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Resumo

O objetivo principal desse trabalho foi estudar, por meio de ressonancia ferromagnética, o
comportamento da dindmica de magnetizacao de sistemas contendo Y3Fe5015 (YIG), visando
sua aplicacao em spintronica. Para tanto, foi realizado um estudo sistematico de otimizacao
das condicoes de crescimento de filmes de YIG, buscando o menor valor de amortecimento
de Gilbert (). Os filmes foram crescidos por sputtering sobre substratos de GdzGasO1s
(111) seguido de tratamento térmico sob fluxo de Oy. A espessura do YIG e as condigoes
de tratamento térmico foram variadas. Tanto sua magnetizagao de saturagao (120 — 170
emu cm~?) quanto a coercividade (< 1 Oe) medidas estao em acordo com a literatura. A
difragdo de raios X mostrou que o YIG é monocristalino (111), com rugosidade (obtida
por microscopia de forga atdmica) menor que 0,3 nm. O menor valor de « encontrado foi
de 7,3 40,2 x 107* para a amostra com 50 nm de espessura (tratada por 4 h em T =
750 °C' e fluxo de Oy = 70 ml/min). Sobre o YIG otimizado, foram depositados materiais
metalicos nao magnéticos com alto acoplamento spin-6rbita para avaliar as aplicacoes em
bombeamento de spin e efeito Hall de spin inverso (ISHE). Primeiramente, foi escolhido
platina. Nesse caso o o medido foi de 6,6 x 107* e o ISHE da ordem de 6 pV, ambos
em bom acordo com a literatura, certificando o sucesso no crescimento do YIG. O segundo
material escolhido foi o cobre dopado com bismuto (CuBi), por ter grande potencial nessas
aplicacoes. Foi obtido o = 9,3 x 107, abrindo a possibilidade de utilizacdo do sistema

YIG/CuBi em dispositivos spintronicos.



Abstract

This work focuses on the of study of the magnetization dynamics using ferromagnetic
resonance (FMR) in systems containing Y3Fes015 (YIG) aiming towards spintronics appli-
cations. In this work, a systematic study was carried out to optimize the growth conditions
of YIG thin films, seeking the lowest value of the Gilbert damping coefficient (). The films
were grown by magnetron sputtering on monocrystalline substrates of Gd3Ga;O15 with 111
orientation followed by an O, atmosphere heat treatment. YIG thickness and heat treat-
ment conditions were varied. The saturation magnetization (120 to 170 emu cm™3) and
coercivity (<1 Oe) are in agreement with the literature. X-ray diffraction showed that the
YIG is monocrystalline and has 111 orientation, the roughness (obtained by atomic force
microscopy) was less than 0.3 nm. The lowest Gilbert damping coefficient measured was o =
7.3x107* for the 50 nm thick sample (thermally treated for 4 hours at a temperature of 750
°C with an O, flow of 70 ml min~!). After the optimization, non-magnetic metallic materials
were deposited on YIG to evaluate the applicability for spin pumping and inverse spin Hall
effect (ISHE). First, platinum was chosen, the Gilbert damping coefficient generated through
spin pumping on the Platinum-YIG sample was o = 6.6x10™* and ISHE of approximately
6 1V, both are in agreement with the literature certifying the successful growth of the YIG
sample. The second material chosen was bismuth-doped copper (CuBi) with great potential
in this type of application. The a = 9.3x10™* was measured, this damping value in the

YIG/CuBi system opens possibilities for using this system in spintronic devices.
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Capitulo 1

Introducao

Os primeiros computadores desenvolvidos na década de 1940 utilizavam em seus cir-
cuitos eletronicos valvulas termoidnicas para controlar a corrente elétrica. Essas valvulas
demandavam uma grande quantidade de energia e ocupavam muito espaco.'®* Com o avanco
da tecnologia dos semicondutores na década de 1950, foi possivel a substituicao das valvu-
las pelos recém-inventados transistores, muito menores e menos custosos do ponto de vista
energético, desencadeando uma revolucao tecnolégica na érea da computacao.'* Desde en-
tao, esses dispositivos atuam como chaves logicas nos circuitos eletréonicos que formam os
computadores.

Em paralelo a essa tecnologia, a spintronica também comecgou a ser estudada, como,
por exemplo, na previsao teorica do efeito Hall de spin (SHE) por Dyakonov e Perel.’
Porém, devido ao comprimento de difusao do spin ser da ordem do nandmetro, essa area
s6 ganhou maior visibilidade com o desenvolvimento da fabricagao de dispositivos na escala
nanométrica. Também contribuiram para o desenvolvimento da spintronica a descoberta
de dois fenomenos fundamentais, que sdo a magnetorresisténcia ttnel'(TMR) descoberta
em 1975 por Michel Julliére e, principalmente, a magnetorresisténcia gigante!”!8(GMR) em
1988, pelos grupos liderados por Albert Fert e Peter Griinberg, ambos laureados com o
Premio Nobel em 2007 pela descoberta desse efeito. Nesses fendmenos, a orientagao relativa
das magnetizagdes de dois filmes finos separados, ou por um filme isolante (TMR) ou por
um condutor (GMR), alteram a resisténcia elétrica do sistema. Esses efeitos passaram entao

a ser utilizados nos discos rigidos dos computadores em 1997.



Em 2004, Kato et al.'® conseguiram observar experimentalmente, pela primeira vez, o
SHE, objeto de estudo deste trabalho. Eles analisaram o SHE em amostras semicondutoras
de GaAs por microscopia Kerr. Este trabalho seminal chamou grande atengao para as grades
possibilidades da spintronica, sobretudo a utilizacao da corrente de spin em detrimento da
corrente elétrica. Desde entao, diversos trabalhos vém sendo feitos na area a fim de estudar
a geracao, manipulacao e deteccao dessas correntes de spin.

Em 2006, Saitoh et al.?® e Azevedo et al.?! observaram uma diferenca de potencial elétrico
gerada pelo SHE, conhecida como efeito Hall de spin inverso (ISHE). Esse mecanismo pode
ser utilizado para analisar o seu efeito direto, ou seja, o SHE. A geracao de corrente de
spin por gradiente de temperatura, conhecida como efeito Seebeck de spin, foi observado
experimentalmente em 2008 por Uchida et al.?? e seu efeito inverso, efeito Peltier de spin,
foi observado em 2012 por Flipse et al.?

Um outro mecanismo relacionado a spintronica, e de especial interesse nesse trabalho, é o
bombeamento de spin. Nesse efeito, a precessao da magnetizacao de um material magnético
pode produzir uma corrente pura de spin em um material metalico nao magnético adjacente.
Seu efeito inverso é conhecido como torque de spin. Esses efeitos podem ser utilizados para

aplicagoes em nano osciladores,?* MRAM (Magneto-resistive Random Access Memory)?>26:27

e dispositivos magneto-logicos para aplicagao em discos rigidos.?® 2

Em 2004, Zutic et al.>® apresentaram um artigo de revisao sobre os fundamentos e as
aplicacoes da spintronica. Mais tarde, Chumak et al.3' também fizeram uma revisao de
grande importancia acerca da spintronica. O efeito Hall de spin, bem como os mecanismos
fisicos a este relacionado, estao explicados em detalhes no trabalho escrito por Sinova et al.?

Nesse contexto, os dispositivos spintronicos aparecem como uma solucao alternativa aos
dispositivos eletronicos, pois apresentam vantagens como menor custo energético, maior ve-
locidade na troca da informacao e menor aquecimento devido & auséncia de efeito Joule.?
Além disso, os dispositivos spintronicos nao precisam necessariamente da utilizacao de semi-
condutores e podem ser estudados em sistemas compostos por materiais ferromagnéticos
(FM) e materiais metalicos ndo magnéticos (NM). Um caso especialmente interessante ocorre

quando o material FM é isolante elétrico, pois conseguimos estudar somente os efeitos rela-

cionado ao spin, ja que neste tipo de material, obviamente, nao ha transporte de elétrons.



1.1 Objetivos

Neste sentido, o Y3FesOqo (Yitrium iron garnet, ou simplesmente YIG), que sera bas-
tante explorado neste trabalho, é um bom exemplo de material magnético (ferrimagnético)
e isolante elétrico na temperatura ambiente. Além disso, esse material tem como caracteris-
ticas interessantes o fato do baixo amortecimento (ou dissipac¢do de Gilbert) fazer com que
os spins tenham um tempo de relaxacao da ordem de microsegundos®? e um comprimento
de difusao de spin da ordem de dezenas de milimetros. Estes valores sao cerca de mil vezes
maiores que os observados em outros materiais utilizados nos estudos de spintronica, como

33,34

o Permalloy (Py). Essas caracteristicas tornam o YIG muito promissor para aplicagoes

em dispositivos e nos estudos dos fenémenos fisicos da spintronica.

1.1 Objetivos

Esse trabalho tem como objetivo geral estudar, por meio de ressonancia ferromagnética,
o comportamento dinamico da magnetizagao do YIG, a qual é descrita pela equagao feno-
menologica de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG). Além desse objetivo principal, pretendemos,
ainda, avaliar seu potencial em bombeamento de spin e efeito Hall de spin inverso. Para que
esses objetivos sejam atingidos, os seguintes objetivos especificos foram tracados:

e Crescer filmes finos de YIG por magnetron sputtering:;

e Otimizar as condigoes de crescimento, principalmente o tratamento térmico, visando
obter, de maneira reprodutiva, filmes finos de YIG com o menor amortecimento de Gilbert
(cv) possivel,

e Estudar o bombeamento de spin do YIG em dois casos especificos de materiais metalicos
nao magnéticos: i) Platina, pois sua aplicagao para este fim é bem conhecida e, a comparagao
com resultados da literatura, possibilitara a certificagao do sucesso do crescimento do YIG;
ii) Cobre dopado com bismuto (CuBi), pois este foi pouco estudado na literatura e apresenta
um efeito Hall de spin gigante, proposto teoricamente por Gu et al.*® e comprovado expe-
rimentalmente por Niimi et al.,'? fazendo com que tenha grande apelo para aplicacoes em
spintronica.

e Estimar o efeito Hall de spin através da medida de seu efeito inverso, o ISHE;

e Analisar a influéncia do bismuto como impureza no cobre.



1.2 Estrutura da dissertagao

1.2 Estrutura da dissertacao

A fundamentacao teoérica para o desenvolvimento dessa dissertacao é apresentada no
capitulo dois. Nela esta contida uma breve introducao aos conceitos basicos de magnetiza-
¢ao. Discutiu-se um modelo para a susceptibilidade magnética AC a partir da equacao de
Landau-Lifshitz-Gilbert (que descreve a dindmica de magnetizacdo do YIG). Também foi
desenvolvida a teoria acerca da ressonancia ferromagnética. Este capitulo é finalizado com
uma descri¢ao da teoria do bombeamento de spin e do efeito Hall de spin.

O terceiro capitulo inicia com uma breve introdugao a spintronica. Em seguida, é apre-
sentada uma revisao bibliogréfica dos resultados obtidos em sistemas analogos reportados
na literatura.

A descrigao experimental da fabricagao das amostras e o tratamento térmico dos filmes
finos é descrita no inicio do capitulo 4. Além disso, os experimentos que foram desenvolvidos
no CBPF e utilizados para caracterizacao das amostras também sao descritos.

No capitulo 5 sao apresentados e discutidos os resultados experimentais relacionados as
propriedades magnéticas e estruturais dos sistemas produzidos.

As conclusoes estao dispostas no capitulo 6, enquanto que no capitulo 7 encontram-se as

perspectivas para trabalhos futuros.



Capitulo 2

Fundamentacao teoérica

Neste capitulo, serd introduzido a teoria béasica necessaria para o desenvolvimento desta
dissertacao, comecando com uma breve introdugao ao magnetismo e a descricao dos orde-
namentos magnéticos a partir da susceptibilidade magnética. Na sequéncia, serd discutida
a resposta da magnetizacao de um sistema ferromagnético ao campo magnético, ou seja, a
histerese magnética. Em seguida, sera fornecida a explicacao de um modelo de susceptibi-
lidade magnética AC para equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG), além de uma breve
explicagao do efeito de ressonancia ferromagnética, tendo como base os livros Magnetization
Oscillations and Waves dos autores G.A Melkov e A.G Gurevich®® e Ferromagnetic Resso-
nance escrito por S.V. Vonsovskii.3” Depois, sera descrita a teoria sobre o bombardeamento
de spin de um material ferromagnético (FM) para um material metalico ndo magnético
(NM).

Na sequéncia, descreveremos o efeito Hall de spin (SHE), procurando explicar de forma
simples os mecanismos fisicos que o geram, bem como o efeito Hall de spin inverso, que
aparece como uma forma indireta de medir o SHE. Esta parte do texto tem como referéncias
principais os artigos Spin Hall Effects de Sinova et al. ¢ Anomalous Hall Effect de Nagaosa

et al.®38
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2.1 Introducgao ao magnetismo

Os diversos comportamentos magnéticos que os materiais podem apresentar tém origem
no ordenamento de seus momentos magnéticos atomicos.

O momento magnético atomico é proveniente dos elétrons desemparelhados dos atomos
e tem duas contribuicoes: a contribuicao orbital e a contribuicao de spin. A interagao entre
essas duas contribui¢oes é conhecida como interagao spin-orbita (SO) e fornece o momento

magnético total desse atomo, dado por:

- s
ﬁ - ﬁOrbital + ﬁSpin = glf}/;b L + g:b (21)

com py, sendo o magneton de Bohr e valendo:

eh

onde e = 1,602 x 107! Coulombs (C) ¢ a carga do elétron e m, = 9.109 x 103! kg sua
massa, g = —1 e gs = —2 sao os fatores de Landé da parte orbital e da parte de spin,
respectivamente.

A magnetizacao (]\7/ ) de um material é definida como a soma de seus momentos magnéti-

cos divido por seu volume V', como podemos ver na equagao abaixo:

= SN m
M = Lo (23
onde o somatorio é tomado sobre todos os N momentos magnéticos atémicos do material.
A unidade da magnetizagao no CGS normalmente usada é emu/cm?® (emu significa electro-
magnetic unit).

Uma outra grandeza muito importante no magnetismo é a susceptibilidade magnética
(x). Ela nos informa como a magnetizagdo do material (M) responde a aplicagdo de um

campo magnético externo (H) e é definida por:

M = xH (2.4)

A partir do conceito de susceptibilidade magnética, podemos definir dois tipos de ma-
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teriais magnéticos: os com y negativo, chamados diamagnéticos, e os com Y positivo, que
podem ser paramagnéticos, ferromagnéticos, antiferromagnéticos e ferrimagnéticos.’

e Diamagnetismo

O diamagnetismo ¢ intrinseco a todos os materiais. Esse tipo de arranjo magnético é
caracterizado por uma dependéncia linear da magnetizacao com o campo magnético aplicado
e com dire¢ao oposta a do campo.

e Paramagnetismo

O paramagnetismo é um tipo de ordenamento magnético em que nao existe interagao de
longo alcance entre os momentos magnéticos de uma rede. Sua susceptibilidade magnética
depende linearmente do inverso da temperatura (T'), seguindo a lei de Curie, dada por:
x = C/T, onde C ¢ a constante de Curie do material.

e Ferromagnetismo

E um arranjo onde os momentos magnéticos interagem fortemente com os seus vizinhos,
via interagao de troca. Esta interacao causa o alinhamento espontaneo de todos os momen-
tos magnéticos do material. Esse comportamento s6 ocorre abaixo da temperatura critica,
chamada de temperatura de Curie (T¢). Acima de T, a energia térmica passa a ser mais
importante que a interacao de troca, fazendo com que os momentos magnéticos deixem de
interagir e, portanto, esse ordenamento desaparega. Logo, acima de Ty o sistema passa ao
estado paramagnético e sua susceptibilidade passa a seguir a lei de Curie-Weiss, dada por:
x =C/(T —Tc).

e Antiferromagnetismo

O antiferromagnetismo pode ser entendido se considerarmos duas sub-redes ferromag-
néticas de mesma magnitude, porém com orientagoes opostas. Sendo assim, a magnetizacao
total é zero. O ordenamento espontaneo das sub-redes s6 ocorre abaixo da temperatura
critica Ty, conhecida como temperatura de Néel.

e Ferrimagnetismo

O ordenamento ferrimagnético é similar ao antiferromagnético. Contudo, nesse caso, as
sub-redes, orientadas antiparalelamente entre si, possuem modulos diferentes. Portanto, a

magnetizagao nao é nula na auséncia de campo magnético.
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2.2 Histerese magnética

Para que a energia dipolar magnética (magnetostatica) seja minimizada, os materiais
ferromagnéticos (ou ferrimagnéticos) normalmente sao divididos em dominios magnéticos.
Os dominios sao regides dentro das quais os momentos magnéticos estao perfeitamente orien-
tados, formando um pequeno ferromagneto (ou um ferrimagneto). Contudo, as orientagoes
relativas das magnetizagoes de diferentes dominios estao dispostas de forma a minimizar a
energia total do material. Isso implica, em grande parte dos casos, em anular a magnetizagao
do material.

A medida, em temperatura fixa menor que T, da magnetizacao de um material ferro-
magnético (ou ferrimagnético) em fun¢ao do campo magnético, é conhecida como histerese
magnética. Um exemplo de histerese esta representada na figura 2.1.

Nessa figura, podemos observar que o efeito de um campo magnético sobre um ferromag-
neto com magnetizacao inicial nula é fazer com que os dominios magnéticos que apresentam
magnetizagoes paralelas a diregao do campo aumentem de tamanho. Consequentemente,
isso leva a um aumento da magnetizagao total do material. Aumentando continuamente o
valor do campo, os dominios continuarao aumentando de tamanho e, consequentemente, a
magnetizagao total medida também aumentara. Isso seguird até que o material seja for-
mado por um tunico dominio e a magnetizacao seja maxima. KEsse valor é conhecida como
magnetizacao de saturagao (M na figura 2.1). Essa primeira parte da curva de histerese é
conhecida como curva virgem. E importante ressaltar que a curva virgem néo se repete mais,
como ficara claro mais a frente. Ao sofrer a acao de um campo, um material que apresenta
histerese nao volta ao estado fundamental.

Apo6s a curva virgem, diminuindo o valor do campo magnético até zero, os dominios
voltarao a ser formados, mas nao necessariamente com a mesma configuracao que tinham
inicialmente. Portanto, a resposta da magnetizacao nao seguira o mesmo caminho da curva
virgem. Quando diminuimos o campo aplicado até o seu modulo ser nulo, o material pode
ainda ter uma magnetizagdo, a qual damos o nome de remanéncia magnética (designado
como M, na figura 2.1). Em seguida, o campo é invertido de sentido e seu médulo continua

aumentando continuamente. Sendo assim, os dominios paralelos ao novo sentido do campo
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comecam a aumentar de tamanho, de forma que, a um dado valor de campo aplicado, a
magnetiza¢do do material seja nula. Denominamos esse campo como campo coercitivo (re-
presentado como H, na figura 2.1). Novamente, aumentando continuamente o valor do
campo, os dominios continuarao aumentando de tamanho até que seja formado um tnico
dominio. A medida da magnetizagao serd novamente M, porém com o sentido inverso a
da primeira saturacao. Novamente, o campo tem seu valor diminuido até zero e a magne-
tizagao tem comportamento distinto ao do caminho de ida. De forma anéloga, teremos a
magnetizagao de remanéncia e quando, mudarmos o sentido do campo, o sistema passara
novamente pelo campo coercitivo, até que o material seja novamente saturado fechando o
ciclo de histerese.

O campo coercitivo, ou coercitividade, pode ser entendido como a capacidade de um
material magnético se manter magnetizado sob a acao de um campo aplicado com sentido
contrario ao da magnetizacao. Materiais com alta coercividade sao conhecidos como mag-
neticamente duros e sao comumente utilizados como imas permanentes. Por outro lado, os
materiais facilmente desmagnetizados por um campo externo aplicado sao conhecidos como
magneticamente moles e sao utilizados em diversas aplicagoes, como blindagem magnética,

cabecas de leituras magnéticas, entre outras.

M
-------- Ms

Hc] ©

Figura 2.1: Representacao de uma histerese magnética, que é a curva de magnetizacao em
funcao do campo magnético, em uma temperatura constante.
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2.3 Susceptibilidade magnética AC modelada pela equacao
LLG

Um momento magnético atomico, sob a acao de um campo magnético externo, devera

precessionar em torno da direcao do campo com a frequéncia de Larmor:

Wy = ’}/HO (25)

onde Hj é a intensidade do campo magnético e  é o fator giromagnético, que para o elétron

vale:
e

V=g (2.6)

Agora, considerando um sistema ferromagnético (ou ferrimagnético) formado por um
conjunto de momentos magnéticos atdémicos. Quando, a esse sistema é aplicado (ao longo da
dire¢do Z) um campo magnético estatico (DC) suficientemente intenso para satura-lo, por
conta da interagao de troca, os momentos precessionarao coerentemente. Podemos, entao,
modelar todo sistema como sendo um tinico momento magnético, conhecido por macrospin.*°

, .

