperatura para o
antiferromagneto RbMnF3 para os correspondentes valores de ¢, quando nao ha campo
magnético externo aplicado. Como esperado, as frequéncias decaem com a temperatura
até Ty ~ 82,6 K, para a qual os célculos para as fases ordenadas sao validos. Em especial,
para a ressonancia antiferromagnética (¢ = 0), a notéria queda abrupta da frequéncia
com a temperatura é principalmente devida ao campo efetivo da interacao hiperfina,
Hy = (9,43 K/T) Oe.
Figura 35 — Calculos numéricos das frequéncias de magnons renormalizadas em fungdo da temperatura

para o antiferromagneto RbMnF3 para os correspondentes valores de g, na auséncia de campo magnético
externo.
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Fonte: o autor, 2025.

Similarmente, a figura 36 mostra as frequéncias de magnons renormalizadas em
funcao de ¢ para certos valores de T" mantidos fixos. Como pode-se observar, as frequéncias
aumentam quase indistinguivelmente com ¢ = k/k,, até praticamente saturarem em ¢ = 1,
onde os efeitos da temperatura tornam-se importantes. Embora os resultados apresentados

nesta se¢ao sejam validos apenas para o caso especial em que nao ha campo magnético
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externo aplicado, eles fornecem importantes informagoes sobre as caracteristicas deste
antiferromagneto. Uma investigacao geral sobre renormalizagdo de energia de mégnons que
inclua o campo magnético externo em antiferromagnetos de rede ctibica ¢ um problema
nao-trivial ainda em aberto que esta como perspectiva para futuros trabalhos.

Figura 36 — Célculos numéricos das frequéncias de mégnons renormalizadas em fungdo de ¢ = k/k;,

para o antiferromagneto RbMnF3 para os correspondentes valores de temperatura, na auséncia de campo
magnético externo.

2,5

00 02 04 06 08 10
g =Wk

Fonte: o autor, 2025.
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6 EFEITO SEEBECK DE SPIN NO ANTIFERROMAGNETO RbMnFj

Neste capitulo, serao discutidos os resultados experimentais e tedricos acerca do
efeito Seebeck de spin no antiferromagneto de Heisenberg RbMnF3. Os experimentos
foram realizados com filmes finos de Pt depositados sobre amostras de RbMnF3 para os
valores de temperatura de 5 até 300 K e com campo magnético externo de até 80 kOe.
Na secao 6.1 serd apresentado um breve historico da descoberta de tal fenomeno e de sua
importancia para a spintronica. Em seguida, os detalhes experimentais serao mostrados
na secao 6.2 e os resultados experimentais serao discutidos na se¢do 6.3. Por fim, na se¢ao
6.4 encontram-se os resultados obtidos por meio da teoria de difusdao de mégnons para o

efeito Seebeck de spin na fase spin-flop do RbMnF3.

6.1 EFEITO SEEBECK DE SPIN

A descoberta do efeito Seebeck de spin (SSE, em inglés spin Seebeck effect) foi
relatada no ano de 2008 por Uchida et al. na referéncia [12] e deu origem a uma nova
sub-drea da spintronica, a qual ficou conhecida como caloritronica de spin [125-128]. O
SSE é um andlogo magnético do efeito Seebeck termoelétrico que consiste na produgao de
uma corrente de spin em materiais ferromagnéticos, ferrimagnéticos ou antiferromagnéticos
por um gradiente de temperatura [12,129,130]. Desde sua descoberta, varios esforgos
da comunidade cientifica foram direcionados para o entendimento desse fendmeno em
diferentes materiais [131-137].

Os primeiros experimentos sobre esse efeito foram realizados com um gradiente de
temperatura aplicado ao longo de filmes finos de permalloy (Py, um ferromagneto) [12] e
da granada de ferro e itrio (YIG, um ferrimagneto isolante) [129], na chamada configuragao
transversal. Em ambos os casos, o efeito foi detectado por sinais de tensao elétrica medidos
em filmes finos de platina (Pt) depositados sobre o material magnético devido a conversao
da corrente de spin em corrente de carga pelo efeito Hall de spin inverso (ISHE, em inglés
inverse spin Hall effect) [11,43,46,70,73].

Em 2010, Uchida et al. também relataram a observagao do SSE com o gradiente
de temperatura aplicado perpendicularmente ao plano de um filme de YIG em contato
com um filme fino de Pt [138]. Isso produz uma corrente de spin na mesma dire¢ao do
gradiente de temperatura e, por esse motivo, o fenémeno foi chamado de efeito Seebeck
de spin longitudinal (LSSE). Nesse caso, a corrente de spin flui até a camada de Pt, na
qual é convertida em uma corrente de carga pelo ISHE e é detectada pela tensao elétrica
correspondente [125,138]. Atualmente, a configuracao longitudinal é tida como a forma
padrao para estudos sobre o efeito Seebeck de spin [130,139].

Depois dos estudos iniciais de SSE em materiais ferromagnéticos e ferrimagnéticos,

parte da investigagao desse efeito voltou-se para materiais antiferromagnéticos isolantes, dos
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quais podem-se destacar os experimentos realizados com o FeFs, 0 MnF; e o NiO [140-144].
Nesse contexto, serao relatadas neste capitulo medidas associadas ao LSSE em amostras
bulk do material antiferromagnético RbMnF3 (sobre as quais foram depositados filmes
finos de Pt) para os valores de temperatura de 5 até 300 K e de campo magnético de —80
kOe até 80 kOe. Como o campo de spin-flop do RbMnFj3 é aproximadamente de apenas
2,37 kOe, as mediadas foram basicamente realizadas nas fases spin-flop e paramagnética

de tal material.

6.2 DETALHES EXPERIMENTAIS

Os experimentos foram realizados com duas amostras de RbMnF3 na forma de
paralelepipedo com espessura de aproximadamente 1 mm, que foram obtidas por meio da
clivagem de um prisma retangular de dimensoes aproximadas de 3 x 4 x 7 mm?® com todas
as faces em planos (100), o qual foi cortado de um monocristal de RbMnF3 crescido pelo
método de Czochralski. A amostra rotulada! pela letra “B” tinha o comprimento de 7,1 mm,
largura de 3,0 mm e espessura de 1,0 mm, enquanto a amostra “R” tinha comprimento
de 4,5 mm, largura de 3,0 mm e espessura de 1,0 mm, ambas com as faces ao longo
das diregdes cristalograficas (100). Com o método de vaporizacao catodica (sputtering),
depositou-se em cada uma das amostras um filme fino de Pt com 1,2 mm de largura e 10
nm de espessura, sendo este depositado na superficie clivada do monocristal e ao longo da
maior dimensao da amostra.

As medidas foram feitas com o equipamento Physical Property Measurement System
(PPMS), da empresa Quantum Design, utilizando o seu médulo de resistividade. A figura
37 mostra um esboco da montagem? da amostra utilizada para a aplicacdo do gradiente
de temperatura na configuracao longitudinal, o que possibilitou medir a tensao elétrica
no filme de Pt. Um extensémetro (strain gauge) de resisténcia 348,6 €2 foi montado em
uma placa de prata e usado para aquecer a face em que o filme de metélico foi depositado,
enquanto o lado inferior da amostra de RbMnF3 foi colado a um bloco de cobre revestido
de ouro, a fim de obter uma melhor termalizagao.

Dois termometros do tipo Cernox (modelo CX-1050-SD-HT') da empresa Lake
Shore foram usados para medir as temperaturas nos dois lados da amostra, um fixado
proximo ao aquecedor e outro fixado no bloco de cobre revestido de ouro. O procedimento
de calibracao dos termometros é apresentado no apéndice A. Todos os itens foram entao
cuidadosamente colados por meio de uma fina camada de verniz GE (GE varnish) diluido

em etanol. Para medir a tensao elétrica Vssg produzida pelo efeito Seebeck de spin, dois

!Optou-se por manter a mesma rotulacio utilizada em [145], no qual “B” e “R” vém de blue e red,
respectivamente.

20 autor é grato a P. R. T. Ribeiro pelas importantes contribuicées na montagem experimental para o
efeito Seebeck de spin no PPMS.
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Figura 37 — Tlustracdo da montagem para medidas do efeito Seebeck de spin para as amostras de
RbMnF; /Pt presas no bloco de cobre revestido de ouro juntamente com o aquecedor e os dois termdémetros
Cernox. O campo magnético externo H foi aplicado ao longo da diregdo [001], enquanto o gradiente de
temperatura estd perpendicular ao plano do filme fino de Pt.

Fonte: o autor, 2025.

contatos elétricos foram feitos nas extremidades do filme de Pt usando fios de cobre e tinta
de prata.

O campo magnético externo H foi aplicado ao longo da direcao cristalogréfica [001],
transversalmente a direcdo de maior dimensao do filme de Pt. Para uma determinada
temperatura da base de cobre mantida fixa, o campo magnético foi varrido de —80 kOe
até 480 kOe com passo de 2,5 kOe para 5 kOe < |H| < 80 kOe e de 0,25 kOe para
|H| < 5 kOe. A temperatura da cimara do PPMS foi estabilizada dentro de uma margem
de +0,01 K e variada de 5 até 300 K. Uma fonte externa de tensao DC foi usada para
alimentar o aquecedor, e consequentemente, aquecer a placa de prata, de modo a definir
uma diferenca de temperatura AT entre a placa de prata e o bloco de cobre.

A diferenca de temperatura foi entdo determinada ao medir as temperaturas T, na
placa de prata (préxima ao aquecedor) e T, no bloco de cobre, de forma que ATy, = Ts—T.
Como sera discutido mais adiante, a diferenga de temperatura real, AT, na amostra de
RbMnF3 é menor do que a diferenca de temperatura medida pelos dois termometros, AT,
porque as camadas de verniz GE usadas para colar a amostra na placa de prata e no bloco
de cobre tém resisténcias térmicas que nao podem ser negligenciadas, especialmente em
baixas temperaturas.