A equacao de movimento de um macrospin com magnetizacao M,, sob acao de um campo

externo ﬁo, que é dada pela equagao fenomenologica de Landau-Lifshitz (2.7):

%
M
0 2 — M, x H, (2.7)

Se levarmos em consideragao que ]\7 s/(—7) € o momento angular da amostra, ]\_/[> s X
ﬁo serd o torque atuando na magnetizacao devido ao campo, ﬁg. Sendo assim, quando
ha somente um campo magnético DC agindo sobre o macrospin, a solugao desta equagao
serd uma precessao infinita do macrospin em torno da direcao do campo magnético, com a
frequéncia de Larmor (2.5).

Se a esse sistema também for aplicado, por meio de uma radiofrequéncia (RF), um campo
magnético alternado (AC) nas diregoes & e g e com amplitude, hg, tal que: hy << Hy; sera,

também, induzida uma magnetizagao m, com modulo muito menor que |M].

10
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Nesse caso, o vetor campo magnético total é dado pela equagao:
— - R . R
H=Hy+ h(t) = hy(t)i + hy(t)j + Hy? (2.8)

Com esse campo atuando sobre a amostra, podemos determinar a magnetizacao total da

amostra por:

M = My + W (t) = ma(t)2 + my () + Mo? (2.9)

— —
onde M, é paralelo a Hj e tem moédulo muito maior que o de m(t)

ﬁ
Como ambos, h (t) e m(t), sao devidos & RF e, por isso, comportam-se harmonicamente,

podemos descrevé-los por exponenciais ou senos.

Utilizando as equagoes 2.8 e 2.9, podemos expandir a equagao de Landau-Lifshitz (2.7),

%
ignorando o termo de segunda ordem [7 x & ], para obter a equagio:

ﬁ
A
%_t:_ymxﬁ_mxm (2.10)

Essa equagao, que se encontra resolvida no apéndice A, tem solugoes do tipo:
— —

onde y é chamado de susceptibilidade dinamica e 8 é conhecido como vetor de giro e sao

definidos pelas relagoes:

2 2 — M,
. % . — LH. _ s, — ~H
X Xowg — 2 Xowg 20 X0 H,’ Wo = 7Y4lo

Esse sistema pode ser descrito nas coordenadas cartesianas da forma:

/

mgz = xhg + iahy

my, = —iGhy + xhy (2.12)

Y

m, =0
\

A natureza tensorial das equagoes 2.12 mostra que, quando o campo é aplicado na diregao

11
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T, ele gera uma componente da magnetizagdo na direcdo Z (real) e outra perpendicular
(imaginaria) na diregao g.

A onda eletromagnética RF aplicada ao sistema pode estar circularmente polarizada a
direta ou a esquerda. Sendo assim, podemos definir o campo gerado por ela da seguinte

maneira:
hy = hy +ih, = hoei“t; h_ = hy —th, = hoe*i“’t

onde hy e h_ representam o campo gerado pela RF com polarizacao a direita e a esquerda,

respectivamente. Dessa forma, as magnetizagoes para cada polarizacao sao descritas por:

wo wo

m_=x_h_=Yx

wo —w’ wo + w

my = x+hy =X

E possivel mostrar (ver apéndice B) que as componentes do tensor susceptibilidade mag-

nética tomam a forma:
1
X = §(X+ + x-)
1
G =50 —x-)

(2.13)

e a magnetizacao total do sistema (magnetizagao de saturacao) pode ser representada por:
_>
MS = XACﬁ (214)

onde ya¢c € o tensor de Polder, dado por:

x G 0
Xac = |—iG x O (2.15)
0 0 X0

Como facilmente verificado experimentalmente, o macrospin nao precessiona indefinida-
mente em torno da direcao de um campo magnético aplicado. Apo6s um curto periodo de
tempo ele relaxa, alinhando-se a direcao desse campo. Gilbert, atento a esse fato, adicionou

a equagao de Laudau-Lifshitz um termo dissipativo para levar em conta essa relaxacao (ou
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2.3 Susceptibilidade magnética AC modelada pela equagao LLG

amortecimento) do vetor magnetizagao. Esse termo é caracterizado pelo parametro adimen-
sional «, conhecido como parametro de amortecimento (ou relaxacao) de Gilbert (Gilbert
damping). Essa equagao, conhecida como equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert, ou simples-

mente equagao LLG, ¢ dada por:

— —
oM = a —  OM

A dinamica da magnetizacao regida pela equacao LLG esta representada na figura 2.2.
Dessa figura, podemos perceber que o termo adicionado por Gilbert pode ser entendido como

um torque atuando na magnetizacao total, a fim de alinhé-la & direcao do campo magnético.

Heff

_ [Mx[MxHer]]
) 2y,

X

Figura 2.2: Representagao da precessao de um macrospin em torno da diregao do campo
magnético aplicado, z. Os termos da equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert estao destacado:
em amarelo o torque, responsével pela precessao e em verde o amortecimento.!

O termo dissipativo adicionado por Gilbert descreve o amortecimento da magnetizacao,
independente do mecanismo microscopico envolvido. No caso de materiais magnéticos con-
dutores, dentre os varios mecanismos dissipativos existentes, os que mais contribuem ao
amortecimento de Gilbert sao os processos envolvendo os elétrons de conducao.*! Por outro
lado, em isolantes magnéticos, como o YIG, o amortecimento é, em parte, devido tanto
aos mecanismos extrinsecos (como, por exemplo, espalhamentos por impureza), quanto por
mecanismos intrinsecos, tais como espalhamento magnon-phonon e magnon-magnon, sendo
o dltimo mais relevante em sistemas bidimensionais, como os filmes finos.*?

De maneira analoga ao caso da equagdo sem o amortecimento (equagao 2.7), a equagao

LLG também admite solugoes da magnetizagao (m) em funcao da susceptibilidade dindmica
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2.3 Susceptibilidade magnética AC modelada pela equagao LLG

x e do vetor de giro 8 (o desenvolvimento completo é apresentado no apéndice C), tal como

segue:
— —
W=xh —iGx 7k (2.17)
Neste caso y e 8 tomam as seguintes formas:

w2 + iawow T =y Yw -
= Xo—3
w

s —

(2.18)

X = Xowg

2 — w? + 2iawow’ w? + 2iaww

onde wy é a frequéncia de Larmor ja definida na equacao 2.5. Também definimos duas

grandezas, a susceptibilidade devido ao campo DC (xo = %) € We COMO:
we = (14 o2)2y[Ho(Hy + 47 M,)]2 (2.19)

E valido ressaltar que, de forma geral, w, tem uma dependéncia com a geometria da amostra.
Esta dependéncia tem origem no campo desmagnetizante. Contudo, como todas as amostras
utilizadas nesse trabalho sao filmes finos e o campo aplicado serda sempre paralelo ao plano
do filme, o campo desmagnetizante pode ser sempre aproximado para 47w M,. Nessa situagao
particular, w, assumira a expressao acima.

Como experimentalmente a quantidade medida é a absorcao da onda RF, e esta depende
da parte imaginaria da permeabilidade dindmica (), podemos, entdo, decompor tanto a
susceptibilidade dinamica quanto o vetor de giro, em suas partes reais e imaginarias, da

seguinte forma:

X=X —ix"

(2.20)
G =G +ig
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2.4 Ressonancia Ferromagnética

onde:

w2 (w? — w?) + 20%wiw?

X' = Xo (‘; 227 dati? (2.21a)
X' =Xo (wgoiwf)c;)(;}i—’é;(;izng (2.21b)
&= Vgg;vf;;:gwgw? , (2.210)
C?’ = Yo e w220)4;yc:_2:a2w8w2}70> (2.21d)

2.4 Ressonancia Ferromagnética

Como vimos na segao anterior, o macrospin do sistema precessiona na frequéncia de
Larmor a fim de se alinhar a um campo magnético externo aplicado. Como no caso da sec¢ao
anterior, se o sistema também estiver sob a a¢ao de um campo magnético AC com frequéncia
w, uma ressonancia ocorrerd quando a condicdo w = w, for satisfeita. Na ressonéncia, as

equacgoes 2.21 podem ser escritas como:

1
X,res = §X0 (222&)
"o 1 We

Xres = 2XU awo (222b)
%

Gros =0 (2.22¢)
Gl X0
ey =22 (2.22d)

Na préatica, as medidas de ressonancia ferromagnética podem ser realizadas utilizando
duas configuragoes distintas, porém equivalentes:

e A primeira configuracao é obtida fixando o campo magnético e, portanto, fixando o
valor de w, (ver equagao 2.19). Nesta configuracdo, a condigdo de ressonéncia é atingida
variando a frequéncia (w) da RF até que w = w, seja satisfeito.

e A segunda maneira de realizar a medida ¢ fixando a frequéncia da RF em um dado
valor wrpr. Nessa configuracao, a ressonancia é conseguida variando a intensidade do campo
Hj e, portanto, variando o valor de w, (ver equagao 2.19) até que a condi¢do w, = wgr seja

satisfeita.
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2.4 Ressonancia Ferromagnética

Se consideramos uma medida de um filme fino (simetria plana) utilizando a segunda
configuragao, a fungao que descreve a susceptibilidade dinadmica (deduzida com mais detalhes

no apéndice D) toma a forma:

M, (HO T Ar M, + za:)

X = 5 (2.23)
(Ho +ATM, + z'aw> (HO + iaw) - (“’)
Y Y Y
Observando que na ressonancia a largura de linha do espectro de FMR sera AH = % e

w . Al s o
que H,.; = — corresponderd ao campo de ressonancia. Substituindo esses valores, podemos
Y

reescrever essa expresséo COImno.

M, (HO +4r M, + iAH)

2
<H0 +4r M, + ZAH> (Ho + iAH) — (Hms)

Esse comportamento estd representado na figura 2.3,%° onde esta graficada a derivada de

(2.24)

X:

uma funcao lorentziana (apresentada no detalhe da mesma figura). Aqui, esta Lorentziana
estd representando a curva do espectro de ressondncia com os principais parametros que
podem ser obtidos de sua anélise.

Para uma medida acurada do amortecimento de Gilbert nessa configuracao de medida,
é aconselhado ser realizado uma série de medidas de ressonancia em diferentes frequéncias
da RF (wgr). Nesse caso, a largura de linha (AH) em funcdo da frequéncia wrpr toma a

seguinte forma:

AH = ﬁwRF + AHk (225)
Y

onde A Hj, esté relacionado a anisotropia efetiva do sistema de medidas, mais especificamente
a relagao entre o filme fino e a guia de onda, que serao melhor discutidos no capitulo 4.
Considerando um sistema bidimensional (um filme fino) com campo aplicado paralelo ao

plano do filme, podemos escrever a equacao de Kittel da seguinte forma:*?

wrr = [V [Hres + Hul[Hpes + Hu + 47 M,] (2.26)
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2.5 Bombeamento de spin

S
£ | aH
1
o =
:‘ HfGS
“ 0,4 1 1,6
o
.
\C—D’ 0 Hres
2 s
=
=
°
| | ‘ATl - 1 |
0 1,0 2,0
H (kOe)

Figura 2.3: Representacao dos parametros que podem ser extraidos da derivada da funcgao
lorentziana. No detalhe, a fungao Lorentziana original (antes de ser derivada) representando
a forma de um espectro de ressonancia de FMR.2

Que pode ser ajustada matematicamente pela curva da frequéncia em funcao do campo
de ressonéncia, para obter o campo efetivo de anisotropia (H,), a razao giromagnética efetiva
(7eff) € a magnetizagao de saturagao (M;). Esses parametros sao muito importantes para

caracterizacao magnética do material.

2.5 Bombeamento de spin

O bombeamento de spin de um ferromagneto (FM) para um material metélico nao mag-

nético (NM) foi proposto teoricamente em 2002 por Tserkovnyak et al.*

e verificado expe-
rimentalmente em 2006 por Costache et al.*® Esse fenémeno ocorre quando o macrospin do
FM é excitado, por meio de uma RF, de forma a processionar, na condi¢ao de ressonéncia,
em torno da direcao do campo magnético estatico aplicado, ou seja, na condicao de um
experimento tipico de FMR (ver segao anterior). Nessa situagao, uma certa quantidade de
momento angular ¢ injetada no material nao magnético através da interface entre os dois
materiais. 6

Quando a magnetizagao esta estatica, os elétrons de condugao das camadas NM e FM
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2.5 Bombeamento de spin

possuem a mesma energia de Fermi. A partir do momento em que um campo magnético
externo é aplicado, a magnetizagao da camada FM comega a precessionar em torno deste
campo, como visto nas se¢oes anteriores. Esta precessdo leva a inje¢ao (ou bombeamento)
de momento angular da camada FM na camada NM. Essa transferéncia de momento angular
causa uma diferenca de potenciais quimicos entre a densidade de estados dos elétrons com
spins para cima (Sy) e elétrons com spins para baixo (S)) (Ap = s — ). Este Ap gera
difusao de elétrons, que podem ser analisadas como duas correntes eletronicas atravessando
a camada NM, em sentidos opostos e com a mesma intensidade. Uma destas teria, por
exemplo, spin para cima (S;) e outra spin para baixo (S)).

Como ¢ sabido, os elétrons tém, dentre suas propriedades intrinsecas, duas de especial
interesse no contexto desta discussao, que sao a carga e o spin. No caso de uma corrente
elétrica convencional, elétrons viajam desde o potencial negativo para o positivo, buscando
balancear a diferenga de cargas entre os potenciais. Neste contexto, dizemos que este tipo
de corrente é uma corrente de carga, pois cargas vao de um lado para outro do material,
transportadas pelos elétrons.

Por outro lado, no caso do bombeamento de spins, onde duas correntes com mesma in-
tensidade atravessam o mesmo material em sentidos opostos, obviamente, nao havera uma
corrente elétrica convencional, ou seja, nao havera acumulo, ou desbalanco, de cargas. Con-
tudo, devido a diferenca de potenciais quimicos (Apu), os elétrons de uma dessas correntes
tém todos os spins com a mesma orientagao (Sy, por exemplo), enquanto os da outra cor-
rente, que se movem em sentido oposto, possuem spins com orientacao oposta (S|, neste
exemplo), havera um actimulo de spins Sy em uma das extremidades do material e S| na
extremidade oposta. Nessa analise, essas correntes concorrentes transportam spins, mas nao
transportam cargas. Por isso, esse tipo de corrente convencionou-se chamar de corrente pura
de spin.

Na figura 2.4 estao representados os tipos de correntes possiveis no que concerne as
grandezas de spin e de carga. Em a), esta representado uma corrente de carga convencional,
onde os elétrons tém spin apontando em todas as direcoes, de forma que a soma vetorial deles
¢ nula. Em b), temos uma corrente elétrica parcialmente polarizada em spin. Neste caso,

a maior parte dos elétrons tem spin apontando em uma diregao especifica (para cima, no
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2.5 Bombeamento de spin

exemplo). Logo essa corrente transportara, além da carga, o spin. Em c), temos uma corrente
elétrica totalmente polarizada em spin. Nessa situacao, todos os elétrons de conducao tém
spin apontando na mesma dire¢ao (para cima, no exemplo). Sendo assim, temos tanto carga
quanto spin sendo transportados, dando origem a uma corrente de spin e carga. Em d),
representamos o caso da corrente pura de spin. Como explicado acima, elétrons com spin
para cima (S4) se movem para direita e elétrons com spin para baixo (S|) se movem para
esquerda. Sendo assim, a resultante de corrente de carga é nula, porém existe uma sé6 corrente
de spin.

Se pensarmos nos elétrons carregando informagao pelas correntes de spin, devemos estar
atentos ao fato de que podem haver colisoes que mudam a orientacao do spin do elétron.
Ou seja, a depender do material utilizado, existird um comprimento de difusao de spin (spin
diffusion length, As) onde os elétrons perderao a informagao que carregam. Para materiais

metéalicos, como a platina, essa grandeza é dada por:33

1

As =
3

AtVFTfs (227)

onde \; ¢ o livre caminho médio entre colisoes, Vg é a velocidade de Fermi e 74, ¢ o tempo
de relaxacao dos spins.

Para materiais isolantes, como o YIG, o comprimento de difusao de spin é dado por:*7

2
)\s = Utm ngsTmr (228>

onde vy, € a velocidade térmica do magnon e 7,,, ¢ o tempo de relaxacao do magnon.

A ideia por traz do fenémeno de bombeamento de spin esté ilustrado na figura 2.5. Essa
diferenca entre os potenciais quimicos, responsavel pela corrente pura de spin, também é
conhecida como voltagem de spin ou acumulacao de spin.*® Esse nome é dado por causa do
aumento no numero de elétrons com spins apontando em uma determinada direcao e é dada
por AS = ST - Si'

Ao bombeamento de spin, esta associada uma transferéncia de momento angular da ca-
mada FM para a NM. E razoavel pensar que essa transferéncia de momento angular serd um

novo processo de dissipacao de energia, sendo esse um mecanismo extrinseco de amorteci-
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2.5 Bombeamento de spin

Corrente de carga Corrente de spin
a)
Corrente de carga é é > ° e 0
ndo polarizada
? ? — 0 O
b)
Corrente elétrica de é _— ° ° é
 — ——

spin parcialmente
polarizado ? —_— o

c)
@O —| © O ¢é
Corrente elétrica de

spin totalmente
polarizado _— ’
’ é é 6 6
—_—
Corrente pura 0
; ——
de spin ? 6 6

Figura 2.4: Representacao de alguns tipos de corrente de carga e spin. Em vermelho (azul),
estao representados os elétrons com spin para cima, Sy, (baixo, S|). Em preto, esta represen-
tada somente a carga elétrica, enquanto em roxo somente o spin. Em a), esta representada
uma corrente de carga nao polarizada, ou uma corrente convencional, em b), uma corrente
elétrica parcialmente polarizada em spin, em c¢), uma corrente elétrica totalmente polarizada
em spin e em d), uma corrente pura de spin.

FM NM

Js

Figura 2.5: Bombeamento de spin de um material FM para um material NM. A precessao
do momento magnético do FM induz uma corrente de spin no NM, representada pela seta
vermelha. ' e p* sdo os potenciais quimicos sentidos pelos elétrons de conducao do NM
com spin para cima e para baixo, respectivamente. Er é a energia de Fermi.
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2.6 Efeito Hall de spin

mento da magnetizagao. Esse mecanismo deverd ser somado aos mecanismos intrinsecos ja
existentes e contabilizados ao a do FM, aumentando o seu valor. Sendo assim, essa transfer-
éncia de momento angular via bombeamento de spin causard um aumento do amortecimento

de Gilbert, segundo a equacao (2.29):4

~ gps Re(gy)
Qgp = —47TMS 4 (2.29)

O vetor densidade de corrente de spin é a grandeza que mensura a quantidade de spin
que esta atravessando uma certa area na interface entre os materiais, por unidade de tempo,

e pode ser escrita como:

- h ont
Js = ER@(QN) X E (230)
com:
ArMd /3
Re(gyy) = ! (AHpy/nm — AHpy) (2.31)
gy  2WRE

sendo a parte real da condutancia mista de spin onde Hpy/ya € Hppr sao, respectivamente,
as larguras de linha dos espectros de FMR com e sem a adi¢ao da camada NM; ppg, g, Ms e
d sao, respectivamente, o magneton de Bohr, o fator de Landé, magnetizacao de saturacao

e a espessura da camada FM.