A figura 38 mostra a variacao da resisténcia Rp; do filme de Pt na amostra B em
funcao da temperatura 1" da camara do PPMS, o que permite calcular a corrente do SSE na
respectiva amostra como Issg = Vssg/Rpy. Além disso, foi subtraida uma fungao simétrica

em torno de H = 0 para obter a contribui¢ao antissimétrica Vssp(—H) = —Vsse(H) a
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partir dos dados obtidos de tensao em funcao do campo magnético, a qual é produzida
pelo efeito Seebeck de spin. A componente simétrica é atribuida ao efeito Nernst planar
no filme de Pt devido ao gradiente de temperatura residual no plano, conforme discutido
nas referéncias [143, 144, 146].

Figura 38 — Variacao da resisténcia do filme fino de Pt na amostra B em funcao da temperatura.

320
Amostra B o
300
280
260 ®

240 g

Resisténcia (Q)

220 | o

200

1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
0 50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Fonte: o autor, 2025.

6.3 RESULTADOS EXPERIMENTAIS

A aplicagao de um gradiente de temperatura VT em um antiferromagneto isolante
produz uma densidade de corrente de spin dada por Jg que é diretamente proporcional a
VT. A densidade de corrente de spin Jg flui para a camada de Pt e é entao convertida
em uma corrente de carga devido ao ISHE com uma densidade de corrente de carga dada
por Jo = Q—;GSH(JS X &), em que Ogy é o angulo Hall de spin e & é o versor que aponta
na dire¢ao da polarizagao de spin [21,134]. A medida que o campo magnético é varrido e
inverte a sua direcao em H = 0, o sinal de 6 muda, causando uma inversdo da polaridade
da tensao elétrica medida no filme de Pt.

A figura 39 apresenta a dependéncia da corrente do efeito Seebeck de spin, Isgg, em
fungao do campo magnético para as duas amostras de RbMnF3 /Pt em vérias temperaturas
e sob uma diferenca de temperatura AT, mantida fixa. Todos os dados exibem um
comportamento de degrau, o qual é caracteristico do SSE. Os dados da figura 39 mostram
claramente que as medidas nas duas amostras sao consistentes entre si. Um resultado
notéavel é o fato de que a magnitude da corrente do SSE da fase paramagnética (que ocorre
para T > Ty) é comparavel com a da fase ordenada com a configuragdo spin-flop (que
ocorre para T' < Ty e H > Hgr).

Similarmente ao que foi apontado na referéncia [147] para tricamadas de Pt/YIG/Pt,

a diferenca de temperatura real AT na amostra de RbMnF3 é menor do que a diferenca de
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Figura 39 — Variagdo da corrente do efeito Seebeck de spin no filme fino de Pt em fun¢do do campo
magnético H para as duas amostras de RbMnF3 /Pt com vérios valores da temperatura do bloco de cobre,
conforme indicado. Nos gréficos (a)—(d) tém-se as medidas na amostra B com diferencga de temperatura
definida ATyt = 5,0 K. Do mesmo modo, nos grificos (e)—(h) estdo as medidas na amostra R com
ATyt = 6,8 K.
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Fonte: o autor, 2025.

temperatura AT, medida pelos dois termometros, devido a diminuicao da temperatura
nas duas camadas de verniz GE. A figura 40 mostra a relacio AT/AT, calculada
usando a dependéncia da temperatura da condutividade térmica do RbMnF3 relatada na
referéncia [148] e os dados do verniz GE fornecidos pelo fabricante. Surpreendentemente,
apesar de a espessura de cada camada de verniz ser aproximadamente de apenas 4 pm (em
comparagao com 1 mm da amostra), o fato de a condutividade térmica do antiferomagneto
RbMnFj3 aumentar acentuadamente em baixas temperaturas resulta na grande diminuicao
da razao AT /AT, mostrada na figura 40.

Diversas quantidades sao usadas na literatura para quantificar o SSE, permitindo
comparar o efeito em diferentes amostras. Uma delas é a “termopoténcia” [147], que é

definida por
Vsse

TPssk = VT

(6.1)
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Figura 40 — Variagdo com a temperatura da razao AT /AT, calculada usando os dados das condutividades
térmicas do RbMnF3 e do verniz GE.
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Fonte: o autor, 2025.

na qual [ é a distancia entre os contatos usados para medir a tensao no filme de Pt,
e VI' = AT/t, com t a espessura total da amostra de RbMnF3/Pt. Uma quantidade
alternativa é o coeficiente do efeito Seebeck de spin

Issg 1

Sssg = —— = — TPssE,

= 2
VT  Rp (6:2)

como definido na referéncia [136]. Isso tem a vantagem sobre a quantidade anterior por
nao depender da resisténcia da camada de Pt, a qual varia com sua espessura, largura,
comprimento e a temperatura. A figura 41 mostra as dependéncias de TPgsg e de Sssg
com temperatura para as duas amostras de RbMnF3/Pt para H = 60 kOe. Utilizou-se a
diferenca de temperatura AT dada na figura 40 e a variagao da resisténcia dos dois filmes
de Pt com a temperatura.

A figura 42 mostra mais uma caracteristica do efeito Seebeck de spin: a variagao
linear da tensdo elétrica com a diferenca de temperatura AT aplicada & amostra B. E
importante destacar que tais dados foram obtidos com o bloco de cobre mantido a tempe-
ratura ambiente, 7' = 300 K, na qual o material se encontra em sua fase paramagnética.
Isso evidencia claramente que a tensao Vssg em temperatura ambiente ¢ realmente devida
ao efeito Seebeck de spin. Dados semelhantes foram obtidos em baixas temperaturas para
ambas as amostras, nas quais o material esta na fase spin-flop.

Como discutido anteriormente, tal tensao elétrica é devida a conversao da corrente
de spin gerada pelo gradiente de temperatura no RbMnF3 em uma corrente de carga na
camada de Pt pelo ISHE. Em antiferromagnetos uniaxiais, como MnFs e FeFy, a corrente de
spin na fase ordenada ¢é transportada pelos dois modos de mégnons. Como as populagoes de

magnons térmicos desaparecem em 7' = 0 K, o SSE também desaparece nessa temperatura.
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Figura 41 — Dependéncias com a temperatura da termopoténcia para (a) amostra B e (b) a amostra R
para H = 60 kOe. Similarmente, tem-se a dependéncia com a temperatura do coeficiente Seebeck de spin
para (c) a amostra B e (d) a amostra R.
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Fonte: o autor, 2025.

Conforme previsto teoricamente [136,149,150] e confirmado experimentalmente [141,143],
a medida que a temperatura aumenta, o coeficiente Ssgg aumenta rapidamente com o
aumento de 7', atinge um maximo em um certo valor de T' que depende dos parametros
do material, e em seguida, diminui gradualmente até atingir um minimo em 7).

Claramente, na fase de spin-flop, o Sssg das amostras de RbMnF3 se comporta de
forma semelhante aos dos antiferromagnetos uniaxiais. Entretanto, enquanto para MnF; e
FeFs, o coefiente Sssg decai substancialmente a medida que 7" aumenta acima de Ty e
se torna insignificante a temperatura ambiente [141,143], para o RbMnF3 o coeficiente
Sssg apresenta um leve aumento na fase paramagnética, conforme mostrado na figura 41.
Como nao hé ordem antiferromagnética de longo alcance acima de Ty, o grande sinal do
SSE em altas temperaturas nao pode ser atribuido a corrente de spin transportada pelos
magnons antiferromagnéticos.

Acontece que, mesmo na auséncia de ordem de longo alcance, na fase paramagnética
ha uma magnetizacao sob um campo aplicado, que no caso do RbMnF3, é comparavel a da
fase ordenada (ver figura 18). Isso pode levar a produgao de uma corrente de spin por um
gradiente de temperatura mediada por alguma forma de flutuagao magnética, conforme

observado experimentalmente em bicamadas de um isolante paramagnético e um metal
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Figura 42 — Variacdo da tensdo Vggg em fung¢do da diferenca de temperatura AT, na amostra B de
RbMnF3 /Pt para H = 60 kOe na fase paramagnética com T = 300 K.
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Fonte: o autor, 2025.

normal [151], e explicado teoricamente nas referéncias [152,153]. O aumento de Sssg na
fase paramagnética do RbMnF3 relatado aqui nao é explicado pelas teorias existentes até
o momento. Atribui-se esse aumento a uma combinacgao das flutuacoes de spins livres dos
isolantes paramagnéticos [153] com a condugao térmica de paramagnons de longa duragao

possibilitada pela ordem de curto alcance que persiste acima de T [154,155].

6.4 TEORIA DE DIFUSAO DE MAGNONS PARA O EFEITO SEEBECK DE SPIN
NA FASE SPIN-FLOP

A teoria de difusao de magnons em sistemas bulk para explicar o SSE foi proposta
inicialmente por Rezende et al. na referéncia [134] para materiais ferromagnéticos isolantes,
e foi posteriormente estendida para materiais antiferromagnéticos isolantes nas referéncias
[135,136]. O SSE é detectado através da tensao elétrica associada ao ISHE produzida em

uma camada metélica depositada sobre o material magnético isolante, a qual é dada por

2q.

t
RywAyfss tanh (N) T2(0), (6.3)

V. =
SSE 2)\N

com ¢, a carga do elétron, sy o dngulo Hall de spin, e Ay, Ry, ty € w o comprimento de
difusdo, a resisténcia, a espessura e a largura do filme fino metélico (um metal normal tal
qual a Pt), respectivamente [21].

A teoria de difusao de magnons permite, entao, obter a densidade de corrente de
spin na interface, J%(0). Como a resisténcia elétrica da camada metdalica varia com a sua
dimensao e com a temperatura do sistema, geralmente é mais interessante trabalhar com

a corrente de carga Issp = Vsgp/Ry. Dessa forma, o coeficiente do efeito Seebeck de spin
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é escrito como Sssg = Issg/VT, para um dado gradiente de temperatura V7', conforme

foi discutido na secao 6.3.