2.6 Efeito Hall de spin

O Efeito Hall de spin foi proposto teoricamente em 1971 por Dyakonov e Perel'® e tinha
como base o espalhamento Mott. O espalhamento Mott foi desenvolvido em 1929, a partir
da ideia de spin como efeito relativistico, introduzido pela equacao de Dirac.?®

A ideia do espalhamento Mott é a de que elétrons no vacuo podem interagir com um
ntucleo atomico e serem espalhados assimetricamente dependendo do seu spin. Em um ma-
terial NM, os elétrons de condugao tém spin apontando em todas direcoes e, em média, a
mesma quantidade em sentidos opostos. Por simplificagao, podemos pensar que os elétrons

de conducao tenham seu spin ao longo de uma tnica direcao, por exemplo a dire¢ao 2. Neste

caso, o spin dos elétrons teriam dois estados, ou para cima (Sy) ou para baixo (S)).
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2.6 Efeito Hall de spin

Considerando o espalhamento Mott em um material NM metalico ao aplicarmos uma
corrente elétrica na direcao -z, os elétrons de condugao, ao interagirem com os nucleos
atomicos, serao defletidos na diregao ¢ positiva se forem S}, ou na mesma diregao, ¢, mas no
sentido negativo se tiverem S|. Portanto, diferentemente do que ocorre no caso do efeito Hall
convencional (HE),?! niao havera acimulo de carga elétrica ao longo da diregao 4 do sistema,
porém podera haver um actimulo de S; na extremidade de y positiva e de S| na extremidade
de y negativa. Podemos, entao, pensar que existe um "fluxo" de S; na direcao +¢ e um de
S| na direcao —7, e ambos perpendiculares a direcao de propagacao da corrente elétrica -Z.
Nessa analogia, esse "fluxo de spin" seria uma corrente pura de spin, pois, novamente, nao ha
desbalanco de carga, somente ha spins sendo transportados em sentidos opostos, causando
um actimulo de spins em extremidades opostas do sistema, ao longo da diregao y. Esse
mecanismo mais tarde foi chamado de efeito Hall de spin extrinseco.® Microscopicamente,
os efeitos extrinsecos podem ser divididos em dois casos: o espalhamento assimétrico e o side
Jump, que serao discutidos em detalhes ainda nesta sec¢ao.

Quando os elétrons de conducgao se movem sob a acao de um campo elétrico em uma rede
cristalina perfeita, mesmo na auséncia de um espalhamento proveniente da interagao com o
ntucleo, pode ser gerada uma corrente transversal dependente do spin através da interagao
spin-6rbita relativistica.’®%51 Essa segunda forma de gerar o SHE ¢ conhecida como efeito
Hall de spin intrinseco.

A contribuicao de todos os mecanismos microscopicos que geram o efeito Hall de spin
seré discutido em mais detalhes a seguir. Na figura 2.6, esta representado o efeito Hall de

spin total, ou seja, a soma de todas as contribuicoes.

2.6.1 Mecanismos do SHE

O efeito Hall de spin é, na verdade, a soma de trés contribuicoes: do espalhamento

assimétrico (skew-scattering - com a se¢ao de choque de espalhamento representada por

ofl=eP) do side-jump (se¢ao de choque sendo o¥77%7) e dos mecanismos intrinsecos (o =t)

I

de forma que a secao de choque total ¢ dada por:3®

O'H _ O_H—Sj + O.H—ESP + O_H—int (232)
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2.6 Efeito Hall de spin

Corrente de carga |,

Figura 2.6: Exemplificagdo esquemética da soma de todas as contribuigdes para a sec¢ao de
choque de espalhamento do efeito Hall de spin.

e Mecanismo Intrinseco

Um cristal perfeito pode ter seus atomos descrito matematicamente como uma rede
de Bravais, que, por defini¢ao, é periddica. Elétrons se movendo por essa rede cristalina
sentem um potencial periédico conhecido como potencial de Bloch.*35 Esse potencial nao
é dependente de spin, logo nao sendo responsavel pelo SHE.

Contudo, de uma forma bem simplificada, o efeito Hall de spin intrinseco pode ser pen-
sado como sendo devido a corregoes relativisticas, que ocorrem quando elétrons sao acelerados
por um campo elétrico externo (E) Nesta situacao, surgird um campo magnético efetivo,
que pode ser escrito por: H, F=—(Ux E) /c?, onde ¥ ¢ velocidade do elétron e ¢ ¢ a da luz.”S
Por sua vez, este campo magnético é sentido pelo spin do elétron (descrito pelas matrizes

de Pauli o), gerando uma interagao spin-orbita (SO), que pode ser escrita como:

gUB , 5 2
HSO = 2—C2(U X E) o (233)

Nesta abordagem simples, o hamiltoniano do sistema é conhecido como hamiltoniano de

Rashba e, em duas dimensoes, toma a seguinte forma:

2

A
HpRasnba = 2p_m - EU : (Z X ?) (234)
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2.6 Efeito Hall de spin

onde p' = h?() ([? é o vetor de onda) é o momento de um elétron considerando duas dimensdes,
A é a constante de Rashba e Z é o vetor unitario perpendicular ao movimento do elétron em
duas dimensoes.

Esse sistema pode ser melhor entendido se analisarmos o esquema da figura 2.7. Na
esquerda esta representado o comportamento dos spins sob a acao do acoplamento spin-
orbita de Rashba, e na direita é aplicado ao sistema um campo elétrico na diregao z, fazendo
com que a superficie de Fermi seja deslocada levemente nesta mesma dire¢ao (seta azul). O
efeito da interacao spin-Orbita sobre os elétrons leva a uma pequena mudanca na dire¢ao
e orientacao dos spins. Sendo assim, os spins na parte positiva do eixo y ganham uma

componente para cima S; e os na parte negativa do eixo y ganham uma componente para

3

baixo S|, gerando, entdo, uma corrente de spin na diregao y (seta roxa).

Ky

Figura 2.7: Esquema representando o efeito Rashba sobre a superficie de Fermi de um ma-
terial metalico nao magnético. Como pode ser visto na figura da direita, o campo magnético
gerado é responsavel pela contribuicio intrinseca do SHE.?

e Mecanismo de espalhamento assimétrico

Como explicado no inicio dessa se¢ao, esse mecanismo gera um SHE por conta de um
espalhamento dependente de spin dos elétrons de conducao do metal nao magnético.

Podemos entender um pouco melhor esse efeito se pensarmos na teoria semi-classica de
transporte de Boltzmann, que usa a regra de ouro de Fermi (equagao 2.35) para calcular a

57,58

razao de espalhamento dos elétrons de conducao, como segue:

2
W = %| <nlVin' > [2o(E, — Ey) (2.35)

Normalmente, para esse calculo, é utilizada a aproximacao em primeira ordem da regra de
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2.6 Efeito Hall de spin

ouro de Fermi, onde a possibilidade de transicao do estado n — n’ é igual a probabili-
dade n’ — n. Porém essa aproximacao nao leva em consideracao a parte do potencial V,
que diz respeito as interagoes spin-Orbita, sendo assim invalidas para materiais com forte
acoplamento SO como, por exemplo, em metais pesados de transicao.

No caso de materiais com forte acoplamento SO é necessaria uma aproximacao em terceira
ordem (que leva em consideragao o acoplamento SO). Nessa abordagem, as probabilidades
de transicao dos estados n — n’ e n’ — n sao distintas e dependem da direcao da polarizacao
da corrente de spin (]5) Sendo assim, a razao de espalhamento pode ser aproximada como

segue:

x k)P (2.36)

- =
onde k e k' s@o os vetores de onda antes e apds o espalhamento.
Desse modo, como exemplificado na figura 2.8, os elétrons com ST tém uma probabilidade

maior de espalhar para esquerda e os elétrons com S] para direita.

Figura 2.8: Esquema representando o mecanismo de espalhamento dependente de spins
assimétrico dos elétrons de condugao de um material metalico nao magnético.

e Side jump

O side jump ocorre quando introduzimos uma impureza no material e esta espalha parte
dos elétrons de condugao, como exemplificado na figura 2.9. Esse efeito pode se manifestar
da forma intrinseca ou extrinseca.

Side jump extrinseco: ocorre quando pacotes de ondas dos elétrons de condugao, que nao
possuem interacao SO, sao espalhados por uma impureza com forte acoplamento SO.

Side jump intrinseco: acontece quando pacotes de onda dos elétrons de conducgao tém

acoplamento SO e sao espalhados pelo potencial sem acoplamento SO da impureza.
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2.7 Efeito Hall de spin inverso

Figura 2.9: Esquema representando o mecanismo do side jump, causado pelas interacoes dos
elétrons de condugao com impurezas no material.

2.7 Efeito Hall de spin inverso

Um esquema do ISHE é apresentado na figura 2.10. Nessa figura esta representada uma
corrente pura de spin fluindo através de um material, ao longo de sua direcao . Como
representado na figura, existem duas correntes eletrénicas com spin opostos e fluindo em
direcoes contrarias, ou seja, uma de elétrons S; seguindo a direcao +2 e a outra S|, que
segue na direcao —z. Por conta dos mesmos mecanismos descritos nas segoes anteriores,
essas correntes serao espalhadas na mesma direcao, ou seja, na direcao —g. Note que se os
elétrons de spin contrarios se movessem no mesmo sentido, eles seriam espalhados para lados
opostos. Porém, como se movem em sentidos opostos, sao espalhados em direcao a mesma
extremidade do sistema. Isso acaba por gerar um actimulo de carga em uma das bordas do
material. Embora microscopicamente o SHE e o ISHE sejam efeitos equivalentes, o ISHE,
diferentemente do SHE, que nao possui efeito de actiimulo de carga, pode ser facilmente
medido por meio de uma diferenca de potencial. Essa diferenca de potencial é dada pela

equacao:’

lapdytanh(2) o
- (Q*N)<§>js (2.37)

Visug = oo
NON

onde [, dy, on, ap € Ay, sao, respectivamente, comprimento da amostra, espessura da
amostra, condutividade elétrica, angulo Hall de spin e profundidade de penetragao da onda
de spin do NM e, finalmente, j; ¢ a densidade de corrente de spin.

Muitos trabalhos apresentam seus resultados através do angulo Hall de spin (ay), que
-
Js

. . - . ~
pode ser obtido relacionando a corrente de carga ( j.) e a corrente de spin (js) pela equagao:
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2.7 Efeito Hall de spin inverso

- 2e (—> A)

Je = ah% Js X P (238)

onde e é a carga elétrica, h é a constante de Plank dividida por 27 e Péa polarizacao da

corrente de spin.

Corrente de spin |,

Figura 2.10: Modelo esquematico de um sistema de medidas de ISHE. Neste caso, uma
corrente pura de spin na dire¢ao & gera uma voltagem na diregao 9.

Esse efeito foi proposto em 1999%° e vem sendo estudado desde entdo, principalmente

com o intuito de melhor entender e estudar as propriedades microscépicas do SHE.
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Capitulo 3

Estado da arte

Sumario

Nesse capitulo sera disposta uma revisao bibliografica a fim de ilustrar os pontos de
maior interesse desse trabalho registrado até entao na literatura. Iniciaremos com uma
breve introdugao sobre spintronica, que também serve como motivagao para esse estudo.

Em seguida, descreveremos o material estudado nessa dissertacao. Comecaremos com a
parte estrutural, cristalografica e morfologica. Logo apos, serao mostrados resultados que
relacionam a parte magnética com os métodos de fabricagao.

Por fim, esse capitulo terminara apresentando resultados que servirao de comparacao
para medidas de bombeamento de spin e diferenca de potencial gerado pelo efeito Hall de

spin inverso (Visyg).

3.1 Spintronica

Os transistores, feitos de materiais semicondutores, implementados por John Bardeen,
Walter Brattain e William Shockley'* em 1947, revolucionaram a eletronica e continuam
sendo utilizados até hoje em circuitos integrados (CI). O nimero desses dispositivos vem
aumentando seguindo a Lei de Moore,®® que aponta que a cada dois anos o ntimero de
transistores por CI dobra. Nos tltimos 70 anos, esse aumento foi possivel, principalmente,

pela diminui¢ao de tamanho dos transistores, o que acarreta em menor custo e melhor

28



3.1 Spintronica

performance. Porém essa tatica esta chegando ao seu limite, tornando, assim, explicita a
necessidade de novas tecnologias.

Em meio a esse cenério, a possibilidade de usar também o grau de liberdade de spin
dos elétrons, e nao somente sua carga, como acontece na eletronica atual, faz emergir a
spintronica como possivel solucao para esse problema. Essa area da ciéncia envolve diversos
segmentos da fisica, como, por exemplo, magnetismo, semicondutores, supercondutividade
e optica.?’ Ela comecou a ser desenvolvida ainda nos anos 1980, quando eram estudados

30,61,62,63,64

transporte de spin em multicamadas metalicas. Esses estudos culminaram em

descobertas muito importantes, como a magnetorresisténcia ttnel'® e a magnetorresisténcia

17,18

gigante, que sao atualmente aplicadas em armazenamento de dados, mais especificamente

em cabecas de leitura magnética para discos rigidos de computadores.®®
No final dos anos 1990, a descoberta de que o arseneto de galio (GaAs) possuia grande

66,67,68 impulsionou a spintrénica na direcao do processa-

comprimento de difusao de spin
mento e transmissao de informacao, juntamente com os ja bem estabelecidos semicondutores.
Em poucas palavras, esses trabalhos seminais mostraram que ¢é possivel a criacao de dispos-
itivos, do tipo chave logica, que pode deixar passar elétrons (corrente ligada) ou bloquea-los
(corrente desligada), com base na orientagdao de seus spins.>® Nesse mesmo composto, em
2004, foi feita a primeira medida experimental do efeito Hall de spin.3°

Atualmente, os dispositivos spintrénicos ja implementados sao feitos de materiais condu-
tores, como o Permalloy (Py - liga que contém 80% de niquel e 20% de ferro). Esse material
tem como caracteristica uma corrente de elétrons polarizados em spin que transporta ambas
as quantidades, carga e spin. Apesar de mais eficientes que a eletronica, esses dispositivos
tém as desvantagens da condugao de carga, o que acarreta a dissipacao de energia na forma
de calor, por efeito Joule.

Um préximo avancgo esperado para a area é a utilizacao apenas do grau de liberdade do
spin com correntes puras de spin, portanto nao portadoras de carga. Existe o apelo destes
dispositivos apresentarem diversas vantagens, como menor custo energético, uma vez que a
mudanca de orientacao do spin é menos custosa que gerar e manter uma corrente elétrica,
maior velocidade na troca de informagao e auséncia de efeito Joule. Nesse contexto, aparecem

os isolantes magnéticos, como o composto Y3Fe;Oq5, conhecido como granada de ferro itrio
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

(ou, no inglés, ytrium iron garnet, YIG), que transportam informacao por correntes puras
de spin com alcance até 100 vezes maior que os materiais metélicos.?*

Em suma, o estudo da spintronica tem como principais objetivos gerar, manipular e
detectar correntes de spin, entendendo melhor os efeitos fisicos presentes, sempre no intuito

de desenvolver novas aplicacoes e dispositivos mais eficientes, baratos e confiaveis.

3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

O yttrium iron garnet (YsFes;O12) foi descoberto em 1956 por Bertaut e Forrat® e, nessa
época, era utilizado em filtros e osciladores sintonizaveis de micro-ondas e radiofrequéncias.™
Recentemente, ele voltou a ser bastante explorado para pesquisas nas areas da magneto-
Optica e spintronica por ser, em temperatura ambiente, um material ferrimagnético e isolante
elétrico, com baixo amortecimento de Gilbert, grande comprimento de difusao de spin e alto
tempo de relaxacao.”™ Essas caracteristicas o tornam um excelente candidato para aplicacao
em novos dispositivos spintrénicos.” 34

Os filmes de YIG podem ser crescidos por diferentes técnicas experimentais, dentre elas:
epitaxia em fase liquida (LPE),”™ deposigao por laser pulsado (PLD)™ e magnetron sput-

77 Embora os filmes finos produzidos por LPE apresentem 6tima qualidade e os

tering.
crescidos por PLD apresentem taxas de deposicao maiores que os depositados por mag-
netron sputtering, esses ultimos apresentam superficies menos rugosas, preservam melhor
a estequiometria e sao mais adequados para producao em massa. Essas caracteristicas os

tornam as melhores opcoes para a industria.”

3.2.1 Estrutura magnetocristalina

O Y3Fes0;5 tem uma estrutura cristalina ciibica e se encontra no grupo espacial Ia3d,
com parametro de rede de 12,3764+0,004 A.77 Cada célula unitaria é composta por 160
atomos (oito vezes a formula quimica) e contém, portanto, noventa e seis fons de oxigénio
com ntmero de oxidagao (N,,) menos dois (O?7), quarenta fons de Ferro com N,, mais trés
(Fe*h) e vinte e quatro fons de itrio com N,, mais trés (Y31), como pode ser visto na figura

3.1.
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

O itrio

© Oxigénio

© Ferro octaédrico

© Ferro tetraédrico

Figura 3.1: Estrutura cristalina ciibica do YIG. Os fons de oxigénios sao representados pelas
esferas vermelhas, os de itrio pelas esferas amarelas, enquanto os de ferro com octaedros e
tetraedros de oxigénio sao representados por esferas verdes e roxas, respectivamente. Imagem
feita com o software Vesta.*

Cada um dos vinte e quatro fons de Y% tem oito fons de O?~ em seu entorno, formando
poliedros de doze faces e oito vértices, como mostrado na figura 3.2 (a).

Dos quarenta fons de Fe3t, dezesseis deles ocupam sitios o que sao cercados por seis fons
de 0?7, formando uma simetria octaédrica, retratada pela figura 3.2 (b). Os outros vinte
e quatro fons de Fe** tém em sua vizinhanca quatro fons de O?~ cada um, formando uma
estrutura tetraédrica no sitio /5, como mostra a figura 3.2 (c).

Cada oxigénio presente na estrutura cristalina ocupa, ao mesmo tempo, os vértices de
um octaedro relacionado ao Fe3t dos sitios o, um tetraedro relacionado ao Fe3t dos sitios
B e dois dodecaedros com Y3+ em seu centro.

Se dividirmos a célula unitéria do YIG em oito, podemos identificar que cada octante
forma uma estrutura cibica de corpo centrado, com os fons de Fe3* do sitio a, como repre-
sentado na figura 3.3 (a). A figura 3.3 (b) indica a posi¢ao dos Fe3* do sitio 8 e do Y3,

Eles ficam sobre as bissetrizes de cada face dos octantes da célula unitaria e a um quarto de
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

(a) (b) (c)

«\//’

=

A

Figura 3.2: Os ions de oxigénio como vértices de um dodecaedro (a), octaedro (b) e tetraedro
(¢), centrados no fon de itrio, ferro do sitio « e ferro do sitio /3, respectivamente, em amarelo
verde e roxo.

48

distancia da aresta mais proxima.

G
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© Fesitio a Y O Fesitio B

Figura 3.3: Ordenamento dos fons no YIG. Em (a) Fe? () formando oito estruturas ciibicas
de corpo centrado e em (b) disposicao dos fons de Fe?™(8) e Y3t em um oitavo da célula
unitaria.

Os fons de itrio nao possuem momento magnético atémico, portanto toda magnetizacao
do YIG é proveniente da interagao entre os ions de ferro dos sitios a e 3.

Por ser um material ferrimagnético, os momentos magnéticos atéomicos dos fons Fe3™,
dispostos no 16 sitios «, formam uma sub-rede magnética que se acopla antiparalelamente
a uma outra, formada pelos demais fons Fe3T localizados nos 24 sitios 3. Como cada fon de

Fe3t apresenta momento magnético atdomico igual a 5up, o YIG tera, portanto, 40 pup de
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

momento magnético por célula unitéria.

O eixo de facil magnetizagao do YIG se encontra da dire¢ao (111). Por este fato, a maioria
dos trabalhos recentes sao de filmes finos, depositados sobre substratos de ¢éxido de gadolinio
e galio, (gadolinium gallium garnet, GGG) de mesma orientagdo. Esse substrato, além de
possuir a orientacao desejada, tem parametros de rede muito similares aos do YIG, diferindo
por apenas 0,01 A.7"" Essa proximidade estrutural facilita o ordenamento cristalino no

YIG, independente do método de fabricagao da amostra empregado.

3.2.2 Difracao de raios X no YIG

Devido & complexa estrutura cristalografica apresentada pelo YIG, a teoria de difracao
de raios X prevé a difracao por diversas familias de planos cristalinos, gerando, entao, um
padrao de difracao composto por varios picos de Bragg. Na figura 3.4, apresentamos o calculo
teorico da difracao de um policristal de YIG. Contudo, é bem conhecido na literatura™-8%8!
que o comportamento da dindmica de magnetizagao dos filmes de YIG (valor de «, Visyp,
largura de linha de FMR etc.) é regido nao s6 por mecanismos intrinsecos, mas, sobretudo,
por aspectos extrinsecos, devido as suas inomogeneidades e imperfei¢oes. Por isso, para o
crescimento de um filme de boa qualidade, é de extrema importancia um controle muito pre-
ciso de sua orientacao cristalografica, estequiometria e rugosidade. Em outras palavras, a ma
qualidade desses parametros sao os maiores responsaveis para o aumento do amortecimento
de Gilbert. Logo, apesar dessa ampla gama de familias de planos cristalinos presentes no
policristal de YIG, o que buscamos é uma estrutura cristalina tao perfeita quanto possivel,
ou seja, um monocristal perfeito. Como sabemos, tal monocristal difratara somente a familia
de planos orientada, nesse caso a (111).

Visando maior qualidade dos filmes, grande parte dos grupos que estudam esse material
utilizam como substrato outros tipos de granadas (garnets). As granadas sdo compostos
da mesma familia do YIG. Como ja& mencionado, a granada de gadolinio galio (GGG),
principalmente com orientagao (111), é a mais usada para esse fim. Contudo, outras também
vém sendo empregada como substratos, como, por exemplo, o Y3Al;012 (YAG). Além das
granadas, ¢ possivel também a utilizacao de substratos de quartzo, sobretudo em estudos na

area de magneto-6ptica. Essas granadas, que servem como base para o crescimento do YIG,
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

- YIG
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Figura 3.4: Padrao de difracao do YIG sem diregao cristalina preferencial obtido através do
CIF (crystallographic information file) calculado teoricamente.>%

j& sao bem conhecidas e comercializadas em diversas orientagoes cristalograficas, como, por
exemplo, 0 GGG com orientagao (111).

Filmes finos de YIG crescidos sobre substratos GGG (111) de forma epitaxial deveriam,
em teoria, organizar-se de maneira a preservar a orientacao de sua base. Isso ocorre com
maior facilidade nos filmes crescidos por epitaxia de fase liquida (LPE). No entanto, em
filmes depositados por deposigao de laser pulsado (PLD) e sputtering isso também pode
ocorrer. Alguns artificios para melhorar a cristalinidade do YIG e diminuir o amortecimento
de Gilbert, como temperatura durante a deposicao e tratamento térmico p6s deposigao, sao,
recorrentemente, utilizados nesses tipos de deposicao.

No caso de um filme de YIG monocristalino, as interferéncias construtivas das reflexoes
que resultam em picos de Bragg, s6 vao ocorrer para a familia de planos correspondente a
essa orientagao. Na figura 3.5 (a), podemos ver o padrao tedrico de difragao de raios X de
um filme fino de YIG com orientacao (111).

Ao mesmo tempo em que a similaridade estrutural entre o YIG e o GGG ajuda na
producao de filmes de boa qualidade, ela também complica um pouco a analise cristalogra-
fica por difragao de raios X do sistema GGG/YIG. Como o parametro de rede do GGG é
ligeiramente maior (agae=12,383 A%?) que o do YIG (ay;=12,376 A™"), os picos de Bragg

aparecem em posigoes bem proximas, como pode ser visto na figura 3.5 (b). No entanto,
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(444)
Yic (111) - (a) GGG (444) (c)
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.
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Figura 3.5: Em (a), temos o padrao de difragao do YIG com orientagao (111) obtido através
do CIF (crystallographic information file) calculado teoricamente.>® Em (b),” esta repre-
sentado a coincidéncia entre os picos do GGG e do YIG. Ja em (c),” conseguimos notar uma
pequena diferenga na posi¢ao do pico (444) do YIG em relacao ao pico (444) do GGG pela
pequena diferenca entre os parametros de rede.

com uma analise cuidadosa de uma boa medida de difragao, é possivel observar a diferenca
entre os picos de Bragg de ambos e, consequentemente, a presenca do YIG. Como mostrado

na figura 3.5 (c), a reflexdo (444) do YIG aparece como um pequeno ombro ao lado esquerdo

da difragao do pico (444) do GGG.

3.2.3 Superficie do YIG

A qualidade da superficie do YIG é um dos parametros importantes no estudo desse
material, principalmente quando o objetivo da pesquisa é entender e quantificar a injecao
da corrente de spin do YIG em outro material, seja ela feita por bombeamento de spin
(elemento de estudo deste trabalho) ou por efeito Seebeck de spin.

Como visto no capitulo anterior, a quantidade de momento angular transferida depende

de diversos parametro, tais como o fator de Landé, a espessura, a magnetizagao de saturagao
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

Método de crescimento Espessura Rugosidade-RMS
(referéncia) (nm) (nm)

LPE® 83-113 0,3-0,8

LPE8 19 0,3

PLD™ 113 0,2

PLD® 35 0,14

PLD?%6 20 0,2-0,3

Sputtering®” 22 0,13

Sputtering®® 20 0,2

Sputtering 90 0,15

Sputtering® 96 0,01

Sputtering” 20 0,1-1,2¢

Tabela 3.1: Comparacao da rugosidade de varios trabalhos e diferentes métodos de sintese.

e, nao menos importante, da qualidade da interface entre os filmes de YIG e do material NM.
Isso pode ser evidenciado, por exemplo, pela largura de linha da ressonancia ferromagnética
que, dada interface de baixa qualidade, nao apresentara aumento apés a deposicao da camada
nao magnética sobre o YIG.

Diversos fatores podem contribuir para qualidade da interface. O que mais se destaca é a
rugosidade. A rugosidade normalmente é quantificada pela raiz do desvio quadratico médio
(root-mean-square RMS), da dispersao de medidas da altura, entre picos e vales presentes na
superficie do filme. Quanto menor a rugosidade, melhor devera ser a qualidade da interface e,
portanto, a injecao de spin. Dentre os métodos de crescimento do YIG, segundo a literatura,
o que apresenta menor rugosidade é o sputtering, seguido pelo PLD e LPE. Na tabela 3.1,
estao listados alguns valores tipicos de rugosidade e seus respectivos métodos de crescimento.

Nos casos do PLD e do sputtering, a rugosidade normalmente é controlada por parametros
de deposicao como energia, corrente, poténcia, pressao de trabalho, pressao de base, distancia
entre o alvo e o substrato. Outra forma de influenciar na qualidade da interface é variando
os parametros empregados durante o tratamento térmico pos-deposicao. Um exemplo da
Lo

variagao da rugosidade por esses parametros ¢ a curva obtida por Van et a reproduzida

na figura 3.6. No painel a direita (a), é feita uma andlise da rugosidade em fungao da
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temperatura do tratamento térmico em amostras com 20 nm de espessura. Enquanto em
(b), a curva é da rugosidade em fungao da espessura de amostras tratadas termicamente a

875°C. Essas medidas foram feitas por microscopia de forga atomica (AFM).
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Figura 3.6: Rugosidade superficial obtida por AFM em fungao da: (a) temperatura de
tratamento térmico e (b) espessura. Adaptado da referéncia’

3.2.4 Ressonancia Ferromagnética no YIG

A ressonancia ferromagnética é o foco desse e da maioria dos trabalhos que estudam
esse material. Como explicado no capitulo 2, a partir da analise de FMR, podemos obter
a largura de linha, que esta relacionada a relaxagao de Gilbert, bem como o campo efetivo
de anisotropia, a magnetizagao de saturagao e a razao giromagnética do material. Em
seguida, sera apresentada uma breve revisao bibliografica sobre os trés principais métodos
de fabricacao do YIG.

e Epitaxia de fase liquida
O método pioneiro empregado no crescimento de YIG foi o LPE, nos anos 1970. Esse

método ainda vem sendo largamente utilizado para sintese desse material. O parametro que
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

mais afeta as propriedades magnéticas do YIG crescido por LPE é a temperatura na qual o
sistema se encontra durante o crescimento (epitaxia).

No recente estudo de Beaulieu et al.,® foram investigadas as propriedades magnéticas de
filmes finos de YIG com 18 nm de espessura, crescidos por LPE a diferentes temperaturas
(entre 100 e 400 K). Na figura 3.7 (adaptada dessa referéncia), sdo apresentados os valores
das larguras de linhas, obtidos de medidas de FMR, realizadas em uma frequéncia de RF
fixa (9.3 GHz - banda X). Podemos observar que a largura de linha dos filmes crescidos a 100
K é cerca de trés vezes maior que a dos filmes crescidos a 400K. Além disso, esses autores
mostraram que a razao giromagnética do YIG sofre pouca alteragao (0,0025 s71Oe™!), com

essa mesma variacao de temperatura de crescimento.

20 ‘ r
sl
[ RN
=~ 10 )
s 0
I . )
£ oo
4 5 *
O L | | | | L |
100 200 300 400 500

Temperatura (K)

Figura 3.7: Largura de linha do espectro de FMR medido com frequéncia fixa de 9,4 GHz
(banda X) em funcao da temperatura de deposi¢do do YIG por LPE. Filmes de YIG com
18 nm de espessura. Adaptado da referéncia®

Na tabela 3.2, sao apresentados alguns parametros magnéticos de filmes finos de YIG,
crescidos por LPE sobre substrato de GGG com orientagao (111). Vale ressaltar que os
valores tipicos do amortecimento de Gilbert nestes casos sao da ordem de 2x107*.

e Deposigao por laser pulsado

A deposigao por laser pulsado é o método que apresenta, em geral, melhores resultados no
que concerne a largura de linha e ao amortecimento de Gilbert, além de ser o que apresenta
maior quantidade de pardmetros que podem ser variados durante a fabricagao.

Na tabela 3.3, estao listados alguns parametros de YIG depositados por laser pulsado
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Método Esp M, He |y Freq AH

a x1074

(ano)-Ref (nm) (emu/cm?®) (Oe) (s7'0e™!) (GHz) (Oe)
LPE (2012)90 200 140 0,6 1,80 2-25 - 2
LPE (2014)91 100 144 - 1,8 7 1,6 2,8

83 149 0,5 1.2
LPE (2017)83 <0,2 - 6,5 ’ ’

113 145 0,7 17
LPE (2018)8 18 135 0,3 1,77 10 5 3,4
LPE (2018)% 19 133 3 1,79 ; ~ 32

Tabela 3.2: Parametros reportados na literatura para YIG sobre GGG crescidos por LPE.

(PLD). Todas essas deposiges foram feitas em atmosfera de oxigénio. Com excegao do

@8 que utilizou comprimento de onda (\) do laser de 355

trabalho feito por Kelly et al.
nm e substrato de GGG com orientagao (100), todos os outros dados apresentados abaixo,

utilizaram laser com A = 248 nm e como substrato GGG (111).

Método Esp M, Hc Freq AH Temp «
(ano)-Ref (nm) (emu/cm?®) (Oe) (GHz) (Oe) dep (°C) x1074
PLD (2013)%° 19 103 - 9,5 3,4 790 3,58
PLD (2013)86 e 20 168 0,2 6 1,9 650 2,3
PLD (2015 23 212 1 956 12 825 18
PLD (2014)°° 79 - > 10 3 650 2,2
PLD (2016)74 ¢ 56 143 0,8 9.6 1,3 250 0,615
PLD (2018)79 d 45 201 <5 10 3 600 2.8

Tabela 3.3: Parametros reportados na literatura para YIG sobre GGG crescidos por PLD.

Nos trabalhos de Onbasli et al. »,° Hauser et al. ©™ e Bhoi et al. %" foram feitos
tratamentos térmicos em atmosfera de oxigénio apds a deposi¢ao por PLD em uma tempe-
ratura de 800 °C durante 2, 30 e 120 minutos, respectivamente. A distancia entre o alvo e
o substrato variou entre 4,4 e 8,5 cm, (Hauser et al. ¢,"* nao relataram a distancia). Outros
parametros que podem ser variados sao a frequéncia de pulsagao do laser e a sua fluéncia
(energia por area).

l.74

E importante ressaltar que Hauser et a encontraram o menor valor de amortecimento

de Gilbert (o = 6,15 x 107°) relatado na literatura a que temos conhecimento.
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

A dependéncia do o com a espessura do YIG foi material de estudo de Onbasli et al.”
e estd retratado no grafico da figura 3.8. Esses autores encontraram que as espessuras
apresentando os menores valores de « sao entre 40 e 100 nm, como pode ser visto nessa

figura.

10° .

10%+ .

Amortecimento de Gilber (QU)
/
o
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0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220
Espessura (nm)

Figura 3.8: Amortecimento de Gilbert em func¢ao da temperatura do tratamento térmico
para amostras de 79 nm depositadas a uma temperatura de 650 °C. Adaptado da referéncia®

Outra analise interessante foi feita por Bhoi et al.}® e estd apresentada na figura 3.9.
Esta figura mostra os resultados da variacao da largura de linha em funcao da frequéncia,
medidas em amostras crescidas e tratadas termicamente em diferentes condi¢oes. A amostra
YIG1 (ajuste azul) foi depositada a uma temperatura de 800 °C, com uma pressao de 50
mTorr de O5. Ap6s a deposicao, essa amostra foi tratada termicamente durante 15 minutos
a 800 °C. Na YIG2 (ajuste verde), a pressao de Os foi de 100 mTorr. A YIG3 (ajuste
marrom) foi depositada a 600 °C e com pressao de Oy de 100 mTorr e depois tratada a
800 °C por 2 horas, também em atmosfera de Oy. As amostras YIG4 (ajuste roxo) e YIG5
(ajuste vermelho) foram depositadas em temperatura ambiente e pressao de 100 mTorr de
O, e tratadas termicamente a 800 °C em O e ar, respectivamente.

Em ambos os trabalhos, Bhoi et al. e Hauser et al., os autores observaram que a melhor
condi¢ao de preparo do YIG por PLD é depositéa-lo sobre substrato de GGG com orientagao
(111) em altas temperaturas(~800 °C) e em atmosfera de O, e realizar um pos-tratamento

térmico também a altas temperaturas e em atmosfera de O,.
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)
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Figura 3.9: Variagao da largura de linha em funcao da frequéncia para amostras com distintos
parametros de tratamento térmico. As amostras 1, 2 e 3 foram tratadas durante a deposigao
em atmosfera de oxigénio, a 800°C e 50 mTorr, 800 °C e 100 mTorr e 600 °C e 100 mTorr,

respectivamente. As amostras 4 e 5 foram tratadas termicamente apds a deposicao a 800 °C
por 2 horas, a 4 em atmosfera de oxigénio e a 5 em ar. Adaptado da referéncia'®

e Sputtering

As técnicas descritas acima sao claramente muito eficientes quanto & fabricagao de mate-
riais de boa qualidade. Contudo, elas nao sao eficientes no que tange a producao em massa,
tornado-as inviaveis para utilizacao no mercado. O seu principal interesse restringe-se a
aplicacoes académicas. Por isso, os filmes depositados por sputtering, embora apresentando,
em média, amortecimentos de Gilbert um pouco maiores, vém ganhando destaque.

As duas principais formas de deposicao por sputtering se diferenciam pela geometria do
equipamento utilizado. A geometria mais comum é quando o substrato e o alvo estao no
mesmo eixo (on-azis). A outra é quando a diregdo normal ao substrato nao é a mesma do
alvo. Essa geometria é conhecida como off-axis.

Yang et al”® vém demonstrando que em geometria off-azis, em geral, nao ha a ne-
cessidade de tratamento térmico, se a deposicao for feita em altas temperaturas. Esses
autores utilizaram, durante a deposicdao, temperaturas do substrato entre 725 e 775 °C.%2

Eles mostraram que abaixo de 725 °C a amostra nao é monocristalina e acima de 775 °C
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

passa a ocorrer interdifusao entre o YIG e o GGG.

Utilizando a geometria on azis, Kang et al.® analisaram amostras de YIG crescidas em
diferentes substratos (GGG e silicio) e tratadas termicamente tanto em atmosfera de Oa,
quanto em ar. Eles concluiram que as amostras crescidas sobre GGG apresentavam larguras
de linha menores que as crescidas sobre silicio. Também viram que, independentemente do
substrato, os tratamentos térmicos em atmosfera de oxigénio produziram amostras de melhor
qualidade.

Ja Chang et al.,*” nesta mesma geometria on axis, realizaram um estudo sistemético do
efeito da pressao de argonio (pressao de trabalho) sobre as propriedades do YIG. As amostras
foram obtidas em deposicoes de 30 minutos, onde a distancia entre o alvo e o substrato, que
girava a 25 rpm, foi de 6,8 cm. O alvo estava sujeito a uma poténcia de 75 W, oriunda de
uma fonte RF. Apos a deposicao, esses filmes foram tratados termicamente na mesma camara
do sputtering, sem exposi¢ao a atmosfera. Eles foram mantidos a uma pressao 1,1 Torr de
O e aquecidos a uma taxa de 10 °C/min até atingirem 800 °C, onde permaneceram por 4
h. Em seguida, as amostras foram resfriadas a uma taxa de 1 °C/min até a temperatura
ambiente. A pressao de trabalho foi variada entre 10 e 40 mTorr, com um fluxo de argénio
de 4 sccm. Como a taxa de deposicao é funcao da pressao de trabalho, as espessuras das
amostras variaram entre 19 e 40 nm. Todas as amostras estudadas apresentaram « da ordem
de 107*. A tnica excecao foi a amostra depositada em uma pressao de trabalho de 25 mTorr
(correspondendo a espessura de 22 nm), onde o valor do amortecimento foi a = 8,6 x 107°.
Esse resultado é o mais baixo encontrado na literatura, sendo uma ordem de grandeza menor
que a média de outros trabalhos (da ordem de 107%).

Na tabela 3.4, esté disposto um resumo de alguns resultados obtidos em amostras cresci-
das por sputtering. Os trabalhos com asterisco (*) sdo referentes a geometria off-axis, en-
quanto os demais sao referentes a trabalhos na geometria on-axis.

Analisando essa tabela, podemos observar que, para amostras crescidas em sputtering
on-axts, mesmo tipo de deposi¢ao que utilizaremos em nossos trabalhos, os valores para o
amortecimento de Gilbert sao da ordem de 8 x 107*. No que concerne & magnetizacao de
saturagao, os resultados obtidos sdo bem proximos ao valor do YIG na forma bulk (143

emu/cm?).97 Essa comparagio entre a magnetizacao de saturagao do filme fino e do YIG na
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3.2 Yttrium Iron Garnet (YIG)

Método Esp M, Freq AH TT Q
(ano)-Ref (nm) (emu/cm®) (GHz) (Oe) (°C) (h) x107*
Sputtering (2014) 26 141 048 66 800 4 99
Sputtering (2014)%° 83 - 9,45 80 80 24 70
Sputtering (2014)* 20 143 9,65 7,42 - - 9,1
Sputtering (2014)57 22 141 165 74 800 4 0,86
Sputtering (2015)*94 20 - 9,65 7,4 - - 8,7
Sputtering (2016)% 40 146 07 71 800 2 7.6
Sputtering (2017)*% 15 130 9,4 9,0 70 - 9,0
Sputtering (2018)¥ 16 181 965 275 750 - 6,1

Tabela 3.4: Parametros reportados na literatura para YIG sobre GGG crescidos por sput-
tering.

forma bulk sera recorrente nos proximos capitulos e servird como parametro para analisar a

qualidade das nossas amostras.?® 99,100

3.2.5 Bombeamento de spin e ISHE

Uma das maneiras de estudar o efeito Hall de spin é medindo a diferenga de potencial
gerada pelo seu efeito inverso. Para isso é necessario injetar no material uma corrente de spin,
que muitas vezes é obtida pelo fenémeno de bombeamento de spin, explicado no capitulo 2.

O bombeamento de spin pode ser mensurado a partir da parte real da condutancia mista
de spin. Outra forma de estimar o bombeamento de spin é pela seguinte diferenca: s =
apy/NM — Qpy, onde apy é o amortecimento de um filme FM e appr/nvas 0 amortecimento
do mesmo filme FM acoplado a um NM (ver nas equagdes 2.30 e 2.31). Ja a voltagem
induzida pelo ISHE é dada pela equacao 2.37.

A tabela abaixo mostra valores dessas grandezas obtidos em diversos trabalhos para sis-
temas de YIG/Pt e YIG/Cu crescidos por sputtering. Esses resultados servirdo de referéncia
ao nosso trabalho.

A grande discrepancia nos valores listados na tabela 3.5 é decorrente, em grande parte, da
qualidade da interface entre o FM e NM. O grupo liderado por F. Yang e P. Chris Hammel

conseguiu uma 6tima qualidade de interface, fazendo uso de um magnetron sputtering com
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3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu

Estrutura(nm) - Ref gﬂi Qap Visue
(m~?)

YIG(4,5um) /Pe(10)190 1,3 x 10" 125 x 10 " 5,86 uV
YIG(19)/Pt(20)% 3,18 x 10~
YIG(100)/Pt(9)" 1,02 x 1073
YIG(96)/Pt(14)% 2,0 x 108 3,9 uV
YIG(20)/Pt(4)119492 6.9 x 1018 3,6 x 10°3 2,10 mV
YIG(20),/Cu(5)-9%%2 1,6 x 10 81 x 104 0,99 1V
YIG(19)/Cu(5)% 1,6 x 108 1,24 x 10~

Tabela 3.5: Parametros reportados na literatura para bombeamento de spin e voltagem
ISHE para bicamadas de YIG/Pt e YIG/Cu.

geometria nao axial (off-azis). Neste trabalho os autores usaram um alvo de YIG poroso, ou
seja, composto de pequenos graos prensados. Nesse sistema, as particulas ejetadas pelo alvo
chegam ao substrato com uma energia cinética baixa, aumentando a qualidade da superficie
do YIG e, principalmente, diminuindo a interdifusao dos NM no YIG.%2

O aumento do amortecimento de Gilbert devido ao bombeamento de spin em diferentes
materiais ndo magnéticos estd apresentado na figura 3.10. E valido ressaltar que o amorte-
cimento de Gilbert referente a camada de cobre é bem menor que o referente a camada de
platina. Isso pode ser entendido pelo fato do Cu apresentar uma interagao spin-érbita muito
menor que a Pt. Como visto no capitulo 2, a segao de choque do espalhamento assimétrico

é funcao da interagao SO do elétron de conducao.