6.4.1 Densidade de corrente de spin e equagao de Boltzmann

Em um ferromagneto isolante (FMI) com volume V', o niimero médio de magnons

com vetor de onda k no equilibrio térmico é dado pela distribuicao de Bose-Einstein

nd = 1
k exp(ex/kpT) — 1’

(6.4)
para €, = hwy. Por sua vez, o nimero médio de magnons fora do equilibrio térmico é
i (r) = nue(r) — ny, (6.5)

sendo nk(r) o nimero total de mégnons com nimero de onda k na posi¢gao r . Uma

importante quantidade é a chamada acumulagdo de magnons [134,156,157|, definida por
1
Onm(r) = = > dnye(r). (6.6)
Vi
A densidade de corrente de spin com polarizacdo em z é dada por
; h
T = 1 vim(r), (6.7)
K

com vk = Owy/0k a velocidade de grupo. Como no SSE nao ha corrente de spin no

equilibrio térmico, tem-se v kanﬁ = 0, de modo que segue da equagao (6.7) que
k

Jir) = =) vk {nk(r) - nﬁ} = ‘zka dnk(r). (6.8)

<|=

Quando V é suficientemente grande, pode-se tratar £ como uma quantidade continua,

de modo que faz-se a substituicao Z — / d®k. Nesse caso, reescreve-se a equacio
Kk

(2m)°
(6.6) como sendo

g, (r) = (271r)3 /d3k dn(r), (6.9)
e a equacao (6.8) como
quagio (6.8) Z . 3
T = (5o /d k vie nue(r), (6.10)

nas quais as integrais sao realizadas na zona Brillouin. Em um antiferromagneto isolante

(AFI), deve-se levar em conta as contribui¢bes dos modos « e 3, de maneira que a
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acumulacao de magnons efetiva é

Srion(r) = (271T>3 [ % [ (1) — 5, ()] (6.11)

enquanto a densidade de corrente de spin tem a forma [135]

Jg(r) = <2Z)3 /dgk [Vakénak(r) - Vﬂkénﬁk(r)] . (6'12>

O sinal negativo é devido ao fato de que ambos os modos de méagnons contribuem com
sinais opostos para a corrente de spin.
No caso estacionario e na auséncia de forgas externas, a equagao de Boltzmann

fornece para o AFT (ver referéncia [21])
Ny (T) = 1) = =TV - Vi, (r), (6.13)

sendo 7, o tempo de relaxacdo, e p = «, 8. Com o uso da equagao (6.5), a equacao (6.13)

pode ser reescrita como

6n#k (I‘) = - T#kvuk ’ V {ngk + (Sn.“k (I‘)}

=7 T Vi * Vngk ~ T Vi * A% [5nuk (I‘)] (6.14)

on?
= = T ( a;ﬁ) Vi - VT — Tine Vi v [5nuk(r)] .

Substituindo a equagao (6.14) em (6.12), obtém-se

J5(r) = Igp(r) + J5,(r), (6.15)

na qual tem-se a densidade de corrente de spin devida ao gradiente de temperatura

0

c on
or(r) = —Z (2’;:;3 /d3k; Tine ( aju”k> (Vi - VT) v, (6.16)

I

e a densidade de corrente de spin devida a variacdo do nimero de méagnons fora do

equilibrio tem a forma

Tile) = =X 555 [ O T (V- 9 9 5 ¥ (6.17)

para c, =1 ecg = —1.
De modo geral, o nimero de magnons fora do equilibrio térmico, dn,, (r), nao
¢ conhecido de forma exata. Assim, na teoria da resposta linear, pode-se aproximar

Ny, (r) = nf), +nj g(r), com g(r) uma funcdo a ser determinada, de tal maneira que
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obtém-se
1 (r) = 1), g(r). (6.18)

Supondo que a variacio espacial de n® é desprezivel com relacdo a variacao de g(r), segue
Hx ’

que
V[n,, (r)] = n) Vg(r). (6.19)
Da equagao (6.11), pode-se escrever g(r) em termos da acumulagdo de magnons como
sendo .
g(r) = — dny,(r), (6.20)
I
na qual

kn, . (6.21)

Portanto, das equagoes (6.19) e (6.20), obtém-se o gradiente

1
V [0n,, ()] ~ T ),V [6nm(r)] (6.22)
0
e a equagao (6.17) torna-se
Y o5 [ @k T, Vi Y )] Vi (6.23)

0

6.4.2 Condigoes de contorno e integrais

Considerando que o gradiente de temperatura é aplicado ao logo do eixo y, tem-se
VT'=VTy= cTy 7. Além disso, supoe-se que a velocidade de grupo é paralela ao gradiente
de temperatura (isto é, vi = vk@), o que implica J%(r) = J&(y) §. Consequentemente, as
contribuigbes para a densidade de corrente de spin dadas pelas equagoes (6.16) e (6.23)

tornam-se, respectivamente,

Jor(y) = —Cs VT, (6.24a)
Jiuly) = —thjy (6 (w)] (6.24)

nas quais tém-se os parametros

/ &k 7, (

/ Bk 7,00 v (6.25h)

Px”

zu: ) vl (6.25a)
_ 1

Io %
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Portanto, segue da equagao (6.15) que

d
Ji(y) = —Cs VT — thd—y [0nm (1)) - (6.26)
Conforme discutido nas referéncias [156, 157], a acumulac¢do de mégnons obedece a
equacao de difusao
L onaw)] — o ) =0 (6:27
—5 [9Mm — 75 0Ny =V, .
a2 O T OfmY
na qual l,, = /D, 7, € o comprimento de difusao de magnons, com 7, o tempo de
relaxacao de magnon-fonon pelo qual a acumulagdao de magnons relaxa. Sera considerada
a interface entre o AFI e a camada metalica como a origem do eixo y, de tal modo que a
face oposta do AFT estd localizada em y = —t4p (ver figura 43). A solugdo da equagao

(6.27) pode ser escrita como

Yy+tar

dnm(y) = Acosh ( (6.28)

t
>+Bsinh<yt AF>,

i m

com A e B constantes a determinar.

Figura 43 — Vista lateral da bicamada RbMnF3/Pt considerando as coordenadas para os cdlculos da
densidade de corrente de spin gerada por um gradiente de temperatura.
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Fonte: o autor, 2025.

A densidade de corrente de spin bombeada termicamente para a interface da

bicamada é (ver a referéncia [134])

T5(0) = =b gl 61, (0), (6.29)
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para g;# a parte real da condutancia de mistura de spins efetiva, e a constante

__h Cu 3 0
b= 2n M Iy Z (27)3 /d k€ (6.30)

I

na qual v é o razao giromagnética do elétron e M é a magnetizacdo da sub-rede. Além

disso, a densidade de corrente de spin deve ser nula na face situada em y = —t s, isto é,
Ji(—tar) = 0. (6.31)

Dessa maneira, as condigoes de contorno (6.29) e (6.31) possibilitam a determinagao das
constantes A e B.

Ao substituir a equagao (6.28) em (6.26), obtém-se

t t
Ji(y) = ~Cs VT — adsinh (Y240 ) — B cosh (1240 (6.32)

m m

com o parametro

a=—" (6.33)

Desse modo, a condigao de contorno (6.31) leva a constante

B= —ZS vT. (6.34)
Das equagoes (6.28) e (6.34), segue que
t t
A = sech (ZAF) onm(0) + Cs tanh (lAF> VT. (6.35)
m a m

Consequentemente, a densidade de corrente de spin tem a forma

t t "
Tsly) = - [1 + tanh (“) sinh (y ki AF) — cosh (y + AF) CTT
t t )
—sech (1) s (42 ) 0),

Fazendo y = 0 na equagao (6.36), tem-se

J5(0) = — {1 + tanh (3’”) sinh <tAF> — cosh (73“?)] CsVT — tanh <tlAF> a 6n,(0)

Im
cosh (tATF) -1 t
- _ COShl(W) Cg VT — tanh (éf) a dn,,(0)

I

=— {1 — sech (tl'w)] CsVT — tanh <tlAF> a 6n,(0).

m

(6.37)
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Das equagoes (6.29) e (6.37), encontra-se

l—sech( m)
bgeff—ata h(t—F>

A
lm

I, (0) =

Cs VT. (6.38)

Substituindo a equagdo (6.38) em (6.29), tem-se
Ji(0) = Sg VT, (6.39)

com o parametro
ba't 1 —sech (tAr

Sy = et (1 b) — Cs. (6.40)

@ tanh (tAF) — et

a

Tém-se comumente as condigoes tap > [, € bgeﬁ/ a < 1, de modo que pode-se aproximar
Sg ~ bgltCys/a.

Considerando uma zona de Brillouin esférica com nimero de onda maximo k,,,
define-se a quantidade adimensional ¢ = k/k,,, que servira para facilitar o calculo das

integrais, de modo que a equagao (6.30) pode ser reescrita como

’yhk’BT Bla — Blg
2rM BOa - BO,B,

b= (6.41)

com as integrais
2,V
By = [ "g L (6.42)
v 0 q etng — 1’ :
na qual tém-se que v = 0,1 e z,,, = hw,,/kpT. Similarmente, é também possivel escrever

as equagoes (6.25a) e (6.25b) como

hTokm

Cs = 557 (Cha = Cig), (6.43a)
Dy, = ];% g;’z:gzi, (6.43Db)

nas quais tem-se
R (6.

para 1,, = To/Tu & taxa de relaxacdo de magnons adimensional, com 7y o tempo de vida
dos magnons com k =~ 0.

Obtém-se, portanto, a densidade de corrente de spin na interface na forma

J5(0) = Vhkp/ToTmbngli (Bia = Bis)(Cia = Cig) o (6.45)
S 43 M \/<Bga — BOB)(COa - COﬂ)
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Das equagoes (6.3), (6.2) e (6.45), tem-se finalmente que o coeficiente do efeito Seebeck de

spin é

YkpkZ,qewAnOsy tanh(tn /22 ) \/TongZé (Bia — B1s)(Cia — Cip)
2m? M= \/(Boa = Bos)(Coa — Cos)

Sssg = (6.46)

A seguir, tais resultados serao aplicados para o antiferromagneto tridimensional de Heisen-
berg RbMnF3 em sua fase spin-flop, a fim de comparar a abordagem teérica com os dados

experimentais.