3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu

Em 2010, Grandhand et al.'%? previram teoricamente, pelo método de Korringa-Kohn-
Rostoker,103,104,105,106,107 1y ayumento no efeito Hall de spin causado pelo mecanismo de
espalhamento assimétrico quando alguns materiais, como Cu, Au e Pt, sao dopados pequenas
quantidades de impurezas ( 1%), como Li, C, Mg, Bi entre outros. Foram feitos calculos
tedricos dos angulos Hall de spin («y) e dos comprimentos de difusdo do spin ()\s) para
esses diversos sistemas com dopantes. Dentre os sistemas estudados, o que apresentou maior

angulo Hall foi o ouro dopado com carbono (a;, = 0,096 ¢ Ay = 101 nm). Outro sistema
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3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu
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Figura 3.10: Variacao da largura de linha em fungao da frequéncia da RF para diferentes
sistemas a base de YIG. Estao representados o aumento do a para diversos NM. Adaptado
da referéncia.!!

de grande destaque foi o cobre dopado com bismuto. Este apresentou aj, = 0,081 e A\; =
120 nm, o que o torna muito apropriado para aplicacoes em spintronica. Os efeitos no ouro
dopado com carbono foram verificados experimentalmente por Seki et al.'% J4 os efeitos no
cobre dopado com bismuto, neste ponto, nunca haviam sido discutidos na literatura.
Explorando esse fato, Niimi et al.'? conseguiram, através do método de absorcao de

corrente elétrical?? 110

mostrado na figura 3.11, estudar o SHE no CuBi. Nesse aparato, é
aplicado uma diferenga de potencial entre a borda inferior do primeiro fio de permalloy (Py1)
e a extremidade esquerda do fio de Cobre, gerando uma corrente elétrica (I.., representada
em lilas). Essa corrente percorre Pyl no sentido & positivo e depois é injetada no fio de
cobre e o percorre no sentido negativo de y. Essa I.. é polarizada em spin se for aplicado um
campo magnético (H, , representado em amarelo) no fio Pyl. A injegao dessa corrente de
spin polarizada no cobre causa um actumulo de spin do lado esquerdo (-y) do fio de cobre,
induzindo uma corrente pura de spin (I, representada pela seta verde) com sentido (y) nesse

mesmo fio. Grande parte dessa [, ¢ absorvida verticalmente (Z) pelo fio do centro (de CuBi).

Os elétrons com spin para cima (Sy, em azul) e os com spin para baixo (S|, em vermelho),
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3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu

sao defletidos na mesma diregao (Z) pelo efeito Hall de spin inverso do CuBi, gerando, assim,
uma diferenca de potencial (Vig.). A parte da corrente que nao foi absorvida pelo fio central
é injetada no segundo fio de permalloy (Py2) e pode ser medida para obter a fracao da

corrente absorvida e quantificar o ISHE.

CuBi Py2

Is
Cu e 4 ‘
s

7 e ,%Xy

Figura 3.11: Esquema de medida utilizado para medir o V;syr. Adaptado da referéncia'?

Py1

Com esse método, os autores conseguiram medir, para o cobre e platina puros e para o
cobre com dopagem de 0,5 % de bismuto e dopagens de 3% de iridio (Ir), a resisténcia do
efeito Hall de spin inverso (Rishe = Visne/I.), onde I, é a corrente de carga que passa pelo

primeiro fio de permalloy, como mostrado na figura 3.12.

——Cu

—— Pt

. ‘ . - CU97|]'3
- ' | Cugg sBig 5

Riste (M€2)

0
H, (Oe)

Figura 3.12: Medidas da resisténcia gerada pelo ISHE para o cobre (preto), platina (verde),
Culr (azul) e CuBi (vermelho). Adaptado da referéncia'?

Com essa medida, os autores demonstraram que a resisténcia gerada pelo efeito Hall de
spin inverso (proporcional ao efeito Hall de spin) no cobre dopado com bismuto é bem maior

que na Pt. E valido ressaltar que a platina é um dos materiais puros com maior efeito Hall
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3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu
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Figura 3.13: Modulo da resistividade gerada pelo efeito Hall de spin na presenca de cobre
dopado com bismuto em func¢ao das resistividades das impurezas. ay é o angulo Hall, obtido
através das inclinagoes das retas (solida para o modelo 3D e tracejada para o modelo 1D).
Adaptado da referéncia.'?

de spin.

Ainda nesse trabalho, no intuito de obter o angulo Hall de spin, os autores fizeram,
a partir das resisténcias obtidas experimentalmente, um estudo com modelos teéricos da
resistividade em 1 e 3 dimensoes. Como mostrado na figura 3.13, o modelo tridimensional
obtém ay = -0,24. Esse valor ¢é cerca de 4 vezes maior em modulo ao proposto teoricamente

102 além de ter sinal oposto.

por Grandhand et al.,

Essas diferencas de sinais e médulos geraram, na literatura, um forte debate sobre as
contribuigdes dos outros mecanismos (principalmente o side-jump) que contribuem para o
SHE.12:106,111,112

Atentos a este fato, Levy et al.''! fizeram um modelo tedrico, baseado em calculos
de primeiros principios (ndo apresentaremos esses resultados, pois fogem ao escopo dessa
dissertagao), para avaliarem as contribui¢oes dos mecanismos de espalhamento assimétrico
e side-jump ao SHE. Os autores constataram que, por esse método, o sinal do angulo Hall
era negativo, corroborando os resultados experimentais obtidos por Niimi et al.'?), porém
ainda com modulo muito menor que os resultados experimentais. Ainda nao foi proposto

na literatura um modelo que se adeque a essa intensidade experimental obtida. Da mesma

maneira, do melhor dos nossos conhecimentos, ainda nao foi exposto na literatura nenhum
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3.3 SHE induzido por impurezas de Bi em Cu

estudo do bombeamento de spin nesse sistema.
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Capitulo 4

Descricao experimental

Sumario

Neste capitulo, sera descrito em detalhes toda a parte experimental do trabalho, come-
¢ando com os cuidados com o substrato e fabricacao das amostras pelo método de sputtering.
Em seguida, o método utilizado para calibragao das taxas de deposicao e determinacao das
espessuras dos filmes. Depois, sera explicada a parte do tratamento térmico das amostras
de YIG, que foi construido com um sistema desenvolvido especificamente para obtencao da
fase cristalografica desejada.

Na sequéncia, sera descrita, de forma sucinta, toda a instrumentacao utilizada para as
medidas de difracao de raios X, microscopia de forca atéomica e fluorescéncia de raios X. Por
fim, sera apresentado, mais detalhadamente (incluindo os tipos de modulagoes possiveis para
auxiliar as medidas, assim como os sistemas de detec¢ao), os experimentos de ressonancia
ferromagnética, bombeamento de spin e efeito Hall de spin inverso, que foram desenvolvidos

no laboratorio de magneto 6ptica do CBPF.

4.1 Corte e preparo do substrato

O substrato utilizado nesse trabalho foi 0 Gd3Gas012 (GGG) com 0,5 mm de espessura e
10 x 10 mm? de area, com orientacgao cristalografica (111) e imprecisao no corte de 0,3° para

a diregao (211). A face em que sera depositado o YIG é polida com rugosidade menor que 0,5
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4.2 Fabricagcao das amostras por sputtering

nm, garantido pela Macashew tecnologias LT DA, empresa que comercializa esse substrato.

Previamente ao corte do substrato, ele foi colado em lamina de vidro, pela parte polida,
utilizando um photoresist AR-P 672.045 comercializado pela Allresis GmbH. Apos a aplicagao
do photoresist, a lamina de vidro é colocada em uma placa quente a 150 °C durante 4 minutos
para que o photoresist seja ativado. Tudo isso feito dentro de uma capela classe 100 (menos
de 3520 particulas maiores que 0,5 ym por metro cubico), localizada na sala limpa classe
1000 (menos de 35200 particulas maiores que 0,5 ym por metro ctbico) do Labnano-CBPF.
Esse cuidado é necessario para evitar a contaminagao da superficie do substrato.

Cada substrato utilizado foi cortado em 4 pedacos iguais de 5 x 5 mm? cada. Para o corte,
foi utilizada uma serra modelo 650 Low speed diamond wheel saw, da South Bay Technology,
com disco de diamante modelo #50265-FH4, com 4 polegadas de diametro e espessura do
corte 0,012 polegadas. A rotacao inicial do corte foi de 5 rpm e a rotacao méxima foi 10
rpm.

Apo6s o corte dos substratos, o photoresist de cada pedago é removido, separadamente, em
banho ultrassonico (Ultra Cleaner 800 da Unic LTDA) por 30 minutos em acetona (C3HgO)
P.A. 99,5% e mais 30 minutos em é&lcool isopropilico (C3HgO) P.A.-A.C.S 99,5%. Por fim,
os substratos sao secados com ar comprimido seco para a perfeita limpeza da superficie de

deposicao do YIG.

4.2 Fabricagao das amostras por sputtering

Para o crescimento dos filmes finos utilizados nesse trabalho, foi empregada a técnica de
deposigao pelo método de magnetron sputtering. O equipamento utilizado é um ATC Flag-
ship Series Sputtering Systems comercializado pela AJA international Inc, do laboratorio de
Superficies e Nanoestruturas - LabSurf - CBPF. Na figura 4.1 (a), esté ilustrado o método
de deposigao dos filmes no canhao de sputtering e em (b), todo sistema.

Previamente a todas deposicoes e apds a introducao do substrato na camara, os alvos
foram limpos pelo procedimento conhecido como pré-sputtering, que consiste em abrir o
plasma de todos alvos para livrar as superficies de quaisquer impurezas. A camara é, entao,

evacuada até uma pressao base nunca maior que 9,0 x 107® mTorr. Essa pressiao base deve
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Substrato —E Base movel —»
°

oooooo o «— Atomos eietados
© do alvo

Antecamara
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Brago de
Locomogao

Regiao de
confinamento
do plasma

Canhao ——>

Magnetrons
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Figura 4.1: Em (a,) estd esquematizado o canhao do magnetron sputtering com os ions do
alvo sendo ejetados para deposicao, além da disposicao dos imas de NdFeB para confinamento
do plasma. A figura (b) é uma esquematizagao do equipamento, onde a base movel pode rodar
e se mover verticalmente, a fim de levar o substrato proximo ao alvo. O brago de locomogao
¢é utilizado para levar o substrato da antecAmara para camara principal. A vélvula manual
sO é aberta para locomogao do substrato quando a antecamara se encontra em baixa pressao,
preservando o vacuo da camara principal.

ser a menor possivel para garantir boa qualidade do filme em relagao a aspectos como pureza,
baixa rugosidade, entre outros.

Todas as deposi¢oes foram feitas utilizando alvos de 50,8 mm de didmetros com purezas
maiores que 99,99%. O YIG, por ser dielétrico, foi depositado utilizando uma fonte de
radiofrequéncia (RF). Os materiais metélicos depositados sobre o YIG apos o tratamento
térmico foram depositados por fontes de corrente continua (DC).

As espessuras foram obtidas por refletividade de raios X (XRR), que sera explicada na
proxima secao. As taxas de deposicao foram estimadas a partir da espessura e do tempo de
deposicao dos filmes finos. Normalmente essa taxa é obtida no primeiro filme depositado. A

tabela 4.1 apresenta os parametros de deposi¢ao para cada caso.

_ Poténcia/ Fluxo Pressao de trabalho Taxa Espessura
Material
Corrente  (sccm) (mTorr) (A /s) (nm)
YIG 75 W 15 10 0,40 - 0,45 20 - 500
Pt 35 mA 50 5 0,631 6-10
CuBi 150 mA 50 5 2,72 6

Tabela 4.1: Parametros de deposicao por sputtering dos filmes finos.
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4.3 Refletividade de raios X

4.3 Refletividade de raios X

A anélise de espessura das monocamadas de YIG, bem como a taxa de deposicao de
todos os alvos utilizados foi feita a partir de medidas de refletividade de raios X (XRR).

Para essa medida, foi utilizado um difratometro X’PERT PRO da Panalytical no labo-
ratoério de raios X do CBPF. Este difratometro é equipado com uma fonte de raios X de cobre
(A = 1.54184 A). O tubo emissor de raios X estava sujeito a uma corrente 40 mA e diferenca
de potencial de 40 kV. Apos serem emitidos, os raios X passam por uma fenda divergente
de 0,5° e um espelho tipo Goebel. E valido ressaltar que esse objeto se comporta como um
espelho concavo, mas, na verdade, ele é um cristal que difrata os raios X de maneira quase
paralela. Apos isso, os raios X passam por uma mascara de 2 cm que restringe o feixe a
amostra. Apoés interagirem com a amostra, os raios X passam por um colimador de placas
paralelas de 27", que funciona também como anti-scattering e por uma fenda de 0,27°. Am-
bos funcionam para deixarem somente os feixes paralelos serem transmitidos. Apés isso, os
raios X passam por uma fenda Soller de 0,04 rad e por um monocromador de carbono. Por
fim, chegam ao detector pontual. Tanto o tubo emissor quanto o detector, e suas respectivas
Opticas, estao acoplados aos bragos de um goniémetro. As medidas foram realizadas entre
0,1 e 4,0 ° (incidéncia rasante) no modo # — 26 com intervalo entre pontos subsequentes de
0,02 © e 5 segundos de coleta de dados em cada ponto.

A interagao entre os raios X e a amostra é de forma que, quando os raios X interagem com
a interface entre dois meios com densidades eletronicas diferentes (por exemplo, a interface
entre ar e um filme fino metélico), abaixo de um certo angulo (dngulo critico), a radiacdo é
quase que totalmente refletida. Somente uma onda evanescente efetivamente penetra no ma-
terial. Essa condigao é conhecida como reflexao total. Quando a radiacao incide no material
com angulo maior que o angulo critico, o feixe passa a penetrar no material. Novamente,
quando esse feixe atravessa mais uma interface (agora, por exemplo, entre o metal e um
substrato), ele é novamente refletido. Assim, como no caso da lei de Bragg, a diferenca de
caminho 6ptico entre o feixe refletido na primeira interface com aquele refletido na segunda,
ou seja, nas interfaces ar/filme e filme/substrato, causara interferéncia, ora construtiva, ora

destrutiva, resultando nas franjas de Kiessig.''3
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4.3 Refletividade de raios X

Analogamente a relacao de Bragg, podemos obter a equacao que relaciona essas franjas

a espessura do filme fino (¢), que é da forma:

AN 2
29 _ 2
sen“f = <2t> n®+ 20 (4.1)

onde A é o comprimento de onda do raios X (no nosso caso A = 1,54184), n é a ordem da
difragao, 20 ¢ a diferenga entre as densidades eletronicas dos materiais e € é o angulo de
incidéncia, que correspondem aos méximos de interferéncia, ou seja, maximos das franjas de
Kiessing.

Esta equacao permite um ajuste quadratico da forma:

sen®0 = an® + b, (4.2)

2
com a = <A> e b = 20. A partir do valor ajustado para a, é possivel obter a espessura

2t

t do filme fino que esta sendo medido. Esses ajustes foram feitos utilizando um programa
escrito no CBPF chamado XRR easy thickness. Esse programa calcula somente a espessura
do material, que é dada pela equacao 4.3, nao ajustando os outros parametros, como a

densidade eletrénica.

LA
=57

A figura 4.2 mostra alguns resultados experimentais obtidos para filmes com espessuras

(4.3)

entre 18 e 91 nm. Dessa figura podemos observar que os filmes mais finos apresentam franjas
mais distantes uma das outras, como esperado. Todos os ajustes feitos pelo programa, o fator
de qualidade, R-quadrado, foi maior que 0,999.

Apesar da figura 4.2 representar somente alguns resultados, foram feitas medidas de
espessura para todas as amostras apos o tratamento térmico que serd explicado na proxima
sessao. Os valores de espessura obtidos nessas medidas serao utilizados ao longo desse

trabalho.
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4.4 Tratamento Térmico
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Figura 4.2: Padrao de reflexao das amostras de YIG com diferentes espessuras.

4.4 Tratamento Térmico

Apos a deposicao dos filmes finos de YIG, todas as amostras foram submetidos a trata-
mento térmico fora da camara de deposigao, visando obter uma estrutura monocristalina
com orientac¢ao (111). Além disso, o tratamento térmico foi feito em atmosfera de oxigénio,
no intuito de remover vacancias desse elemento na superficie dos filmes. Essas vacancias
podem ter sido geradas por uma nao preservacao da estequiometria durante a deposicao.

Para realizagao do tratamento térmico, foi desenvolvido, no laboratério de fornos do
CBPF, um sistema com atmosfera controlada por fluxo de gas, acoplado a um forno tubular,
como mostrado na figura 4.3. O gas é fornecido para o sistema por um cilindro de oxigé-
nio comprimido com pureza de 99,9999 %, fornecido pela Prazair Technology, Inc. O gés
passa por um rotametro 032-41-ST da Aalborg Instruments and Controls, INC, que também
controla o fluxo até um valor méximo de 143 ml/min.

Apos passar pelo controlador de fluxo, o Oy € injetado em um tubo de quartzo com 2 cm

de diametro e 70 cm de comprimento completamente vedado, com excecao da saida de gas
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4.4 Tratamento Térmico

na coluna d’agua, que funciona como um controlador da pressao dentro do tubo. O cilindro
de quartzo, por sua vez, fica dentro de um forno tubular M Mini-Mite Tube Furnace C2,
comercializado pela McQueen Laboratory Supply Company, que pode atingir temperatura
méaxima de 1100 °C.

Todas as amostras foram tratadas separadamente. Durante o tratamento, as amostras
foram dispostas sobre uma barquinha de alumina, visando garantir a homogeneidade do

fluxo de gas na superficie das amostras, como mostrado no detalhe da figura 4.3.

Figura 4.3: Sistema de tratamento térmico de amostras de YIG, com atmosfera controlada.

O tratamento térmico ocorreu em trés etapas:

- A primeira foi a rampa de aquecimento, onde a temperatura do forno variou linearmente
durante duas horas, desde a temperatura ambiente, 30 °C, até a temperatura do tratamento
térmico.

- Na segunda etapa, a amostra foi mantida a temperatura de tratamento térmico, por um
determinado intervalo de tempo, que chamaremos de tempo de tratamento térmico (TT).
Realizamos o tratamento térmico em temperaturas entre 750 e 900 °C, com tempo de duas,

quatro ou seis horas.
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4.4 Tratamento Térmico

- Por fim, a amostra foi resfriada, também em uma rampa linear de temperatura que
durou 12 h, até a temperatura ambiente, como pode ser visto na figura 4.4.

E valido constatar que, apos o tratamento térmico, a amostra passa apresentar uma alte-
rac¢ao na sua coloragao, passando de amarela, parcialmente transparente, para uma coloracao
branca, ainda mais transparente. Esse comportamento pode ser visto na foto inserida na

figura 4.4. Este pode ser considerado o primeiro indicio da mudanga de fase cristalografica

do filme.

Tratamento Térmico

Antes Depois

Temperatura (°C)

Tempo (h)

Figura 4.4: Grafico da temperatura em funcao do tempo para o tratamento térmico das
amostras de YIG. A temperatura TT pode assumir valores entre 750 e 900 °C. O tempo T,
¢ fixado sempre em duas horas, o Ty pode assumir valores entre quatro e oito horas, enquanto
o intervalo entre T5 e T3 é de 12 horas. A figura inserida no grafico mostra a amostra de
YIG antes e depois do tratamento térmico.