6.4.3 Aplicacao para o antiferromagneto RbMnF3 na fase spin-flop

Como discutido no capitulo 5, as frequéncias de magnons para a fase spin-flop do
RbMnF; sdo dadas por w2 = (Ay—Dyg)*—(B;—Cy)? e wf = (Ay+D,y)*—(By+Cy)?, com os
parametros A, = v [H sin(7) + Hg cos(27) + Hy + 3H4/8|, B, = —vHg, cos*(1), C, =
—9vH4/8, D, = yHp,sin*(7), para 7 ~ H/2Hp e com a aproximagao v, ~ cos(mq/2).
Embora a taxa de relaxacao desse material tenha sido estudada na referéncia [118] na
auséncia de campo magnético externo, uma expressao exata para 7,, nao ¢ conhecida
para a fase spin-flop. Neste trabalho utilizou-se a aproximagao 1,, = ng, ~ n(1)q, na qual
n(T') é uma quantidade adimensional que expressa a dependéncia da taxa de relaxagao
de magnons com a temperatura. Como pode ser visto na referéncia [118], a dependéncia
linear em ¢ ¢ uma boa aproximagcao para os magnons com grandes valores de niimero de
onda, os quais dominam os célculos das integrais. Logo, n(7T) pode ser explicitado nas

integrais C),, de tal maneira que C,,, = C,,,/n(T).

que ele envolve parametros que sao desconhecidos para o RbMnF3. Como a dependéncia
de Fr com a temperatura é dominada pela taxa de relaxacao, a qual aumenta rapidamente
com T (ver referéncia [118]), foi utilizada uma aproximagao fenomenolégica para Fr com
uma expansao polinomial no denominador, de modo que tal coeficiente diminui a medida

de que T" aumenta. Assim, faz-se

1
ap + ar(T/Tx) + ao(T/Tn)*’

Fr~ (6.47)
dado em unidades de s cm™2 G}, com ag, a1 e as pardmetros a serem obtidos com o auxilio
dos dados experimentais para a fase ordenada (T < Ty). Convenientemente, define-se

também a quantidade

_ vkpk2,gewAnOsy tanh(tn /2Ay)  (Bia — B1g)(Cia — Cip)

So )
2m? \/(Boa = Bo)(Coa — Cog)

(6.48)
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a qual permite escrever
S,
Fp =258 (6.49)
So

Os céalculos numéricos das integrais foram realizados utilizando o software Maple,
aplicando a regra de Simpson (conforme descrita em detalhes na referéncia [158]). Para
isso, a regiao de integracao na variavel ¢ foi dividida em 50 partes. Fixando determinados
valores especificos de H e T', calcula-se Sy numericamente e utiliza-se o valor experimental
correspondente de Sgsp para obter o respectivo valor de Frr como sendo Sssg/Sy. Esse
processo é repetido para os demais valores de 1" para os quais ha valores experimentais de
Ssse. Finalmente, os pontos calculados de Fr sdo ajustados utilizando a expressao (6.47),
obtendo-se assim os valores dos parametros ag, a; € as que proporcionam o melhor ajuste,
o que permite finalmente o célculo da curva tedrica de Sgsp. Os resultados dos ajustes sao
mostrados na figura 44 para as duas amostras (B e R) investigadas na secao 6.3.

Figura 44 — Comparagao entre os dados experimentais na fase spin-flop e as curvas tedricas de Sssg em
fungéo da temperatura com H = 60 kOe para (a) a amostra B e (b) a amostra R.
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Fonte: o autor, 2025.
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Utilizaram-se os seguintes valores numéricos para as amostras de RbMnF;/Pt:
w=12mm, ty = 10 nm, Ay = 3,7 nm, Ogy = 0,05, a = 4,24 A, Hg = 8,16 x 10° Oe,
Hjy =459 Oe, Hy = (9,43 K/T') Oe e Ty = 82,6 K, bem como H = 60 kOe. Para a
amostra B, encontraram-se os valores de ajuste ag ~ 0,1313, a; = —1,0090 e ay ~ 4,1860,
enquanto para a amostra R tém-se ag =~ 0,0768, a; ~ —0,5110 e ay ~ 2,4621, todos dados
em G cm? s71. O cédigo em Maple utilizado para os cdlculos numéricos esté apresentado
no apéndice B.

Os diferentes valores para os parametros ag, a; € as sdo associados a pequenas
mudangas nas interfaces de RbMnF3/Pt das amostras utilizadas nas medidas do SSE
relatadas na se¢do 6.3 devido ao processo de clivagem. Essas pequenas diferencas na

i para as

qualidade das interfaces possivelmente resultaram em diferentes valores de g
amostras B e R, o que explica as discrepancias entre os valores de Ssgg mostrados na figura
44. Como também mostrado na secao 6.3, os valores de Issg na fase spin-flop saturam
para valores de H na ordem de dezenas de kOe, de tal maneira que a dependéncia dos
parametros ag, a; e as é irrelevante para valores de H suficientemente altos.

Em resumo, nesta secao foi apresentada uma teoria de difusao de magnons para o
efeito Seebeck de spin (SSE) no antiferromagneto tridimensional de Heisenberg RbMnF3. As
curvas tedricas do coeficiente Seebeck de spin Ssgg em funcio da temperatura estao em boa
concordancia com os dados experimentais relatados na secao 6.3. Isso mostra que a teoria
de difusdo de magnons proposta nas referéncias [134-136] também é uma boa abordagem
para explicar o transporte de spins através do SSE em materiais antiferromagnéticos na

fase spin-flop [159].
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7 EFEITOS DE POLARIZACAO DE TROCA RECIPROCO E ACOPLA-
MENTO DE MOLA MAGNETICA EM BICAMADAS DE Py/RbMnF;

Neste capitulo serao relatadas observagoes dos efeitos de polarizacao de troca
reciproco e de acoplamento de mola magnética em uma amostra espessa do antiferromagneto
tridimensional de Heisenberg RbMnF3 em interface com um filme fino de permalloy
(Nig; Fejg, Py), um material ferromagnético mole. Na se¢ao 7.1 serd feita uma breve
introdugao a tais fenémenos, enquanto a se¢ao 7.2 mostra os detalhes experimentais das
medidas realizadas. Os resultados experimentais sao finalmente relatados na secao 7.3 para
o efeito de polarizacao de troca reciproco e na secao 7.4 para o efeito de acoplamento de

mola magnética.

7.1 FENOMENOLOGIA DOS EFEITOS DE POLARIZACAO DE TROCA E DE
ACOPLAMENTO DE MOLA MAGNETICA

7.1.1 Polarizacao de troca

O fendmeno de polarizagdo de troca (em inglés exchange bias, EB), também conhe-
cido como acoplamento de troca ou anisotropia unidirecional, é resultado das interagoes
magnéticas interfaciais nos contatos atomicos entre materiais ferromagnéticos (FM) e
antiferromagnéticos (AF). Descoberto ha mais de seis décadas por Meiklejohn e Bean [160],
esse fenomeno tem sido amplamente investigado tedrica e experimentalmente por meio de
diversas técnicas, e também ¢é aplicado em dispositivos magnetoeletronicos e em sensores
magnéticos [19,20,161-164]. A origem do deslocamento do ciclo de histerese da camada
ferromagnética no EB é, portanto, a interacdo de troca interfacial entre os momentos
magnéticos das camadas ferromagnética e antiferromagnética [165-168].

Os experimentos para se estudar o EB sao geralmente realizados com bicamadas
FM/AF em que ambos os filmes sao muito finos (da ordem de apenas alguns nanometros).
Nesse caso, a manifestacdo mais proeminente do EB é o deslocamento do ciclo de histerese
da magnetizagdo da camada ferromagnética no eixo correspondente ao campo magnético
aplicado por um determinado valor H,,, o qual varia inversamente com a espessura da
camada ferromagnética. Outra manifestacao importante é o grande aumento na largura do
ciclo de histerese, caracterizado pelo campo coercitivo H.. Para um FM com temperatura de
Curie T e um AF com temperatura de Néel Ty, o fendmeno de EB pode ser intuitivamente
entendido utilizando o modelo fenomenoldgico sugerido na referéncia [19], conforme as
etapas ilustradas na figura 45.

Na etapa (i), é necessario realizar um procedimento conhecido por resfriamento
com campo (em inglés field cooling, FC), o qual serd descrito a seguir. A amostra deve
estar a uma temperatura Ty < T < T¢, de modo que o AF estd na fase paramagnética

(isto é, com todos os seus momentos magnéticos desordenados). Aplica-se entdo um
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Figura 45 — Tlustracio das etapas associadas ao efeito de polarizacdo de troca em bicamadas do tipo
FM/AF.
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Fonte: o autor, 2025.

campo magnético estatico Hrc alto o suficiente para saturar os dominios magnéticos
do FM. Na etapa (ii), mantendo o mesmo campo magnético aplicado, o sistema é entao
resfriado até uma temperatura 7' < T, de modo que os momentos magnéticos do AF que
estao proximos a interface alinham-se ferromagneticamente com os momentos magnéticos
adjacentes na camada FM. Os demais momentos magnéticos do AF seguem o ordenamento
antiferromagnético, de modo a produzir uma magnetizacao liquida nula na camada AF.
Apébs o procedimento de resfriamento com campo, mede-se a magnetizacao da
amostra ao passo no qual o campo magnético é varrido. Assim, na etapa (iii) os momentos
magnéticos da camada FM passam a girar a medida que o campo magnético é invertido,
enquanto os momentos magnéticos da camada AF permanecem sempre na mesma dire¢ao
(supondo que o campo magnético externo seja sempre consideravelmente menor que o
campo de spin-flop). Consequentemente, devido a interagao entre os momentos magnéticos
na interface da bicamada FM/AF, os momentos magnéticos interfaciais do AF passam

a exercer um torque sobre os momentos magnéticos interfaciais do FM, que tende a
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manté-los alinhados na posigao original. Nesse sentido de varredura do campo magnético,
a magnetizacao é nula para um certo valor de campo H = H,,.

Logo, na etapa (iv), para ser possivel inverter completamente a dire¢do dos momentos
magnéticos do FM é necessario aplicar um valor de campo magnético maior (em mddulo)
quando o FM estd em contato com uma camada AF, de tal forma que o torque gerado
pela camada AF seja compensado [19,169]. Finalmente, na etapa (v), quando o sentido
de varredura do campo magnético é invertido, os momentos magnéticos do AF passam a
exercer um torque favoravel ao campo magnético, de modo que os momentos magnéticos
do FM giram completamente para um valor de campo menor, e a magnetizacao é nula
para H = H.. Isto é, a bicamada FM/AF exibe um campo magnético interno efetivo
que desloca o ciclo de histerese por um valor Hy, = (He + Heo)/2. Ademais, o campo
coercitivo é calculado como H, = (H. — He)/2.