A variacao dos parametros de tratamento térmico, mais especificamente o tempo, a tem-
peratura, bem como do fluxo de Oy ao qual o filme é submetido, serao objetos de estudo

desse trabalho e terao seus resultados expostos e discutidos no préoximo capitulo.
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4.5 Difragao de raios X

4.5 Difracao de raios X

Foram feitas analises cristalograficas por difracao de raios X (XRD). O equipamento uti-
lizado para essa medida foi do mesmo modelo utilizado para o experimento de refletividade
de raios X, com o mesmo tipo de tubo de raios X. A diferenca béasica é a 6ptica dos equipa-
mentos. As medidas foram realizadas na configuracao 6 — 20 em um intervalo angular de
20° até 130°, com passo de 0,008°, o tempo de contagem foi de 200 segundos por cada ponto

1 Além disso, o tubo emissor de raios X

e a amostra rodava a aproximadamente 30 rad s~

estava sujeito a uma corrente e diferenca de potencial de 40 mA e 40 kV, respectivamente.
Nesse experimento, o feixe nao incide na amostra a angulos rasantes. Entao, quando

a condicao de Bragg (equacdo 4.4) é satisfeita, os feixes paralelos refletidos pela mesma

familia de planos cristalinos da amostra vao interferir de forma construtiva e formar os picos

de Bragg.

nA = 2dsinf (4.4)

onde n é um nimero inteiro, d é a distancia entre planos subsequentes da mesma familia e
0 é o angulo de incidéncia do feixe.

Nesse caso, a Optica de raios X é tal que, apds o feixe ser emitido pelo tubo, ele passa por
uma fenda Soller, seguida de uma fenda divergente de 0,5° e uma mascara de 2 cm. Apos
interagir com a amostra, ele passa por outra fenda divergente de 0,5° e mais uma fenda
Soller. Por fim, o feixe atravessa um monocromador de carbono e chega ao detector. Nesse
caso o detetor é um X’Celerator, um detector unidimensional que acelera a aquisicao dos
difratogramas. O tubo emissor, o detector, assim como toda a 6ptica, estao acopladas a um

goniometro.

4.6 Microscopia de forca atomica

Para analise topografica, foram feitas micrografias utilizando um microscopio de forga
atomica (AFM). Em resumo, o mecanismo de funcionamento destes equipamentos consiste

em uma placa, chamada cantilever, com uma ponta de poucos nandémetros de raio em uma de
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4.7 Fluorescéncia de raios X

suas bordas. Quando a ponta chega proximo a superficie, forcas entre a ponta e a superficie
causam uma deflexao no cantilever.

Dentre os diversos modos que sao permitidos pelo equipamento, o utilizado foi o tapping
mode. Nesse modo, o cantilever oscila em sua frequéncia de ressonancia natural a uma
amplitude constante. Quando a ponta se aproxima da superficie, o cantilever tem sua
amplitude de oscilagao variada devido as forcas de interagao ponta-superficie. As imagens,
entao, sao geradas a partir das analises dessas variagoes. Essa técnica nos permite analisar,
dentre outras coisas, a rugosidade da superficie dos filmes finos.

O modelo utilizado nos experimentos foi um Multimode 8§ AFM, nanoscope V da Bruker,
com ruido menor que 0,3 A. O microscopio estava equipado com um cantilever com 125 pm
de comprimento, 30 um de largura e 2 pm de espessura e com frequéncia de ressonéancia na
faixa de 90 e 230 kHz. A ponta utilizada foi de silicio com 15 um de altura e 10 nm de raio
e recoberta com uma camada de ouro.

Os valores da rugosidade foram medidos pelo desvio médio quadratico (root-mean-square

RMS). As varreduras foram feitas sempre numa area de 4x4 pm?.

4.7 Fluorescéncia de raios X

Para a caracterizacao quimica dos filmes produzidos, foram realizadas anélises de fluo-
rescéncia de raios X. De forma simples, o mecanismo por tréas dessa técnica parte do principio
de que atomos interagindo com radia¢ao eletromagnética (com energia maior que a de li-
gagao de elétrons de carogo) podem ter seus elétrons excitados. Quando isso ocorre, uma
camada mais interna do atomo fica instavel e com um ’buraco’ na camada da qual o elétron
foi ejetado. Sendo assim, um elétron de uma camada superior pode ocupar o 'buraco’ da
camada mais interna e emitir energia correspondente a diferenca de energia entre os niveis
atomicos, na forma de radiacao. Essa energia é caracteristica de cada transicao de cada
atomo. Portanto, a caracterizacdo quimica é feita a partir da detecgao dos raios X (com
energias caracteristicas) emitidos pelos elétrons ao mudarem de camada.

O equipamento utilizado para essa analise foi um espectrometro de fluorescéncia de raios

X, modelo Azios™* sequencial da PANalytical. O tubo emissor de raios X primarios (que
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4.8 Magnetometria

vao ejetar os elétrons), foi um STT-mAX com anodo de Rodio (Rh), que pode ser sujeito a
uma diferenca de potencial de 40 kV e uma corrente de 125 mA. A 6ptica do equipamento
conta com mascaras, colimadores e filtros. Os raios X emitidos pelas transi¢oes dos elétrons
sao separados por comprimento de onda, relacionado com a energia pela lei de Planck, antes
de serem detectados. Essa separacao é feita pela difracao da fluorescéncia emitida pela
amostra por um dos 4 cristais (LiF 200, PE002, Ge e Px1) do equipamento. Esses cristais
sao capazes de definir as linhas espectrais correspondentes aos comprimentos de onda dos
elementos quimicos, abrangendo do Fluor (F) ao Uranio (U).

O software Super@) do proprio equipamento faz a analise qualitativa, indicando, pelo
comprimento de onda ou energia, o &tomo e a transicao responsavel pelos picos detectados.
Além disso, o software é capaz de quantificar a proporg¢ao dos elementos contidos na amostra

(exceto quando muito baixas) com base na rela¢ao das intensidades dos picos.

4.8 Magnetometria

Foram feitas medidas de magnetizacao em fungao do campo magnético a uma tempera-
tura de 300 K. Para isso, foi utilizado um magnetrometro de amostras vibrantes, modelo
VersaLab da Quantum Disign. Em poucas palavras, essa medida consiste em vibrar mecani-
camente uma amostra dentro de bobinas, tudo sob a agao de um campo magnético aplicado
por um eletroima. Quando a amostra magneticamente polarizada vibra dentro das bobinas,
ela gera uma variagao no fluxo magnético dentro do sistema, que, por sua vez, induz, pela
lei de Faraday, uma forca eletromotriz nas bobinas. Essa é lida por um amplificador lock-in
e relacionada com a magnetizacao da amostra.

No nosso caso, o campo magnético gerado pelo eletroima é aplicado na direcao do plano
do filme fino, que para o YIG ¢ a direcao de facil magnetizacao. As medidas, com duragao
de duas horas cada, foram feitas no modo de campo persistente, onde o campo fica constante
em cada passo para coletar os dados. O valor do campo magnético maximo foi de 50 Oe e

variou com um passo de 0,1 Oe.
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4.9 Ressonancia Ferromagnética

Na secao 2.2, foi apresentado o desenvolvimento de um modelo tedrico do tensor sus-
ceptibilidade magnética no caso de um material descrito por um macrospin, sujeito a um
campo magnético DC ao longo da direcao Z, além de um campo magnético AC de menor
intensidade nas diregdes & e . Como visto, o resultado é o tensor de Polder (equacao 2.15).
Também foi mostrado, na se¢ao 2.3, que, quando a relagao de Kittel (hf = wrr = gupH,es)
é satisfeita, o sistema se encontra em ressonancia.

Nesta secao, sera discutido como podemos associar a absorcao de micro-ondas de um
sistema em ressonancia & xac. Também serao discutidos dois tipos de modulagoes que
podem ser utilizados nos experimentos. Essas modulacoes sao utilizadas a fim de melhorar a
qualidade do resultado experimental. Por fim, serao apresentados esquemas dos experimentos
de ressonéncia ferromagnética e de efeito Hall de spin inverso, além dos ajustes dos modelos

fisicos utilizados para as analises desses dados.

4.9.1 Deteccao por absorcao de ondas RF

Materiais magnéticos com dinamica regida pela equacao LLG submetidos a um campo
magnético externo satisfazem a relagao de Kittel quando excitados por frequéncias entre 1 e
40 GHz, chamada de radiofrequéncia (RF).

Quando a relagao de Kittel é satisfeita, existird um campo magnético de ressonancia
(H,.s) correspondente para cada frequéncia RF (wgp) utilizada. Por isso, um experimento
capaz de variar tanto a frequéncia da RF quanto o campo magnético aplicado é ideal para
que seja possivel obtermos todos os parametros descritos nas equagoes 2.25 e 2.28. De forma
geral e como ja discutido no capitulo 2, as medidas dos espectros ressonancia ferromagnética
(FMR) podem ser feitas de duas maneiras. A mais usual e a que empregaremos nesse
trabalho é fixando a frequéncia da RF (wgp) e variando a amplitude do campo magnético
DC aplicado (Hp) em torno do campo de ressonancia (Hes).

No nosso experimento, o campo magnético DC foi gerado por um eletroima 5/03AC
Electromagnet da empresa GMW Associates, que garante uma boa homogeneidade na regiao

da amostra. Essa bobina é alimentada por uma fonte de corrente DC da marca Kepco BOP
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36-12M, que permite aplicar correntes entre -12 A até 12 A. Com essa corrente, a amplitude
maxima do campo magnético gerado pela bobina é de 2.4 kOe e 0 menor passo em campo é de
0,2 Oe. Esse campo magnético é medido por uma sonda Hall comercial da marca LakeShore
modelo 455A058.

Foi utilizado um gerador da marca Anritsu modelo MG3692C para gerar ondas com
frequéncias da faixa de 2 até 20 GHz e com poténcia maxima de 18 dBm. Para que a RF
fosse conduzida até a amostra, utilizou-se uma linha de transmissao com grande largura de
banda. Para tanto, foi escolhida uma guia de onda coplanar com aterramentos laterais.

Este aparato experimental é adequado para medir espectros de FMR semelhantes ao
exemplo da figura 4.5. Basta, para tanto, aplicarmos a mesma metodologia discutida no
capitulo 2, isto é, considerarmos a absor¢ao de RF, na ressonancia, como tendo a forma de

uma lorentziana e aplica-la a expressao:

M, (HO T 4w M, + Za:)

2
<H0 + 47 M, + iaw> <H0 + iaw) — (w)
~y ~y ~y

aw . w o, a 1
onde AH = — ¢é a largura de linha e H,.;, = — é o campo de ressonancia. Desta analise,
Y Y

(4.5)

XAC =

poderiamos obter H,., e largura de linha AH, uma vez que eles nao dependem da amplitude
e direcao da RF.%0

No entanto, existem alguns tipos de modulacao e mecanismos de deteccao que sao ex-
tremamente importantes para melhorar a sensibilidade da medida. Estes serao explicadas

nas proximas segoes.

4.9.2 Cavidade ressonante

Algumas amostras também foram medidas pelo método de cavidade ressonante. Nesse
método, é utilizado uma guia de onda de secao retangular para transmitir a RF & amostra,
com uma frequéncia fixa. No caso, foi utilizada a banda X, que corresponde a uma frequéncia
de 9,8 GHz. O espectro de FMR obtido por esse método exemplificado na figura 4.6 é obtido

com uma modulagao por campo magnético, como sera explicado nas proximas secoes.
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Figura 4.5: Exemplo de espectro de ressonancia ferromagnética medido por absor¢ao de RF
em guia de onda, sem modulacao.

O equipamento utilizado foi um EPR ESP 300FE da Bruker, que conta com eletroima,
bobinas de modulagao, amplificador de sinal, diodo retificador, gerador de RF de banda X,
gaussimetro e amplificador lock-in, dispostos de maneira similar ao experimento com guia
de onda.

A vantagem desse tipo de medida é que, ao contrario da medida por guia de onda onde
somente parte da amostra se encontra em contato com a RF, nesse método toda a amostra
esta interagindo e absorvendo a RF. Além disso, por ser uma medida em uma frequéncia
fixa, no caso a banda X, facilita a comparacao com outros resultados da literatura. Por
outro lado, nesse tipo de equipamento nao é possivel variar a frequéncia da RF. Por isso, nao
é possivel obtermos, das curvas de ressonancia, os parametros relacionados a dinamica da
magnetizagao, tais como a relaxacao de Gilbert, a anisotropia e a magnetizacao de saturacao.
As medidas dos espectros de FMR nessas condi¢oes foram utilizadas como um ponto adicional
de frequéncia para os ajustes pelas equagoes 2.25 e 2.28. Isso é particularmente interessante,

pois, com o aparato baseado em guia de onda, nao é possivel a aquisigao do espectro nessa

frequéncia.
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Figura 4.6: Exemplo de um espectro de ressonancia ferromagnética medido por cavidade
ressonantes, com modulagao por campo magnético.

4.9.3 Meétodo de deteccao lock-in

Em geral, os sinais gerados por experimentos de ressonancia ferromagnética sao muito
pequenos, muitas vezes menores que os ruidos experimentais. A solu¢do mais comum nesses
casos € a utilizacao de um amplificador lock-in. Este tipo de amplificador toma como base
uma frequéncia de referéncia. Ele detecta somente o sinal com esta frequéncia de referéncia,
eliminando sinais esptirios com frequéncias distintas.

O amplificador lock-in mede uma voltagem DC (Vp¢), que é dada pela média do produto

integrado no tempo entre o sinal da amostra (V,,;) e o sinal de referéncia. No caso senoidal,

esse sinal pode ser escrito como:!'4

1 t

Voo = [Vai(t)] = f/ ViSen2m frer - 8|Veni(5)ds (4.6)
t—T

onde T', fr.y e Vi, sao, respectivamente, o tempo de integracao, a frequéncia de modulacao e

a amplitude do sinal de referéncia.

No nosso experimento, foi utilizado um SR124 Analog Lock-In Amplifier da empresa
Stanford Research Systems. Além dele, foi necessaria a utilizagao de um diodo retificador,
para transformar o sinal AC gerado pela fonte RF e transmitida pela amostra (absorvido

na condi¢ao de ressonancia) em um sinal DC que possa ser medido pelo lock-in. O modelo
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utilizado foi um 8474B Planar-Doped Barrier Diode Detector, da Keysight Techinologies,

capaz de retificar sinais com frequéncias entre 0.01 e 18 GHz.

4.9.4 Tipos de modulagao

No capitulo 2 e nas segoes anteriores, vimos que espectros de FMR podem ser medidos
de duas maneiras: a primeira (utilizada nesse trabalho) é fixando a frequéncia da RF (wgp)
e variando a amplitude do campo magnético DC aplicado (Hy); a segunda é fixando o campo
magnético DC e variando a frequéncia da RF. Também vimos como o tensor susceptibilidade
magnética AC (xac) de um dado material pode ser relacionado a voltagem medida por um
lock-in numa medida de FMR. Embora um experimento sem modulagao (sem uso de lock-in)
pode ser suficiente para medir espectros de FMR, a relacao sinal ruido nessa configuracao,
na maior parte das vezes, nao é boa para tal. Contudo, o lock-in necessita de algum tipo
de modulagao, com uma frequéncia bem definida para servir como referéncia. A questao,
entao, passa a ser: Qual o melhor método de modulacao para ser utilizado como referéncia
do lock-in?

Neste trabalho, para melhorar a qualidade dos sinais obtidos, foram utilizados dois tipos
de modulacoes. A modulagao por campo magnético, utilizada nas medidas de FMR, e a
modulacao por amplitude de sinal, utilizada para medidas de ISHE.

Na modulacao por amplitude, o gerador de RF deve ser capaz de emitir um sinal, com
intensidade modulada senoidalmente em frequéncias na faixa do kHz. Em outras palavras,
a RF devera ter duas frequéncias: uma na ordem de GHz, para excitar o macrospin da
amostra, e outra na faixa do kHz, para servir de referéncia para o lock-in. Com esse tipo
de sinal, a integral da equagao 4.6 tem solucao trivial e os sinais de entrada e saida sao
proporcionais entre si, isto é: V,,; o< V.

No caso da modulagao por campo, a amplitude do campo magnético (que antes era DC)
passara a ter uma dependéncia temporal, tal que H(t) = Hpc+ HpnoaCoS(Wmoqt). Com isso, a
integral 4.6 s6 pode ser resolvida numericamente. Porém, se a variacgao AC em torno de cada
ponto na curva de absorcao for considerada infinitesimal, o que corresponde a campos de
modula¢ao AC de ’baixa intensidade’, essa modulagao pode ser entendida como a inclinagao

da curva no ponto medido, o que equivale & sua derivada. De fato, o calculo numérico da
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4.9 Ressonancia Ferromagnética

integral 4.6, quando o sinal de entrada é uma curva lorentziana, ¢ uma funcao descrita pela
derivada da lorentziana.

Esse sinal, na forma de uma derivada de lorentziana, pode ser ajustado matematica-
mente por uma curva lorentziana simétrica e outra antissimétrica. Tomando os devidos
cuidados, essa metodologia nao afeta os valores originais da largura de linha ou o do campo

de ressonancia de uma medida. Essas curvas lorentzianas simétricas (S(H)) e antissimétricas

(A(H)) podem ser escritas como:*°
Bl pre—
B 1+ (HO - Hu)2
(AH)?
(4.7)
(HO - Hres)
_ AH
A(H) = 1+ (Ho — Hy)?
\ (AH)?
O sinal medido pelo lock-in sera entao:*°
o d‘/;nt(H) _ 1 2 2
Vsai = HACT = HACEBVSS(H)A(H) + Vo[A*(H) — S*(H)]] (4.8)

onde H ¢ é a amplitude da modulacao AC e V; e V, sao, respectivamente, as amplitudes de
S(H) e A(H).

Essa metodologia de modulagao por campo leva a uma melhora expressiva na sensibili-
dade do sistema, pois elimina os ruidos do circuito RF, o que, juntamente com a detecgao
lock-in, leva o nivel de ruidos em nossas medida a valores muito baixos.

No caso da modulacao do campo, o maior cuidado a ser tomado ¢ com a intensidade
do campo de modulacao. A depender dessa, podera haver uma distor¢ao no sinal medido,
alterando o campo de ressonancia e aumentando, artificialmente, o valor tanto da largura
de linha, quanto o do campo de ressonancia. Visando evitar esse problema, foi feita uma
analise do efeito dessa amplitude sobre o espectro de FMR. Para tanto, foram utilizadas
como referéncias espectros das amostras de YIG, pois estas tém larguras de linha muito
baixas, proximas a 2 Oe. Foi constatado que, para campos de modulacao maiores que 0,5

Oe, o espectro de FMR comeca a ser distorcido e a largura de linha aumentada. Esse
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4.9 Ressonancia Ferromagnética

comportamento pode ser visto na figura 4.7, onde sao apresentados espectros obtidos com
diferentes campos de modulagao (entre 0,5 e 5,0 Oe). Também é apresentado na figura, em
circulos amarelos, o espectro medido usando modulagao por amplitude da RF, que, como
veremos a seguir, nao altera artificialmente o sinal. Podemos observar, ao compararmos as
larguras de linha dos espectros obtidos por modulacao de campo ao por amplitude, que para
amplitudes de campos de modulagao maiores que 0,5 Oe, introduzem um artefato a medida,
fazendo com que as larguras de linha sejam artificialmente aumentadas. Além disso, o campo
de ressonancia (H,.s) também tem seu valor acrescido, porém nesta figura, para efeitos de

comparagao, o eixo do campo Hj foi normalizado pelo campo de ressonancia H,..

10
' W _=5,0GHz
-f... . RF
5 uSSgug
T
o |
—~ 0 &
i . ,#‘I
S f L
~ 5 ] bl
o) u -'lll'llr
lgn Amplitude do campo i g
Q -10 qde modulagdo Largura de linha
-2 ® 0,50e m 470e
154 ® 1,0 Ce m 530e
m 150e m 550e
= 200e ® 590e
201 m 400e = 8,00e
5,0 Oe 9,4 Oe
-25 Modulagdo RF 4,7 Oe
v T v 1 T T T T T T T T T T T
-15 -10 -5 0 5 10 15
Hy-H,es (O€)

Figura 4.7: Absor¢ao da onda RF em fun¢ao do campo magnético aplicado normalizado pelo
campo de ressonancia. Em quadrados pretos estao representados os espectros de FMR com
modulagao por campo magnético AC de 0,5 Oe. Em vermelho de 1,0 Oe, em azul 1,5 Oe,
em verde 2,0 Oe, em roxo 4,0 e em laranja 5,0 Oe. Em circulos amarelos estao representados
os obtidos pela modulacao de intensidade da onda RF.

Para gerar o campo de modulagao, foi utilizado um par de bobinas de Helmholtz com
2 cm de diametro. Estas bobinas foram alimentadas por um gerador de funcao Function
Synthesizer 3910 da marca Keithley Instruments, acoplado a um amplificador de poténcia
EP/000 da marca Behringer. O gerador aplica uma diferenca de potencial nas bobinas de
0,5 V. Essa tensao é aferida por um multimetro digital mdm-8165A da marca Minipa. A

tensao AC, devidamente aferida, gera um campo magnético AC na regiao central das bobinas
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4.9 Ressonancia Ferromagnética

de campo DC, com amplitude de 0,5 Oe (ver figura 4.8).

4.9.5 Configuragao Experimental

Grande parte das medidas de ressonancia ferromagnética foi feita no laboratério de
magneto-6ptica do CBPF, utilizando um equipamento desenvolvido e montado no préprio
laboratorio. A figura 4.8 apresenta um diagrama do experimento e seus principais compo-
nentes.

Um computador controla a fonte de corrente DC, que alimenta o eletroima para gerar o
campo Hy, o gerador de radiofrequéncia, que gera a onda RF, e o gerador de fungoes, que
cria uma corrente AC para alimentar a bobina de modulacao que, por sua vez, gera o campo
H,noq- Durante as medidas, a frequéncia da RF é fixada em um dado valor (wgr), enquanto
o campo magnético DC (Hy) gerado pelo eletroima é variado. Quando o campo aplicado
se aproxima do campo de ressonancia da amostra (H,.s), a condigdo de Kittel passa a ser
satisfeita e a amostra entra em ressonancia, absorvendo parte da energia da RF. A RF nao
absorvida pela amostra passa pelo diodo retificador a fim de, em seguida, poder ser lida pelo
amplificador lock-in analogico. Esse sinal é convertido em digital por um conversor analogico
digital - DAC USB-6002 da National Instruments - e, ao final, lido e armazenado no mesmo

computador que controla o sistema.

4.9.6 Ajuste das curvas

Os resultados das medidas dos espectros de ressonancia ferromagnética no YIG nos da
informagoes sobre as propriedades magnéticas do filme fino. Como explicado anteriormente
(ver capitulo 2 e segOes anteriores), a absor¢ao da radiofrequéncia pelo sistema, quando este
estd em ressonancia, pode ser relacionada a susceptibilidade magnética. Por sua vez, esta

pode ser ajustada por duas curvas lorentzianas, uma simétrica e outra antissimétrica, ou

seja: 10
H HO - Hres HO — HTes 2 , 2
- AH _AH | _[__(AHF
U R | -y <1+<H—H>> <1+(H0—Hu)2> “ e
( (AH)? ) (AH)?
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Referéncia lock-in (DAC)

W

—
do lock-in

ﬁ =~ Bobina de nodulagdo

Diodo Retificador

>

(

——

Gerador de
L Radiofrequéncia

!

—>» Eletroima

Fonte de corrente

" Amplificador
am | g poténcia J—J

Multimetro ‘
digital

‘ Gerador de ‘
onda AC

Computador

Figura 4.8: Diagrama do experimento de FMR. Em vermelho, estao representados os
eletroima e a fonte de corrente que o alimenta. Em laranja, estao representadas as bobinas
de Helmholtz que geram o campo magnético AC que servem para modular o campo e os
equipamentos utilizados para alimenta-la. Em verde escuro, estd representada a amostra,

enquanto, em verde claro, a guia de onda. O gerador

de RF esta representado em lilas. O

amplificador lock-in e o conversor digital estao representados em azul e azul claro, respec-
tivamente. Por fim, em cinza, esti representado o computador que controla o sistema e

armazena os resultados.

68



4.9 Ressonancia Ferromagnética

onde V, e Vi, como definidos anteriormente, sao as amplitudes das func¢oes antissimétrica
e simétrica, respectivamente, Hy é o campo magnético aplicado, H, é o campo efetivo de
anisotropia magnética do filme fino, AH é a largura de linha e H,.., é o campo de ressonancia.

Como exemplo, apresentamos na figura 4.9 a medida de uma amostra de YIG com 50
nm de espessura. Esta amostra foi tratada termicamente a 750 °C, durante 4 h, com um
fluxo de oxigénio de 120 ml/min. O espectro de FMR foi medido usando uma guia de onda
coplanar para aplicar uma frequéncia de RF fixa (wgr = 1,0 GHz, nesse exemplo) & amostra.
O campo DC (H,) foi variado em torno do campo de ressonancia. Como pode ser visto, os
dados experimentais se ajustam perfeitamente a equacao 4.9. Neste caso, a largura de linha
medida foi 1,80 Oe e o campo de ressonancia 62,35 Oe. Isso indica que a parte do filme que

entra em ressonancia ¢ homogénea.

¢ Experimental
Frequéncia = 1,0 GHz —— Ajuste
Ar === Fit Sum

87 AH= 1,80%0,02 Oe
| H_=6235+0,020e

Derivada da poténcia absorvida (u.a.)

45 50 55 60 65 70 75 80
Campo magnético (Oe)

Figura 4.9: Curva da derivada da poténcia absorvida em fun¢ao do campo magnético aplicado
ao YIG para frequéncia da RF de 1,0 GHz. Amostra com 50nm tratada termicamente a 750°
C durante 4 h com um fluxo de Oz de 120 ml/min.

Essas medidas de FMR foram repetidas para diferentes valores de frequéncia da RF
(wgrr), neste caso, de 1,0 até 9,0 GHz, com passo de 0,5 GHz. Os dados brutos dessas
medidas podem ser visto na figura 4.10.

Todas as 17 curvas obtidas foram ajustadas com a equacgao 4.9. A partir desses ajustes,
foram obtidas as larguras de linha (AH) e os campos de ressonancia (H,.s) para cada fre-

quéncia fixa de RF (wgp).
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Figura 4.10: Curvas da derivada dos espectros de absor¢ao em fungao do campo magnético
para frequéncias entre 1,0 GHz e 9,0 GHz.

Mostramos na figura 4.11 o grafico com os valores obtidos das larguras de linha (AH)
em funcdo das frequéncias da RF utilizadas (wgrr). Esses dados experimentais podem ser

ajustados pela expressao 4.10:

AH = g(JJRF + AHk

Y (4.10)

onde AHj leva em conta tanto a anisotropia efetiva do sistema de medidas como o acopla-
mento entre o filme e a guia de onda utilizada e |y| = 2,802 MHz Oe ™! para o caso do elétron
livre. Nessa mesma figura (4.11), mostramos o resultado desse ajuste (4.10), a partir do qual
é facil obtermos os valores do amortecimento de Gilbert («) e do parametro AHj,.
Conhecendo os valores de frequéncia de RF aplicada e os campos de ressonancia (H,s)

obtidos dos ajustes dos espectros de FMR, podemos utilizar a equagao de Kittel (4.11):

WRF = |’Yeff|\/[H'res + Hu] [Hres + Hu + 47TM5] (411>

para ajustar esses dados e obtermos os valores da razao giromagnética efetiva (|7.ss|), do
campo efetivo de anisotropia (H,) e da magnetizagao de saturagdo (M;). Um exemplo dessa

analise é mostrado na figura 4.12, onde em azul estao os pontos relacionando wrpr com H,..
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Figura 4.11: Curva da largura de linha em func¢ao das frequéncias de ressonancias fixadas
durante as medidas de FMR. Em azul, os dados experimentais obtidos através do ajuste das
curvas pela equacao 4.9 e em vermelho o ajuste destes pontos utilizando a equacao 4.11. O
amortecimento de Gilbert obtido foi 1,80 x 1073,

e em vermelho o ajuste da relacao de Kittel destes pontos.

Podemos notar que o tltimo ponto das figuras 4.11 e 4.12 esta destacado como cavidade.
Esses pontos foram obtidos experimentalmente por meio das medidas realizadas na cavi-
dade ressonante (banda X), enquanto os demais foram obtidos pelo aparato com a guia de
onda. Esses resultados sao muito importantes e mostram que, mesmo utilizando dois méto-
dos distintos e dois equipamentos diferentes, os resultados tém o mesmo comportamento e
corroboram-se. Além disso, os ajustes feitos somente com os dados obtidos pela guia de onda
preveem, dentro do erro, o resultado obtido pela cavidade ressonante.

Na hipotese de existir mais de uma fase magnética presente na amostra, seu espectro
apresentard duas ou mais ressonancias. Isso pode ser causado, por exemplo, pela presenca
de outra orientacao cristalografica. De fato, tal artefato foi observado em algumas amostras
quando medidas na cavidade ressonante. Diferentemente da guia de onda, que nao excita
a amostra inteira, no caso da cavidade, as bordas do filme, que foram cortadas, também
sao excitadas e, consequentemente, contribuem para a absor¢ao de RF. O resultado disso é
um espectro de FMR com varias ressonancias. Essas muitas ressonancias podem ser decon-

voluida em uma série de lorentzianas 4.9, cada uma delas representando um determinado
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Figura 4.12: Curva da frequéncia da RF utilizada na medida do espectro (wgr) em fungao
do campo de ressonancia Hres. Em azul, os dados experimentais obtidos através do ajuste
das curvas de FMR e em vermelho o ajuste dos dados utilizando a equacao de Kittel.

comportamento magnético, como mostra a figura 4.13.

Nesse grafico, o ajuste 1, em linha continua vermelha, refere-se a0 mesmo ordenamento
magnético medido pelo aparato com guia de onda. J& os demais ajustes, representados
pelas linhas tracejadas, com intensidades menores, sao consequéncia de comportamentos
magnéticos espurios, provavelmente provenientes de defeitos na cristalinidade nas bordas do
substrato de GGG, causados pelo corte (ver segdo 4.1). O ajuste matemaético é possivel em
alguns casos, porém, quando feito, introduz um grande erro associado a medida, como pode
ser visto no tltimo ponto do grafico da figura 4.11.

Podemos concluir que o corte do substrato de GGG, sobre o qual o YIG é depositado,
afeta somente o ordenamento cristalino de suas bordas e, por consequéncia, o comportamento

magnético do YIG.

4.9.7 Efeito Hall de spin inverso

Como explicado no capitulo 2, o efeito Hall de spin, normalmente, é caracterizado uti-
lizando seu efeito inverso. Para isso, é necessario a injecao de corrente pura de spin ao
material que pretende-se caracterizar. Existem diversas formar de injetar correntes puras

de spin em um material. Nesse trabalho, a injecao dessa corrente foi feita pelo mecanismo
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Figura 4.13: Exemplo de curva de FMR medida por cavidade ressonante. KEssa curva foi
ajustada por 5 ressonancias. O ajuste 1 em vermelho e linha continua tem o mesmo com-
portamento magnético que o medido com guia de onda.

de bombeamento de spin. Quando colocamos um filme fino de um material metalico nao
magnético (NM) sobre um filme de YIG, esse tltimo funciona como injetor de corrente pura
de spins no NM. Essa corrente, por sua vez, gera uma diferenca de potencial no NM, que é
o ISHE, que, por sua vez, esta intimamente relacionada ao SHE do material NM.

A injegao de momento angular é tao maior quanto maior for a amplitude de precessao do
macrospin do YIG. Por isso, quando o macrospin estiver em ressonancia, tal como em um
experimento de FMR, a injecao de momento angular sera maxima. Portanto, para medir
um sinal apreciavel de ISHE, devemos fazé-lo quando o YIG esta satisfazendo a condigao
de ressonancia. Isso é realizado da mesma maneira que no experimento de FMR, descrito
na secao anterior. A tensao que surge devido ao ISHE é, entao, medida utilizado o lock-in.
Nesse tipo de medida, deve ser utilizada a modulagao por intensidade de campo, ou seja,
o que é modulado é a onda RF. A referéncia do lock-in seré a frequéncia de modulagao da

amplitude da onda RF. O diagrama desse experimento esté ilustrado na figura 4.14.
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Figura 4.14: Diagrama do experimento de medida do ISHE. Se comparado com o experimento
de FMR, ele ndo apresenta as bobinas de modulacao AC. E introduzido no sistema contatos
para o lock-in, que usa a modulagao de amplitude da onda RF para medir a tensao ISHE na
amostra.
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Capitulo 5

Resultados e discussoes

Sumario

Neste capitulo, os resultados obtidos durante o desenvolvimento dessa dissertacao serao
expostos e analisados. Primeiramente, serao apresentadas as medidas de ressonancia ferro-
magnética com as respectivas analises dos pardmetros extraidos destas. Serao estudados o
amortecimento de Gilbert, a magnetizacao de saturagao e a razao giromagnética em fungoes
de parametros como a espessura, a temperatura e o tempo do tratamento térmico e fluxo de
oxigénio.

Na sequéncia, serao apresentados os resultados estruturais bem como suas interpretacoes.
Por fim, serao expostos e analisados os resultados obtidos de bombeamento de spin e efeito
Hall de spin inverso dos sistemas YIG /X, onde o X pode ser platina ou cobre com impurezas

de bismuto.

5.1 Ressonancia ferromagnética

O primeiro objetivo especifico tracado no trabalho foi crescer filmes finos de YIG, com ca-
racteristicas optimizadas para aplicagoes em spintronica. Para isso, sera necessario otimizar
as condigoes de crescimento e de tratamento térmico, para que possamos obter o menor
amortecimento de Gilbert possivel. As aplicagoes do YIG, em geral, sao consequéncias dire-

tas do seu baixo valor de amortecimento de Gilbert, o que resulta na propagacao de correntes
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5.1 Ressonancia ferromagnética

de spin com longos comprimentos de difusao de spin.

Para tanto, foram feitas anélises do comportamento magnético nos filmes finos deposita-
dos nas condi¢oes mostradas no capitulo 4 e tratados termicamente variando seus parametros.
Primeiramente, foi variado o tempo de tratamento térmico. Em seguida, a temperatura de
tratamento foi estudada. Na sequéncia, o efeito do fluxo de oxigénio durante o tratamento e,
por fim, foram analisadas como a espessura dos filmes afetam as suas propriedades dindmicas

da magnetizacao.

5.1.1 Otimizacao do Tratamento Térmico

Todas as analises, exceto quando explicitamente apontado, foram feitas com frequéncias
fixas entre 3 e 8 GHz e com intervalos de 0,5 GHz. Os ajustes dos resultados experimentais
foram feitos exatamente como exemplificado no capitulo 4.

e Tempo do tratamento térmico

A primeira anélise foi em relagao ao tempo do tratamento térmico. Foram analisadas
amostras tratadas por 2, 4 e 6 horas. Os valores a serem fixados para as condigoes de
tratamento térmico foram:

e Temperatura de tratamento térmico: 800 °C;

e Espessura do YIG : 50 nm;

e Fluxo de Oy: 60 ml/min.

A figura 5.1 mostra a variagao da largura de linha em fun¢ao da frequéncia da RF (wgr)
para os 3 casos, bem como o « extraido do ajuste linear dessas curvas. Em preto, os dados
referem-se & amostra tratada durante duas horas, em vermelho & amostra tratada por 4
horas, e em azul & amostra tratada durante 6 horas.

Na figura 5.2, apresentamos os amortecimentos de Gilbert (equagao 4.10) e as magneti-
zagoes de saturagao (equagao de Kittel 4.11) obtidos para essas amostras.

Analisando esse grafico, vemos que a amostra tratada por 2 horas apresenta magnetiza-
cao de saturacdo bem proxima ao valor esperado para o YIG na forma de bulk® (M, = 143
emu/ cm?). Contudo, as outras amostras apresentam valores ainda maiores de magnetizagao
de saturagao. Na realidade, a magnetizacao de saturacao parece aumentar com o aumento

do tempo de tratamento. O amortecimento de Gilbert, por sua vez, tem seu menor valor
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Figura 5.1: Variagado da largura de linha em fungao da frequéncia da Rf (wgp). Nela, o
ajuste linear estd representado pela linha sélida. As amostras com 50 nm de espessura,
foram tratadas durante 2 horas (em preto), 4 horas (em vermelho) e 6 horas (em azul), a
uma temperatura de 800 °C com um fluxo de Oy de 60 ml/min. A amostra tratada durante
2 horas foi medida s6 até 6 GHz.
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Figura 5.2: Amortecimento de Gilbert em preto e no eixo da esquerda e magnetizagao de
saturacao em vermelho no eixo da direita em funcao do tempo de tratamento térmico. As
linhas ligando os pontos sao apenas para ajudar na visualizacao.

(= (1,06 + 0,02) x 1073) quando a amostra ¢ tratada termicamente durante 4 horas. Por

isso, o tempo de 4 horas sera fixado para as proximas anélises, nas quais estudaremos o
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efeito da temperatura de tratamento e do fluxo de Oy durante o tratamento, assim como a

espessura do filme fino.

e Temperatura do tratamento térmico

Foram feitas duas séries de amostras visando estudar o efeito da temperatura de trata-
mento térmico. As temperaturas escolhidas com base na literatura®” foram 750, 800, 850 e
900 °C.

Na primeira série, os valores fixados para as condi¢oes de tratamento térmico foram:

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e Espessura do YIG : 50 nm;

e Fluxo de Oy: 100 ml/min.

Na figura 5.3, estao apresentados os valores da largura de linha em funcao da frequéncia
para as amostras tratadas a 750 °C em preto, 800 °C em vermelho, 850 °C em azul e 900 °C

em verde. A amostra tratada em 900 °C s6 foi medida até a frequéncia de 6,5 GHz.

11
Temperatura do
Jtratamento térmico
104 = 750°C a=(2,22 +0,02) x 10
| = sooec
m 850°C %
94 = 900°C
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~
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Figura 5.3: Largura de linha em fungao da frequéncia da Rf (wgrp) juntamente com os
amortecimentos de Gilbert obtidos para cada temperatura de tratamento térmico. Filmes
finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente com um fluxo de 100 ml/min
durante 4 horas a uma temperatura de 750 °C (em preto), 800 °C (em vermelho), 850 °C
(em azul) e 900 °C (em verde).

Na figura 5.4, estao apresentados os amortecimentos de Gilbert no eixo da esquerda e em
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Figura 5.4: Amortecimento de Gilbert em preto e no eixo da esquerda e magnetizacao de
saturagao em vermelho no eixo da direita, ambos em funcao da temperatura de tratamento
térmico para filmes finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente com um
fluxo de 100 ml/min durante 4 horas. As linhas ligando os pontos sao apenas para ajudar
na visualizacao.

preto e a magnetizagao de saturagao no eixo da direita em vermelho, ambos em funcao da
temperatura de tratamento térmico.

Nesta série, a magnetizacao de saturagao da amostra tratada a 900 °C é muito distinta
das outras. Esse comportamento pode ser causado pela formagao de alguma fase magnética
espuria, por uma estequiometria distinta com mais presenca de oxigénio, ou, até mesmo,
pela interdifusao entre o YIG e o substrato de GGG como o resultado obtido por Yang

et al.9?

apresentado no capitulo 3. As amostras tratadas entre 750 e 850 °C apresentam a
magnetizagio de saturacao bem maior que a esperada para o YIG na forma bulk®” (M, = 143
emu/ cm?).

As amostras desta série que apresentaram os menores amortecimentos de Gilbert foram
as tratadas a 750 °C com o = (1,43 4+ 0,01) x 1072 e a 800 °C com a = (1,24 + 0,01) x
1073,

Na segunda série, os valores fixados para as condi¢oes de tratamento térmico foram:

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e Espessura do YIG : 50 nm;
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e Fluxo de Oy: 60 ml/min.

Na figura 5.5, sao apresentados os valores da largura de linha em funcao da frequéncia
da RF (wgp) para amostras tratadas a 750 °C em preto, 800 °C em vermelho, 850 °C em
azul e 900 °C em verde. A amostra tratada a 900 °C s6 foi medida até uma frequéncia de

7,0 GHz.

14

Temperatura do q= (4’41 + 0'04) X 10-3

{tratamento térmico
m 750°C
®m 800°C
| = 850°C
m  900°C

a = (4,35 +0,01) x 10

a=(1,41+0,01) x 103

Largura de linha (Oe)
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Figura 5.5: Largura de linha em funcao da frequéncia da RF (wgrp) juntamente com os
amortecimentos de Gilbert obtidos para cada temperatura de tratamento térmico. Filmes
finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente com um fluxo de 60 ml/min
durante 4 horas a uma temperatura de 750 °C (em preto), 800 °C (em vermelho), 850 °C
(em azul) e 900 °C (em verde).

Na figura 5.6, temos os amortecimentos de Gilbert no eixo da esquerda, em preto, e as
magnetizagoes de saturagao no eixo da direita em vermelho, ambas em funcao da temperatura
de tratamento térmico.