Como filmes finos AF possuem uma magnetizacao liquida muito pequena, a ori-
entacao de seus momentos magnéticos é apenas fracamente influenciada por um campo
magnético externo, de modo que a magnetizacao da camada FM fica essencialmente fixada
pela interacao interfacial. Além disso, se ambos os filmes forem muito finos, o momento
magnético m da camada FM sera muito maior do que o momento liquido da camada
AF, como ilustrado nas figuras 46(a) e 46(b). Assim, na medi¢do do momento magnético,
apenas o ciclo de histerese deslocado da camada FM é observado, como ilustrado na figura
46(c). Geralmente, o ciclo de histerese se desloca na dire¢do oposta ao campo magnético
aplicado durante o crescimento da amostra, e isso é chamado de polarizagao de troca
negativa.

Figura 46 — Ilustracdo do efeito de polarizagao de troca observado em medidas do momento magnético em
funcao do campo magnético aplicado. (a) Um filme ferromagnético (FM) mole com um estreito ciclo de

histerese; (b) um filme fino antiferromagnético (AF); e (¢) uma bicamada FM/AF com polarizagio de
troca. Para filmes muito finos, a inclinacao da curva do AF foi aumentada para maior clareza.
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Fonte: o autor, 2025.

A situacao inversa, na qual o ciclo de histerese se desloca na direcdo do campo

aplicado durante o crescimento da amostra, chamada de EB positiva, foi observada pela
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primeira vez em bicamadas de Fe/FeFy [170], e é geralmente associada a um acoplamento
interfacial antiferromagnético na interface FM/AF [171]. Na maioria dos sistemas, o
tamanho e o sinal do campo de polarizacao de troca podem ser ajustados com tratamentos
térmicos apropriados, que consistem em realizar varios ciclos de histerese consecutivos
com temperaturas e amplitudes de campo adequadas [172].

Pode-se também perguntar o que acontece com os ciclos de histerese das camadas
FM e AF se a espessura do material AF for de ordens de magnitude maior do que a
espessura da camada FM, de modo que o momento magnético liquido do material AF
seja muito maior que o momento da camada FM. Os resultados esperados das medidas
do momento magnético sao ilustrados na figura 47, mostrando que é o ciclo de histerese
da camada AF que domina o momento magnético na bicamada FM/AF. Nesse caso, o
ciclo de histerese AF é deslocado ao longo do eixo do campo devido a interagao de troca
interfacial com a camada FM, em um fenémeno que sera chamado neste trabalho de “efeito
polarizacao de troca reciproco”
Figura 47 — Tlustracao do efeito de polarizacao de troca reciproco esperado em medidas do momento
magnético em fungdo do campo magnético aplicado em uma bicamada FM/AF composta por um material

AF muito mais espesso que o filme FM. (a) Um filme FM muito fino e mole; (b) uma amostra AF espessa;
e (¢) uma bicamada FM/AF com o efeito de polarizagdo de troca reciproco.
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Fonte: o autor, 2025.

7.1.2 Acoplamento de mola magnética

O termo “acoplamento de mola magnética” (em uma traducao livre do termo em
inglés exchange spring, ES) foi proposto em 1991 por Kneller e Hawig para explicar um
fenomeno observado no ciclo de histerese de bicamadas contendo um ferromagneto duro e
outro mole [173]. Em tais sistemas magnéticos, a interacao de troca entre os momentos
magnéticos adjacentes na interface da bicamada, com uma fase dura e outra mole, leva a um
aumento da magnetizagao resultante do material (devido ao FM mole) e da coercitividade

(devido ao FM duro) [169,174]. A figura 48 mostra o ciclo de histerese de um material com
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acoplamento de mola magnética em comparagao com os ciclos de histerese de ferromagnetos
moles e duros.
Figura 48 — Na curva em verde, o ciclo de histerese de um material ideal com acoplamento de mola

magnética (ES) em comparagdo com os ciclos de histerese de um ferromagneto mole (curva em vermelho)
e duro (curva em azul).

=== M mole
= F'M duro ¢

_Esf///

Fonte: o autor, 2025.

A figura 49 mostra como se comportam os momentos magnéticos da bicamada na
presenca do campo magnético externo H durante o ciclo de histerese [173,175]. Na etapa
(i), aplica-se um campo magnético estatico alto o suficiente para saturar a magnetizacao
tanto do FM mole quanto do FM duro. Passa-se na etapa (ii) a varrer o campo magnético,
de modo que assim que o sinal de H comeca a ser invertido, os momentos magnéticos do
FM duro mantém-se fixos devido a alta coercitividade, enquanto os momentos magnéticos
do FM mole comecam a girar na direcdo de H. Todavia, os momentos magnéticos na
interface interagem devido a interacao de troca, de modo que os momentos magnéticos do
FM mole tendem a se alinhar com os momentos magnéticos vizinhos do FM duro. Isso gera
entdo um efeito similar a uma “mola” de momentos magnéticos. Na etapa (iii), & medida
que a intensidade de H aumenta, mais momentos magnéticos do FM mole alinham-se com
o campo magnético. Os momentos magnéticos do FM duro s6 comecarao a girar em um
maior valor de H, aumentando assim a coercitividade do material, como mostrado na
etapa (iv). Por fim, na etapa (v), os momentos magnéticos estao todos alinhados para um
valor de H suficientemente alto para saturar a magnetizacao total.

Kneller e Hawig, em 1991 [173], foram os primeiros a propor um método para
aumentar o produto BH de um ima, fazendo um nanocompoésito de fases magnéticas duras
e moles acopladas pela interagao de troca. Imas que utilizam esse método sao chamados
de fmas com acoplamento de mola magnética (em tradugao livre em inglés exchange
spring magnet), nos quais a fase dura fornece a anisotropia magnética necessaria para
estabilizar a fase mole acoplada pela interacao de troca. As propriedades de tais compostos

foram estudadas em detalhes com materiais fundidos [177-180], ferromagnetos moles com
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Figura 49 — Comportamento dos momentos magnéticos de um material com acoplamento de mola magnética
durante o ciclo de histerese.

R
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Fonte: Guo et al., 2016 [176].

nanoparticulas embutidas de materiais duros [181-183], heteroestruturas de ferromagnetos

moles e duros [184-187], entre outros.

7.2 DETALHES EXPERIMENTAIS

Os experimentos foram realizados com uma amostra monocristalina de RbMnF3

em forma de paralelepipedo com dimensdes laterais de 3,7 x 5,2 mm?

e espessura de 0,8
mm. Tal amostra foi obtida ao clivar um prisma retangular macico, com todas as faces nos
planos (100), cortado de um monocristal crescido pelo método Czochralski. Com o método
de pulverizagao catédica, quatro dispositivos FM/AF foram feitos depositando-se os filmes
de Py com espessuras de 10,40, 100 e 300 nm, cobrindo toda a superficie da amostra de
RbMnF3, com as arestas alinhadas as diregdes cristalinas (100), conforme ilustrado na
figura 50. As novas amostras foram preparadas removendo sequencialmente o filme de Py
anterior utilizando um banho ultrassénico com uma solucao a 10% de 4cido nitrico por 30

minutos, e em seguida, depositando um novo filme.

Figura 50 — Ilustragdo das bicamadas de Py/RbMnFs.

{0@ ) 5,2 mm

Fonte: o autor, 2025.

As medidas do momento magnético foram realizadas com o médulo de magnetome-

tria AC/DC (ACMS) de um Physical Property Measurement System (PPMS) da Quantum
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Design, com o campo magnético H aplicado ao longo de um eixo (001) da amostra de
RbMnF3, variando H no intervalo de —500 Oe a +500 Oe. A amostra foi fixada a uma
haste de fibra de carbono usando uma capsula de gelatina nao-magnética e fita de teflon.
Antes das medidas, a amostra foi resfriada a partir da temperatura ambiente (300 K),
passando por Ty ~ 82,6 K, até 5 K sob campo magnético nulo ou sob um campo magnético
aplicado de varios valores.

Devido a anisotropia cristalina muito pequena do RbMnF'3, o campo para a transicao
da configuracao antiferromagnética para a configuracao spin-flop é de apenas Hgp =
2,37 kOe [25]. No entanto, todas as medidas do momento magnético foram feitas com
um campo menor que o campo de spin-flop, de modo que a amostra se encontra na
fase antiferromagnética ou na fase paramagnética. Como esperado para um material
antiferromagnético, o momento magnético varia linearmente com a intensidade do campo

magnético aplicado, tanto abaixo quanto acima de T [54,188], como mostrado na figura

o1.

Figura 51 — Medidas do momento magnético em fun¢do do campo magnético aplicado em uma amostra
de RbMnF3 para varias temperaturas.
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7.3 EFEITO DE POLARIZACAO DE TROCA RECIPROCO EM BICAMADAS DE
Py/RbMnF;

Nesta secao serao relatados os resultados sobre o efeito de polarizagao de troca
reciproco no antiferromagneto de Heisenberg RbMnF5. Inicialmente, mediu-se a depen-
déncia do momento magnético com o campo magnético para a amostra de RbMnF3 com
uma das suas faces coberta por um filme fino de Py com espessura de 10 nm em varias
temperaturas. A figura 52 mostra que, nesse caso, um amplo ciclo de histerese deslocado

positivamente aparece em qualquer temperatura no intervalo de 5 K até 300 K, ou seja,
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abaixo e acima da temperatura de Néel do antiferromagneto. Ademais, os dados da figura
52, medidos com a amostra resfriada sem campo aplicado, sdo muito semelhantes aos
obtidos com a amostra resfriada sob um campo de 10 kOe ou 80 kQOe.

Figura 52 — Medidas do momento magnético em fung¢do da intensidade do campo magnético externo para
a amostra de Py(10 nm)/RbMnF3(0,8 mm) em vérias temperaturas, conforme indicado.
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Fonte: o autor, 2025.

A principio, poder-se-ia atribuir o ciclo de histerese deslocado ao filme de Py com
o efeito de polarizacao de troca. No entanto, considerando o valor da magnetizacao de
saturacao do Py, 47 M =~ 11 kG, o filme com volume de 3,7 mm x5,2 mm x10 nm tem
um momento magnético de apenas 1,7 x 107 emu. Esse valor ¢ uma ordem de grandeza
menor que os valores de pico dos ciclos medidos, que sao semelhantes aos momentos da
amostra de RbMnF3 sem revestimento, conforme mostrado na figura 51.

A conclusao inevitavel é que os ciclos de histerese na figura 52 sao devidos a
magnetizagao liquida do antiferromagneto, com um comportamento ditado pelos dominios
antiferromagnéticos induzidos pela interagdo interfacial com o filme de Py. A possibilidade
de formacgao de dominios AF foi inicialmente prevista por Néel [189], mas as evidéncias
de sua existéncia tém sido muito escassas, geralmente indiretas e limitadas a alguns

materiais [190-199]. Em amostras monocristalinas de RbMnF3, os dominios AF foram
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previamente observados indiretamente por meio de ressonancia antiferromagnética induzida
por radia¢ao de micro-ondas [190].

Como em uma bicamada FM/AF a interagao interfacial produz o efeito de polari-
zacao de troca, resultando em um deslocamento e alargamento do ciclo de histerese da
camada FM, a interagdo interfacial com a camada FM também induz um ciclo deslocado
na camada AF, resultando no que foi chamado neste trabalho de “efeito de polarizacao de
troca reciproco”. Esse efeito nao foi observado nos estudos anteriores do efeito de pola-
rizagao de troca porque uma camada AF com espessura nanométrica tem um momento
magnético ordens de magnitude menor que a camada FM.

Para uma interpretagdo quantitativa dos resultados na figura 52, considera-se a
expressao para o campo de polarizagao de troca H,, derivada para o campo de EB em

bicamadas FM/AF constituidas de filmes muito finos (ver a referéncia [19])

Egr

Hy = —7—7—,
¢ Mymtrv

(7.1)
na qual Eg; é a densidade de energia de troca interfacial, e Mgy e tpy 80 a magnetizacao
e a espessura da camada FM, respectivamente. No caso do efeito de polarizacao de troca

reciproco, espera-se uma relagao semelhante a equagao (7.1), a saber,

Egr

Hreb = 35 5
M artar

(7.2)
onde Mar e tar s@0 a magnetizacao liquida e a espessura da camada AF, respectivamente.

Com o momento magnético medido de m = 0,001 emu para amostra de RbMnF3 com
as dimensoes mostradas na figura 50, obtém-se para a magnetizacao liquida do AF o valor
de Mar = 6,5 x 1072 G. Com esse valor e a espessura de 0,8 mm da amostra de RbMnFs3,
encontra-se pela equacdo (7.2) a densidade de energia interfacial Fg; = 0,078 erg/cm”. Tal
valor estd dentro da faixa de 0,05 - 0,1 erg/ cm” calculada para varios antiferromagnetos
de fluoretos interfaceados com diferentes ferromagnetos metalicos a partir de medidas de
H., em bicamadas de FM/AF.

Por conseguinte, a figura 53 mostra a dependéncia do campo de polarizagao de
troca reciproco H,, € do campo coercitivo H. com a temperatura para a amostra de
Py/RbMnF;. Enquanto o valor de H, cai cerca de 50% de baixas temperaturas até 300 K,
o valor de H,, varia pouco em toda o intervalo estudado. E é certamente interessante que
o alargamento do ciclo de histerese ndo mude muito na fase paramagnética (acima de Ty)
em comparacao com a fase ordenada.

A existéncia do ciclo de histerese alargado e deslocado acima de Ty lembra a
persisténcia do efeito spin Seebeck (SSE) observado na fase paramagnética do RbMnFj,
como relatado no capitulo 6. No caso do SSE, isso foi atribuido a geracao térmica de

correntes de spin transportadas por paramagnons de longa vida, possibilitada pela ordem
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Figura 53 — Dependéncias (a) do campo de polarizacdo de troca reciproco Hyep, € (b) do campo coercitivo
H, com a temperatura para a amostra de Py(10 nm)/RbMnF3(0,8 mm).
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Fonte: o autor, 2025.

de curto alcance que, acima de T, desempenha o papel dos magnons de volume na teoria
para o SSE na fase ordenada AF [136]. No entanto, a explicagdo da presenga do ciclo
de histerese alargado e deslocado observado acima de T e até a temperatura ambiente

permanece um problema em aberto.

74 EFEITO DE ACOPLAMENTO DE MOLA MAGNETICA EM BICAMADAS DE
Py/RbMnF;

Para finalizar o capitulo, nesta secao serdo relatadas evidéncias do efeito de aco-
plamento de mola magnética em bicamadas de Py/RbMnF3. Os momentos magnéticos
calculados para os trés filmes finos de Py com espessura de 40, 100 e 300 nm sao, res-
pectivamente, 0,68 x 1072 emu, 1,7 x 1073 emu e 6,1 x 1073 emu, que sdo, nessa ordem,
um pouco menor, um pouco maior e muito maior do que o momento 1,0 x 10~% emu da
amostra de RbMnF3 sem Py.

A figura 54 mostra medidas do momento magnético em funcao do campo magnético
aplicado para a amostra de RbMnF3 coberta com filmes de Py mais espessos, para varias
temperaturas. As formas alongadas dos ciclos de histerese na figura 54 sao claramente
diferentes das da figura 53 para o filme de Py de 10 nm de espessura. Todos os resultados
obtidos exibem o efeito de polarizacao de troca por um campo H., que é quase 0 mesmo
para as trés espessuras do Py e praticamente nao varia com a temperatura até 300 K.

O campo coercitivo e a altura dos ciclos de histerese aumentam consideravelmente
com o aumento da espessura do Py e diminuem consideravelmente com o aumento da
temperatura, como mostrado na figura 55. O ciclo de histerese para a amostra de RbMnF3
com o filme fino de Py apresenta uma forma quase retangular, tipica de um ferromagneto
duro. Nos trés casos, o Py é um ferromagneto mole com um momento magnético da mesma

ordem de grandeza que o antiferromagneto. Os resultados obtidos com os filmes de Py
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Figura 54 — Medidas do momento magnético em fung¢do da intensidade do campo magnético externo para
as amostras de Py(t)/RbMnFj5 com trés espessuras de Py e varias temperaturas, conforme indicado.
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emu)

mais espesso sao interpretados como sendo originados pelo efeito de acoplamento de mola
magnética. A medida que a camada de Py mole se torna mais espessa, seu momento
magnético aumenta, de modo que tanto a altura quanto a largura do ciclo de histerese
alongado aumentam.

Figura 55 — Dependéncias do (a) campo de polarizacao de troca Hiep, e (b) do campo coercitivo H, com a
temperatura para as amostras de Py(t)/RbMnF3, com ¢t = 40, 100 e 300 nm.
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Em suma, investigou-se neste capitulo o comportamento do momento magnético de
amostras compostas pelo antiferromagneto de Heisenberg RbMnF3 com uma face coberta
por filmes finos do ferromagneto mole Py de varias espessuras. Inicialmente, mediu-se a
dependéncia do momento em relagao ao campo magnético em uma amostra com espessura
do filme de Py de 10 nm, para a qual o momento magnético é uma ordem de grandeza

menor que o da amostra de RbMnFj3. Surpreendentemente, as medidas revelam um ciclo
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de histerese com forma retangular, com altura semelhante ao momento da camada AF
sem cobertura, deslocado no campo em uma diregdo positiva, presente em toda a faixa de
temperatura medida, de 5 K a 300 K.

Tais dados sao interpretados como uma evidéncia clara de um efeito de polarizacao
de troca reciproco positivo no material AF. Para amostras com RbMnFj3 coberto por
filmes de Py mais espessos, que possuem momentos comparaveis ou maiores que o do
antiferromagneto, os ciclos de histerese medidos tém formas alongadas e deslocadas no
campo, que nao variam muito com a temperatura até 300 K. As formas sao tipicas de ciclos
de histerese de bicamadas compostas por um ferromagneto duro e um mole, produzidos

por efeitos de acoplamento de mola magnética (exchange spring).
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8 CONSIDERACOES FINAIS

O RbMnF3 é um antiferromagneto com estrutura cristalina ctibica do tipo perovskita
que apresenta um baixo campo efetivo de anisotropia, servindo entao como um prototipo
para um antiferromagneto ideal de Heisenberg em trés dimensoes. Devido a sua baixa
anisotropia, o campo magnético necessario para a transicao da fase antiferromagnética para
a spin-flop é apenas 2,37 kOe, possibilitando a realizagdo de experimentos de ressonancia
antiferromagnética e nuclear em campos magnéticos de alguns kOe. Dessa forma, as
propriedades magnéticas desse material tornam-no um sistema quase ideal para estudos de
spintronica antiferromagnética. Nesta tese de doutorado, foram estudadas as propriedades
magnéticas e fendmenos de spintronica nesse material por meio de técnicas tedricas e
experimentais.

A dindmica de magnetizacao dos fend6menos de ressonancia antiferromagnética e
nuclear é bem descrita pela equagao de Landau-Lifshitz considerando, respectivamente,
o modelo de duas e quatro sub-redes para o RbMnFj3. Devido ao intenso acoplamento
hiperfino entre os spins eletrénicos e nucleares, as frequéncias de ressonancia tém forte
dependéncia com a temperatura. Além disso, devido ao pequeno campo de spin-flop, é
possivel ver ambos os picos de ressonincia (das fases AF e SF) varrendo o campo magnético
externo até 6 kOe, para varias frequéncias.

Com o uso de um criostato, foi possivel observar sinais de ressonancia magnética
nuclear, bem como sinais de tensao elétrica associados ao efeito de bombeamento de spin
nuclear-eletronico (NESP) no RbMnF; em baixas temperaturas. A detecgao de sinais de
tensao elétrica de bombeamento de spins por ondas de spins nucleares em temperaturas
de quase 20 K e de amplitude da ordem de pV abre possibilidades de dispositivos para
computacao quantica baseados em manipulacao de correntes de spin mediadas por magnons
nucleares sem a necessidade de refrigeradores de diluigao.

Ao empregar a teoria quantica das ondas de spins eletrénicos no capitulo 5, foram
derivadas expressoes analiticas para as frequéncias dos magnons tanto na fase antiferro-
magnética quanto na spin-flop, estando em conformidade com os calculos semiclassicos
e os experimentos de AFMR relatados nas referéncias [24,25]. Com o uso da teoria de
renormalizacao de energia de magnons na auséncia de campo magnético, é possivel obter
a dependéncia das frequéncias de magnons com a temperatura, enquanto o caso geral na
presenca de campo magnético ainda é um problema em aberto a ser explorado em futuros
trabalhos.

Foram também apresentadas medidas do efeito Seebeck de spin (SSE) em bicamadas
de amostras bulk de RbMnFj e filmes finos de Pt. Ao aplicar um gradiente de temperatura
perpendicular ao plano da amostra, detectou-se uma tensao elétrica ao longo do filme de

Pt devido a conversao de corrente de spin pelo efeito Hall de spin inverso. Ao variar o
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campo magnético aplicado, observou-se uma variacao de tensao antissimétrica tipica do
efeito Seebeck de Spin, tanto nas fases de spin-flop quanto na fase paramagnética.

Surpreendentemente, o sinal do SSE aumenta com a temperatura e, na fase pa-
ramagnética acima da temperatura de Néel, o sinal é comparavel aos valores na fase
ordenada e aumenta com 7. Atribui-se esse fendmeno a condugao térmica de paramagnons
de longa duracdo. Ademais, as curvas tedricas do coeficiente de Seebeck de spin em funcao
da temperatura estao em bom acordo com os dados experimentais para a fase spin-flop.
Isso mostra que a teoria de difusdo de magnons bulk proposta na referéncia [134] também
¢ uma boa abordagem para explicar o transporte de spin através do SSE em materiais
antiferromagnéticos na fase spin-flop.

Finalmente, investigou-se o comportamento dos momentos magnéticos de amostras
de Py/RbMnFj3 em fungao do campo magnético e da temperatura. Os dados experimentais
apresentam curvas de histerese deslocadas, as quais mostram uma clara evidéncia do efeito
de polarizacao de troca reciproco no antiferromagneto. Dessa forma, os resultados discutidos
nesta tese abordam uma variedade de fenémenos envolvendo materiais magnéticos, em
particular com a participacao de dominios antiferromagnéticos, contribuindo para as areas
de magnetismo e spintronica antiferromagnética.

Juntamente com outros estudos sobre spintronica, espera-se que os resultados apre-
sentados nesta tese de doutorado estimulem estudos tedricos e experimentais de outros
fendmenos mediados por magnons em materiais antiferromagnéticos isolantes. Uma impor-
tante abordagem para trabalhos futuros é a realizacdo de experimentos de bombeamento
de spins eletrénicos no RbMnF3, o que possibilita obter o valor da condutancia de mistura
de spins efetiva, ggé, desse importante material. Como mencionado anteriormente, outras
abordagens incluem o tratamento quantico de magnons nucleares nas fases antiferromag-
nética e spin-flop e os calculos de renormalizacao de energia de magnons para o RbMnFs.
Outro ponto em aberto é a dependéncia com a temperatura do coeficiente Seebeck de spin
na fase paramagnética, o que envolve uma teoria baseada em correntes de spin produzidas
por paramagnons. Ademais, outros antiferromagnetos tais como o KMnF3, MnF,, FeFy e
NiO também apresentam propriedades interessantes que podem ser estudadas utilizando

as técnicas empregadas neste trabalho.
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APENDICE A - CALIBRACAO DOS TERMOMETROS CERNOX

Para a calibragdo dos termometros Cernox (fabricados pela Lake Shore), fez-se
medidas da resisténcia do dispositivo em funcao da temperatura utilizando o modo de
resistividade do PPMS. A temperatura T foi variada de 300 K até 5 K, com intervalo de
1 K e com a taxa de 1 K/min, enquanto a resisténcia R foi medida utilizando a técnica
de quatro pontas. Como deseja-se saber o valor de temperatura correspondente a um
determinado valor de resisténcia medido no Cernox, é necessario obter uma expressao para
T em funcao de R.

Primeiro calcula-se = In(R) e y = In(T") para os valores experimentais, e em

seguida deve-se fazer um ajuste polinomial do tipo
y=> aa". (A.1)
Obtém-se finalmente a temperatura fazendo
T = exp|ag + a1 In(R) + as(In(R))* + as(In(R))* + .. |, (A.2)

com os coeficientes a,, obtidos a partir do ajuste. A figura 56 mostra a curva de calibragao
para o Cernox CX-1070, para o qual obtiveram-se os coeficientes ay = 42,39177097, a; =
—30,65371736, ay = 11,21423240, a3 = —2,22889294, a4 = 0,24659298, a5 = —0,01451156
e ag = 0,00035823. O mesmo procedimento foi realizado para os demais termdémetros
Cernox utilizados neste trabalho.

Figura 56 — Curva de calibragdo do Cernox CX-1070 obtida por meio do ajuste com os valores experimentais.
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APENDICE B - CODIGO EM MAPLE PARA A TEORIA DE DIFUSAO

DE MAGNONS DO EFEITO SEEBECK DE SPIN

\4

restart: Digits := 10:

A\

Units[Simple]): with(plots): with(Statistics):

A\

# Maple code: SSE theory for RbMnF3 (Jul 24, 2024)

> ## Numeric values

num_parts := 50: # For integrals

int _method := simpson:

hbar := 1.05457266%107 (-27)*Unit(’erg’*’s’):
gammaO := 1.76%1077*Unit((’Hz’)/(’0e’)):
kB := 1.380658%107(-16)*Unit((’erg’)/(°K’)):
ge := 1.602176634%107(-19)*Unit(’C’):
lambdaN := 3.7*%Unit(’nm’):

thetaSH := 0.05:

w = 1.2%Unit(’mm’):

tN := 10%Unit(’nm’):

tAF := 1.0%Unit(’mm’):

a := 4.24xUnit(’angstrom’):

with(Student [MultivariateCalculus]): with(Student[Calculusl]): with(

km := Pi/a:

HA := 4.59*%Unit(’0e’):

HE := 816000*Unit(’0e’):

H := 60000%Unit(’0e’):

HN := (9.43/T)*Unit(’K*0e’):

TN := 82.6*Unit(K):

tau := H/(2*HE): # For the spin-flop phase
>

> ## Relaxation rate (the temperature dependency is in FT)

etaa :
etab :

etaa:
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> ## Loop to calculate SO
for i from 1 to 83 do:
T := i*¥Unit (°K’):

### Parameters

Aq := gammaO*Hxsin(tau) + gammaO*HE*cos(2*tau) + gammaO*HA*3/8 + gammaOx*
HN:

Bq := -cos(Pi*q/2)*gammaO*HE*cos (tau) ~2:

Cq := -gammaO*HA*9/8:

Dg := cos(Pixq/2)*gammaO*HE*sin(tau) 2:

### Frequencies
omegaa(q) := sqrt((Aq - D@)"2 - (Bq - Cq)~2):
omegab(q) := sqrt((Aq + Dg)~"2 - (Bq + Cq)~2):

va := diff(omegaa(q), q):
vb := diff (omegab(q), q):
xa := hbar*omegaa(q)/(kB*T) :
xb := hbar*omegab(q)/(kB*T) :

### B integrals

BOa := ApproximateInt(xa~0*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method
int_method, partition = num_parts):

BOb := ApproximateInt(xb~0*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method

int_method, partition = num_parts):

Bla := ApproximateInt(xa~1*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method
int_method, partition = num_parts):
Blb := ApproximateInt(xb~1*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method

int_method, partition = num_parts):

### C integrals

COa := ApproximateInt((va~2/etaa)*xa”~0*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method
= int_method, partition = num_parts):
COb := ApproximateInt((vb~2/etab)*xb~0*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method

= int_method, partition = num_parts):

Cla := ApproximatelInt((va~2/etaa)*xa”1xq 2xexp(xa)/(exp(xa) -1)72, q =
0..1, method = int_method, partition = num_parts):

Clb := ApproximateInt((vb~2/etab)*xb~1*q~2*exp(xb)/(exp(xb) -1)72, q =
0..1, method = int_method, partition = num_parts):

### SO

S0[i] := convert(convert(evalf ((gammaO*kBxkm~2*qe*w*lambdaN*thetaSH*tanh (
tN/(2*1lambdaN) )/ (2*xPi~3))* (((Bla-B1b)*(Cla-C1lb))/(sqrt ((BOa-BOb) * (COa—
COb))))),’units’,’ (pAxcm/K)/(s/(G*cm™2))’), unit_free):

end do:
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> ## Plot points SO

SO_matrix := convert([seq([i,S80[i]],i=1..83)], Matrix):

plot_SO := pointplot(SO_matrix, symbol = circle, symbolsize = 20, color =
"Black", axes = boxed, labels = ["T (K)", "SO ((pA*cm/K)/(s/(Gxcm™2))
"], labeldirections = [horizontal, verticall], thickness = 3):

plots[display] (plot_S0);

> ## Import experimental data
filename := "RbMnF3-Pt_sample-B_SSSE.txt":
exp_data :

ImportMatrix(cat(filename)):

#plot_point := pointplot(exp_data, symbol = circle, symbolsize = 20,
color = "Black", axes = boxed, labels = ["T (K)", "Ssse (pA cm/K)"],
labeldirections = [horizontal, vertical], thickness = 3):

#plots[display] (plot_point):

> ## Loop to calculate FT
for i from 1 to 10 do:
FT num[i] := exp_datali,2]/SO[exp_datali,1]]:

end do:

> ## Plot points FT
FT _matrix := convert([seq([exp_datal[i,1],FT num[i]],i=1..10)], Matrix):
plot_FT := pointplot(FT_matrix, symbol = circle, symbolsize = 20, color =
"Black", axes = boxed, labels = ["T (K)", "FT (s/(G*cm~2))"],
labeldirections = [horizontal, verticall], thickness = 3):

plots[display] (plot_FT);

> ## Approximation for FT
T := t*Unit (K):
FT := convert(1/(a0 + al*(T/TN)~1 + a2*(T/TN) "2)*Unit(s/(G*xcm™2)),

unit_free):
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> # Numerical fit

> fit := NonlinearFit(FT, FT matrix, t, initialvalues = [a0 = 1, al = 1,
a2 = 1], iterationlimit = 5000, output = [parametervalues,

residualstandarddeviation, residualmeansquare, residualsumofsquares]);

a0 := rhs(fit[11[11);

al := rhs(fit[1]1[2]);

a2 := rhs(fit[1][3]);
residualstandarddeviation := fit[2];
residualmeansquare := fit[3];
residualsumofsquares := fit[4];

>

> fitplot := plot(FT, t = 0..83, thickness = 3):
plots[display] (fitplot, plot_FT, axes = boxed, labels = ["T (K)", "FT (s
/(G*cm™2))"], labeldirections = [horizontal, verticall], thickness = 3,

color = blue);

> i:=i’:

## Loop to calculate SSSE
for i from 1 to 83 do:

T := i*¥Unit(°K’):

### Parameters

Aq := gammaOxH*sin(tau) + gammaOxHE*cos(2*tau) + gammaO*HA*3/8 + gammaO*
HN:

Bq := -cos(Pi*q/2)*gammaO*HE*cos (tau) ~2:

Cq := -gammaO*HAx9/8:

Dgq := cos(Pixq/2)*gammaO*HE*sin(tau) 2:

### Frequencies

omegaa(q) := sqrt((Aq - D@)"2 - (Bq - Cq)~2):
omegab(q) := sqrt((Aq + Dg)~"2 - (Bq + Cq)~2):
va := diff(omegaal(q), q):

vb := diff (omegab(q), q):

xa := hbar*omegaa(q)/(kB*T) :

xb := hbarxomegab(q)/(kB*T):

### B integrals
BOa := ApproximateInt(xa~0*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method =

int_method, partition = num_parts):
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BOb := ApproximateInt(xb~0*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method =
int_method, partition = num_parts):

Bla := ApproximateInt(xa~1*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method =
int_method, partition = num_parts):

Blb := ApproximateInt(xb~1*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method =

int_method, partition = num_parts):

### C integrals

COa := ApproximatelInt((va~2/etaa)*xa~0*q~2/(exp(xa) -1), q = 0..1, method
= int_method, partition = num_parts):
COb := ApproximateInt((vb~2/etab)*xb~0*q~2/(exp(xb) -1), q = 0..1, method

= int_method, partition = num_parts):

Cla := ApproximateInt((va~2/etaa)*xa”~1*q~2*exp(xa)/(exp(xa) -1)72, q =
0..1, method = int_method, partition = num_parts):

Clb := ApproximateInt((vb~2/etab)*xb~1*q~2*exp(xb)/(exp(xb) -1)72, q =
0..1, method = int_method, partition = num_parts):

### Parameters

FT fitted[i] := convert(1/(a0 + alx(i*Unit(’K’)/TN)~1 + a2*(i*Unit(’K’)/
TN) "2)*#Unit (s/(G*cm™2)), unit_free):

S0[i] := convert(convert(evalf ((gammaO*kB*xkm~2*qe*w*lambdaN*thetaSH*tanh (
tN/ (2*1lambdalN) )/ (2%¥Pi~3))*(((Bla-B1lb)*(Cla-C1b))/(sqrt ((BOa-BOb)* (COa-
COb))))),’units’,’ (pA*xcm/K)/(s/(G*cm™2))’), unit_free):

SSE_calc[i] := FT_fitted[i]*SO[i]:

end do:

> ## Plot points SSSE

SSE _matrix := convert([seq([i,SSE_calc[i]],i=1..83)], Matrix):

plot_SSE := plot(SSE_matrix):

plot_exp := pointplot(exp_data, symbol = circle, symbolsize = 25, color =
"Black", axes = boxed, labels = ["T (K)", "Ssse (pA cm/K)"],

labeldirections = [horizontal, vertical], thickness = 3):

plots[display] (plot_exp, plot_SSE, axes = boxed, labels = ["T (K)", "Ssse

(pA cm/K)"], labeldirections = [horizontal, vertical], thickness = 5,

color = blue);

> ## Export data to file
ExportMatrix("2024-07-26-RbMnF3-SSE_sample-B-theory.txt", SSE_matrix):
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APENDICE C - ARTIGOS PUBLICADOS E SUBMETIDOS DURANTE O
DOUTORADO

ARTIGOS PUBLICADOS

Sobre parte dos resultados apresentados no capitulo 6:

DE LIMA, J. D. M.; RIBEIRO, P. R. T.; MACHADO, F. L. A.; REZENDE, S.
M. Enhanced spin Seebeck effect in the paramagnetic phase of the three-dimensional
Heisenberg antiferromagnet RbMnF3. Physical Review B, v. 107, n. 14, p. L.140406,
2023.

Sobre parte dos resultados apresentados nos capitulos 5 e 6:

DE LIMA, J. D. M.; SOUZA, E. C.; REZENDE, S. M. Theory for the spin Seebeck
effect in the spin-flop phase of the Heisenberg antiferromagnet RbMnF'3. Physical Review
B, v. 110, n. 14, p. 144438, 2024.

Em colaboracao:

IGLESIAS, C. A. M.; DE LIMA, J. D. M.; SOUZA, E. C., SINNECKER, J. P;
PADRON-HERNANDEZ, E.; REZENDE, S. M.; MACHADO, F. L. A. Giant magneto-
impedance effect in amorphous CoP@QCu microstrip based device in a wide frequency

range. Journal of Magnetism and Magnetic Materials, v. 599, p. 172115, 2024.

ARTIGOS SUBMETIDOS

Sobre os resultados apresentados no capitulo 4:

DE LIMA, J. D. M.; MAIOR, D. S.; SOUZA, E. C.; RATKOVSKI, D. R.; MACHADO,
F. L. A.; RODRIGUEZ-SUAREZ, R. L.; REZENDE, S. M. Giant nuclear-electronic spin
pumping in the Heisenberg antiferromagnet RbMnF.

Sobre os resultados apresentados no capitulo 7:
DE LIMA, J. D. M., SOUZA, E. C.; MACHADO, F. L. A.; REZENDE, S. M. Reciprocal
exchange bias and exchange-spring effects in antiferromagnetic RbMnF';3 interfaced with a

permalloy film.

Em colaboracao:

SOUZA, E. C.; DE LIMA, J. D. M.; COSTA, J. L.,; RODRIGUES-JUNIOR, G
CUNHA, R. O.; MENDES, J. B. S.; REZENDE, S. M. Spin-to-charge current conversion
in sputtered films of the Weyl semimetal TaP by the inverse Rashba-Edelstein effect.



	1 Introdução
	1.1 Magnetismo e spintrônica
	1.2 Escopo do trabalho

	2 Materiais magnéticos e fundamentos de spintrônica
	2.1 Materiais magnéticos
	2.1.1 Momento magnético e magnetização
	2.1.2 Classificação dos materiais magnéticos
	2.1.3 Teoria do campo molecular e ciclos de histerese

	2.2 Dinâmica de magnetização
	2.2.1 Equação de Landau–Lifshitz 
	2.2.2 Ressonância magnética induzida por radiofrequência

	2.3 Fundamentos de spintrônica
	2.3.1 Acoplamento spin-órbita
	2.3.2 Corrente de spin
	2.3.3 Conversão entre corrente de carga e corrente de spin

	2.4 Técnicas experimentais
	2.4.1 Técnicas de preparação de materiais
	2.4.2 Physical Property Measurement System (PPMS)
	2.4.3 Montagem experimental com o criostato


	3 Teoria semiclássica para ressonâncias antiferromagnética e nuclear do RbMnF3
	3.1 O antiferromagneto de Heisenberg RbMnF3
	3.1.1 Propriedades magnéticas e estruturais
	3.1.2 Energia magnética livre
	3.1.3 Configuração de equilíbrio

	3.2 Ressonância antiferromagnética: modelo de duas sub-redes
	3.3 Ressonância magnética nuclear: modelo de quatro sub-redes

	4 Bombeamento de spin nuclear-eletrônico no antiferromagneto RbMnF3
	4.1 Efeito de bombeamento de spin
	4.1.1 Efeito de bombeamento de spin eletrônico
	4.1.2 Efeito de bombeamento de spin nuclear

	4.2 Experimentos de ressonância magnética nuclear
	4.3 Experimentos do efeito de bombeamento de spin nuclear-eletrônico

	5 Teoria quântica de ondas de spins eletrônicos no antiferromagneto RbMnF3
	5.1 Tratamento quântico de ondas de spin
	5.2 Hamiltoniano do sistema
	5.3 Diagonalização do Hamiltoniano
	5.3.1 Procedimento de diagonalização
	5.3.2 Aplicação para o RbMnF3

	5.4 Renormalização de energia de mágnons no antiferromagneto RbMnF3
	5.4.1 Interações entre quatro mágnons
	5.4.2 Renormalização de energia de mágnons


	6 Efeito Seebeck de spin no antiferromagneto RbMnF3
	6.1 Efeito Seebeck de spin
	6.2 Detalhes experimentais
	6.3 Resultados experimentais
	6.4 Teoria de difusão de mágnons para o efeito Seebeck de spin na fase spin-flop
	6.4.1 Densidade de corrente de spin e equação de Boltzmann
	6.4.2 Condições de contorno e integrais
	6.4.3 Aplicação para o antiferromagneto RbMnF3 na fase spin-flop


	7 Efeitos de polarização de troca recíproco e acoplamento de mola magnética em bicamadas de Py/RbMnF3
	7.1 Fenomenologia dos efeitos de polarização de troca e de acoplamento de mola magnética
	7.1.1 Polarização de troca
	7.1.2 Acoplamento de mola magnética

	7.2 Detalhes experimentais
	7.3 Efeito de polarização de troca recíproco em bicamadas de Py/RbMnF3
	7.4 Efeito de acoplamento de mola magnética em bicamadas de Py/RbMnF3

	8 Considerações finais
	  Referências
	A Calibração dos termômetros Cernox
	B Código em Maple para a teoria de difusão de mágnons do efeito Seebeck de spin
	C Artigos publicados e submetidos durante o doutorado
	Artigos publicados
	Artigos submetidos