No que concerne a magnetizacao de saturagao, os valores obtidos para as amostras dessa
série estao em acordo com os resultados da literatura, especialmente no caso das amostras
tratadas a 750 e 800 °C, que apresentam valores de M, muito proximos aos do bulk®” (M, =
143 emu/ cm?). As amostras que apresentaram os menores amortecimentos de Gilbert foram
as tratadas a 750 com a = (1,41 £ 0,01) x 1073 e 800 °C com «a = (1,06 £ 0,01) x 1073,

Comparando os valores obtidos para amortecimento de Gilbert das duas séries (figuras

5.4 e 5.6), podemos notar que, no dois casos, as temperaturas de tratamento com menor «
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Figura 5.6: Amortecimento de Gilbert em preto e no eixo da esquerda e magnetizacao de
saturagao em vermelho no eixo da direita ambos em funcao da temperatura de tratamento
térmico para filmes finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente com um
fluxo de 60 ml/min durante 4 horas. As linhas ligando os pontos foram colocadas apenas
para ajudar na visualizacao.

foram 750 e 800 °C. Para temperaturas maiores, o & aumenta drasticamente. Além disso, as
amostras tratadas com um fluxo de 60 ml/min tiveram amortecimento de Gilbert menores
que as tratadas a 100 ml/min. Da mesma forma, a magnetizagao de saturagdo das amostras
com um fluxo de 60 ml/min tem um valor muito préoximo do esperado para forma bulk,
indicando a boa qualidade das amostras.
e Fluxo de O, do tratamento térmico

Para o estudo do comportamento magnético dos filmes finos de YIG em fungao do fluxo
de O,, a analise foi feita em amostras tratadas termicamente sem fluxo de oxigénio e com
fluxos variando até 120 ml/min. Os valores fixados para as condigoes de tratamento térmico
foram:

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e Espessura do YIG : 50 nm;

e Temperatura de tratamento térmico: 750 °C.

A figura 5.7 apresenta os resultados das larguras de linha em funcao das frequéncias

fixadas da RF (wgr). A amostra tratada sem fluxo de oxigénio esta representada em preto
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e foi medida de 3,5 até 8 GHz; a amostra tratada com fluxo de Oy de 40 ml/min esta em
vermelho e foi medida até 6 GHz; a amostra com fluxo de 60 ml/min em azul; a com fluxo
de 70 ml/min em verde; a com fluxo de 80 ml/min em roxo; a com fluxo de 100 ml/min em

laranja; finalmente a com fluxo de 120 ml/min em azul claro.

16 Fluxo de oxigénio
1 = ambiente = 80 ml/min

144 = 40ml/min = 100 ml/min a=(24+02)x10°
{ = 60ml/min = 120 ml/min

12 ® 70 ml/min

a = (2.05 +0,02) x 103

4 1 = » " 3
] ) - o =(1.41+0,02) x 10

5 W a =(1.27 +£0,08) x 10°®
¥  ©®=(1.80+0,04)x103

3 4

a =(0.73 £0,02) x 103
. oy = —m——N
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o]

5 6 7 8
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Figura 5.7: Largura de linha em funcao da frequéncia da RF (wgpr) juntamente com os
amortecimentos de Gilbert obtidos para cada temperatura de tratamento térmico. Filmes
finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente com uma temperatura de 750
°C durante 4 horas com um fluxo de 120 ml/min em azul claro, 100 ml/min em laranja, 80
ml/min em roxo, 70 ml/min em verde, 60 ml/min em azul, 40 ml/min em vermelho e sem
fluxo em preto.

Na figura 5.8, é apresentado o comportamento do amortecimento de Gilbert em preto e
no eixo da direita; a magnetizagao de saturagao estd em vermelho e relacionada ao eixo da
esquerda; ambas as quantidades estao em funcao do fluxo de oxigénio utilizado no tratamento
térmico.

Para fluxos entre 60 ml/min e 100 ml/min obtivemos os menores valores para o amor-
tecimento de Gilbert, sendo o de 70 ml/min o menor deles, com a = (7,3 + 0,2) x 1074
Além disso, os valores para as magnetizagoes de saturagao dos filmes finos de YIG, com 50
nm de espessura e tratados a uma temperatura de 750 °C em fluxos de oxigénio entre 60 e
100 ml/min, sdo muito préximos aos valores esperados para o bulk?” (M, = 143 emu/ cm?).
Esses dois fatores ja tornam esse sistema muito propicio para aplicagoes.

e Espessura do YIG
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Figura 5.8: Amortecimento de Gilbert em preto e no eixo da esquerda e magnetizacao de
saturagao em vermelho no eixo da direita ambos em funcao do fluxo de Oy no tratamento
térmico para filmes finos de YIG com 50 nm de espessura tratados termicamente a 750
°C durante 4 horas. As linhas ligando os pontos foram colocadas apenas para ajudar na
visualizagao.

A ultima anélise feita foi a do comportamento magnético dos filmes finos de YIG em
funcao das suas espessuras. A partir das analises anteriores, foram determinados os valores
a serem fixados para as condigoes de tratamento térmico:

e Temperatura de tratamento térmico: 800 °C;

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e Fluxo de Oy: 70 ml/min.

Na figura 5.9, sao apresentados os valores das larguras de linhas em fungao das frequéncias
de RF (wgr) para as amostras de 18 nm em preto, 38 nm em vermelho, 52 nm em azul, 68
nm em verde e 75 nm em roxo. Além dessas espessuras, também foram analisadas amostras
com 92 e 500 nm.

Na figura 5.10, apresentamos, em funcao das espessuras, em vermelho a magnetizacao
de saturacao no eixo da direita e em preto a relaxacao de Gilbert relacionado ao eixo da
esquerda.

O primeiro ponto a ser destacado nesta analise é o abrupto aumento do a para amostras

muito espessas, como as amostras com 500 nm. Essas amostras apresentaram o dez vezes
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Figura 5.9: Largura de linha em func¢ao da frequéncia da RF (wgpr) juntamente com os
amortecimentos de Gilbert obtidos para cada espessura dos filmes finos de YIG. O tratamento
térmico feito durou 4 horas a uma temperatura de 800 °C com um fluxo de 70 ml/min. O
filme com 18 nm esta representado em preto, o com 38 nm em vermelho, com 52 nm em
azul, com 68 nm em verde e com 75 nm em roxo.

maiores que as outras. Além disso, as medidas dos espectros de FMR feita nessas amostras
apresentam duas fases magnéticas.

Nas amostras com espessuras entre 18 e 100 nm foram obtidos os menores «. As amostras
com espessuras 18, 52 e 68 nm, apresentaram valores de o muito proximos. Apesar da
amostra de 18 nm apresentar o menor valor, se pensarmos na aplicacao de bombeamento
de spin, como a equacao 2.31 mostra, a quantidade de spin injetada tem uma dependéncia
com o inverso do amortecimento de Gilbert, mas linear com a espessura da amostra. Sendo
assim, aquelas mais espessas seriam mais adequadas. Logo, as espessuras entre 50 e 70 nm
seriam as mais apropriadas para as aplicacoes em spintrénica que envolvem o bombeamento
de spin.

Se analisarmos a magnetizacao de saturacao da figura 5.10, podemos observar que, para
as amostras menos espessas (18 e 38 nm), o valor da magnetizacao de saturagao é bem maior
que os do YIG na forma bulk. Por outro lado, os filmes com espessuras maiores que 50 nm
tém seus valores de M, proximos ao do bulk. Esse comportamento pode ser entendido se

avaliarmos a contribuigao superficial do YIG. Esta contribuicao deve ser muito maior que a
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Figura 5.10: Amortecimento de Gilbert em preto e no eixo da esquerda e magnetizacao de
saturagao em vermelho no eixo da direita, ambos em fun¢ao da espessura da amostra. Filmes
finos tratados termicamente a 800 °C durante 4 horas e com 70 ml/min de fluxo de oxigénio.
As linhas ligando os pontos foram colocadas apenas para ajudar na visualizacao.

do bulk, logo, conforme o filme tem sua espessura acrescida, a contribuigao superficial, que
tende a aumentar M,, decresce.

Ainda na anélise em funcao das espessuras das amostras, foram realizadas medidas de
magnetizagao em funcao do campo magnético aplicado nas amostras de 18, 38, 52, 68, 75 e
92 nm. Na figura 5.11 estao representadas as curvas para as amostras de 18, 38 e 68 nm em
azul, vermelho e verde, respectivamente.

Podemos ver na figura 5.12, no eixo da esquerda, que a magnetizacao de saturagao
obtida através do ajuste das curvas de ressonancia ferromagnética (em preto) tem valores
bem proximos aos obtidos pelas medidas de magnetometria (em azul). Além disso, seu
comportamento decrescente em funcao do aumento das espessuras também é mantido. Isso
evidencia a eficiéncia de ambos os métodos. Ainda na figura 5.12, no eixo da direita, pode-
mos ver a coercividade em funcao das espessuras dos filmes. Como vemos, nos filmes com
espessuras de até 75 nm, a coercividade das amostras ¢ menor que 1 Oe, indicando que o YIG
¢ extremamente macio do ponto de vista magnético. Essa baixa coercividade é de extrema
importancia para as aplicagoes em spintronica.

e Reprodutibilidade do método de produgao do YIG
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Figura 5.12: As curvas em azul e preto representam, respectivamente, os valores de magne-
tizagdo de saturagao (eixo da esquerda) obtidas por magnetrometro de amostra vibrante e
FMR. A curva em vermelho sao os valores das coercividades (eixo da direita).

A fim de verificar se o sistema de producao dos filmes, ou seja, deposi¢ao seguida de trata-
mento térmico, é robusto, fizemos testes de reprodutibilidade das amostras de YIG. Foram
analisadas em cinco amostras o amortecimento de Gilbert e a magnetizacao de saturacao.

Todas as amostras utilizadas nesse estudo foram depositadas e tratadas separadamente, e
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foram crescidas utilizando os seguintes parametros de preparacao:

e Espessura: 60 nm;

e Temperatura de tratamento térmico: 800 °C;

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e fluxo de Oy: 70 ml/min.

Os valores obtidos para o amortecimento de Gilbert das cinco amostras variaram entre
1,08 x 1073 e 1,12 x 1073, tendo uma média de 1,10 x 10~ e um desvio padrao (o) menor que
0,02 x 1073, Esse desvio padrao ¢ menor que o erro associado ao amortecimento de Gilbert
medido em cada amostra. J4 no que concerne a medida de magnetizacao de saturagao, os
valores obtidos variaram entre 148 e 150 emu/cm?, tendo uma média de 148,90 emu/cm? e
um desvio padrao de 1,1 emu/cm?, mesma ordem dos erros das medidas. Os resultados das
5 amostras (rotuladas por A-1 até A-5) utilizadas nessa analise estao dispostos na tabela

5.1.

A-1 A-2 A-3 A-4 A-5  Meédia Sigma

1,08 1,09 1,00 1,11 1,12
a (x107?) 1,10 0,02
+0,06 =+0,03 40,03 =+£0,07 =£0,03

148 148 149 150 147
M, (emu/cm?) 1489 1,1
+1 +1 +1 +1 +1

Tabela 5.1: Valores do amortecimentos de Gilbert («) e magnetizacao de saturagao (M)
para as amostras utilizadas na anélise de reprodutibilidade, bem como as médias e o desvio
padréo (o). Essas amostras, com 60 nm, foram tratadas termicamente durante 4 horas a
uma temperatura de 800 °C e um fluxo de Oy de 70 ml/min.

Essa anéalise estatistica, mesmo com uma baixa amostragem, confirma a reprodutibilidade
das amostras de YIG. E valido ressaltar que, na literatura, ndo foi encontrado de forma
explicita nenhuma analise de reprodutibilidade.

Os valores da razao giromagnética efetiva de todas as amostras utilizadas nesse trabalho
e obtidos pelo ajuste da equagao de Kittel (4.12) se encontraram dentro da faixa de 2,79 e
2,84 MHz Oe™!. Esse valor ¢ muito préximo ao valor para o elétron livre que foi utilizado
nos ajustes.

e Conclusoes sobre a fabricacao do YIG
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Por fim, podemos afirmar que obtivemos sucesso no que diz respeito a crescer filmes
finos de YIG, de forma reprodutivel, pelo método de sputtering e otimizar os parametros de
tratamento térmico.

Os melhores parametros a serem utilizados para a fabricagao das amostras de YIG, para as
aplicagoes em spintronica (em geral), mais especificamente no caso deste trabalho, aplica¢oes
em bombeamento de spin e medidas do ISHE, sao:

e Espessura do filme de YIG:

- entre 50 nm e 70 nm;

e Temperatura de tratamento térmico:

- entre 750 °C e 800 °C;

e Tempo de tratamento térmico:

- 4 horas;

e Fluxo de Oy durante o tratamento térmico:

- entre 60 ml/min e 80 ml/min.

Dentre todas as amostras estudadas nesse trabalho, a amostra com 52 nm de espessura
e tratada termicamente durante 4 horas, a 750 °C, e com um fluxo de de Oy de 70 ml/min
apresentou o menor amortecimento de Gilbert (o = (7,3 + 0,2) x 107%). Esse valor ¢é
um dos menores dentre os que encontramos na literatura para filmes de YIG crescidos por
sputtering. A figura 5.13 mostra em detalhes a anélise realizada nessa amostra especifica,
para a obtengao do amortecimento de Gilbert.

Sendo assim, apos a etapa de optimizagao dos parametros de crescimento das amostras,
escolhemos conduzir os estudos subsequentes (bombeamento de spin e efeito Hall de spin
inverso) em amostras com:

e Espessura: 50 nm;

e Temperatura de tratamento térmico: 800 °C;

e Tempo de tratamento térmico: 4 horas;

e fluxo de Oy: 60 ml/min.

Essa escolha deveu-se nao s6 por conta do baixo amortecimento de Gilbert que elas
apresentam, mas, também, por apresentarem M, compativel com a forma bulk do YIG e

espessura que, acreditamos, fornecerd o maior bombeamento de spin e ISHE.
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Figura 5.13: Obtengao do amortecimento de Gilbert a partir da curva das larguras de linha
em fungao da frequéncia da RF (wgp). Amostra com 52 nm de espessura, tratada termica-
mente a 750 °C durante 4 horas com um fluxo de oxigénio de 70 ml/min.

5.2 Difracao de raios X

Uma vez que obtivemos sucesso na fabricacao de filmes finos de YIG com baixo amorte-
cimento de Gilbert, é necessaria uma caracterizacao estrutural e morfologica das amostras,
para que sejam analisados seu potencial de aplicacao em bombeamento de spin e efeito Hall
de spin inverso. O principal interesse é analisar a orientacao cristalografica do YIG, a qual
esperamos que seja um monocristal, com a mesma orientacao cristalografica do substrato de
GGG, ou seja, (111). Para isso, foram feitas medidas de difragao de raios X nos filmes finos
tratados termicamente nas mesmas condigoes optimizadas nas secoes anteriores.

No grafico inserido na figura 5.14, podemos observar o padrao completo de difracao de
raios X de uma amostra de GGG/YIG(96 nm). Ja no grafico maior, os picos de Bragg
referentes as reflexdes (444) e (888) estao em destaque. Esse comportamento é similar para
todas amostras de GGG/YIG, independentemente da sua espessura.

Esse comportamento é andlogo ao do padrao de difracao medido apenas no substrato
de GGG, indicando que o YIG deve ter obtido a orientagao (111). Por ter um parametro
de rede muito préoximo ao do substrato, os picos de Bragg de ambos aparecem no mesmo

angulo.
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Figura 5.14: Padrao de difracao de raios X no GGG/YIG. No grafico inserido, o angulo é
variado de 20 a 130 °, enquanto no grafico maior estao destacados os picos de Bragg referentes
as reflexoes (444) e (888).

Na figura 5.15, é feita uma comparacao entre o padrao de difracao do substrato e do
substrato com o filme depositado. Este grafico é apresentado na escala logaritmica no eixo
da intensidade. E possivel observar que, apos a deposicao e tratamento térmico, os picos
referentes ao YIG podem ser identificados, embora com intensidade bem menor, em angulos
ligeiramente diferentes dos angulos de Bragg referentes aos planos 444 do substrato.

A intensidade menor é esperada, uma vez que os filmes de YIG tém poucas dezenas de
nm, enquanto os substratos tém 0,5 mm de espessura. A diferenca entre os resultados obtidos
nos filmes com diferentes espessuras de YIG se manifesta somente na relacao de intensidade
entre os picos de 444 do YIG e do GGG.

Com essa anéalise, é possivel constatar que conseguimos formar uma fase pura de Y3 Fe5015
com orientagdo (111). E possivel observar, também, um pico indexado por um asterisco (*).
Esse pico é proveniente da linha de emissao espuria do tubo de raios X, originada por uma
contaminagao com tungsténio (W). O comprimento de onda dos raios X oriundo da transigao
La; do W (A = 1.4764 A) gera um pico nesta posicao.

Podemos concluir com essa anéalise que o filme de YIG obtido apds o tratamento térmico

é monocristalino e com orientagao (111).
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5.3 Sistema YIG /Pt
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Figura 5.15: Padrao de difragao de raios X nos picos de Bragg (444) e (888) do GGG e
GGG/YIG. Podemos observar a separagao dos picos do substrato e do filme.

5.3 Sistema YIG/Pt

A qualidade da interface YIG/X é de extrema importéncia para as aplicagoes desses
sistemas em spintronica. Por exemplo, no bombeamento de spin, a quantidade de momento
angular transferido do FM para o NM depende criticamente desse parametro. Dentre os
fatores que contribuem para a melhor qualidade da interface, o principal deles é a rugosidade
do YIG.

As medidas de microscopia de for¢a atdémica, para obtencao dos valores de rugosidade
das superficies, foram feitas em amostras selecionadas. Essas amostras foram escolhidas por
terem maior potencial para o bombeamento de spin. Os valores de rugosidade variaram
entre 0,2 e 0,3 nm. A amostra que apresentou o menor valor de rugosidade (0,23 nm) tinha
50 nm de espessura e foi tratada termicamente durante 4 horas, a uma temperatura de 800
°C em um fluxo de 70 ml/min de oxigénio. Essa amostra foi utilizada no sistema YIG /Pt

A figura 5.16 (a) apresenta uma imagem tridimensional da superficie dessa amostra. O
maior pico encontrado nessa area tem 5 nm de altura. A média das alturas dos picos (Rz) é
de 0,5 nm. Na figura 5.16 (b), esta representada essa mesma éarea em duas dimensoes com

escala de cores.
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5.3 Sistema YIG /Pt

1.6nm

0nm

810.0 nm

Figura 5.16: Em (a), temos a micrografia em trés dimensoes de uma area 4 x 4ym. Em (b),
¢ mostrada a mesma regiao, porém em duas dimensoes com escala em cores.

Essa rugosidade é comparavel aos resultados obtidos pelos filmes finos crescidos por PLD
e sputtering que encontramos na literatura. Os valores encontrados nesse trabalho sao bem
menores que os reportados na literatura, obtidos em amostras crescidas por LPE. No entanto,
ha de se ressaltar que, embora comparavel com a maioria dos filmes crescidos por sputtering,
é ligeiramente maior que alguns filmes crescidos por sputtering em condigoes especiais, como
o caso da geometria off-azis e onde é usado alvo poroso. Contudo, estamos seguros de termos
conseguidos crescer filmes finos de YIG com baixa rugosidade. Isso torna viavel a utilizagao
desses filmes para bombardeamento de spin em materiais NM, assim como em analise de
efeito Hall de spin inverso.

Apos esta anélise, o primeiro sistema escolhido para ser estudado foi o YIG/Pt, pois este
j& esta bem descrito na literatura e permite comparagoes quantitativas e qualitativas.

A primeira medida feita foi a de bombeamento de spin para uma camada de 6 nm de
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5.3 Sistema YIG /Pt

platina. A escolha da espessura foi feita com base na literatura. E amplamente conhecido
que filmes de Pt com essa espessura, depositado sobre o YIG, gera um dos maiores aumentos
do amortecimento de Gilbert reportados, por conta do bombeamento de spin.

O amortecimento de Gilbert, como nos casos anteriores, foi estimado a partir do ajuste
linear das curvas da largura de linha em func¢do da frequéncia da RF (wgrp). As curvas
medidas, tanto da amostra do filme de YIG puro quanto do sistema apds ter sido depositada a
Pt sobre essa mesma amostra, sao apresentadas na figura 5.17. O aumento do amortecimento
devido ao bombeamento de spin foi estimado a partir da diferenga entre as estimativas dos
« obtidos destas duas curvas apresentadas na figura 5.17, ou seja, do filme de YIG puro e
apo6s a deposigao do filme Pt sobre este mesmo filme de YIG.

A adigao de Pt & amostra aumentou o amortecimento de Gilbert de a@ = (1,61 £ 0, 06)
x 1073 para a = (2,27 £ 0,09) x 1073, sendo assim um «js = 0,66 x 1073, Esse aumento ¢
de mesma ordem dos obtidos por filmes finos crescidos por sputtering, indicando a qualidade
do nosso sistema, porém ligeiramente menor dos que os obtidos em sistemas crescidos por

sputtering off-axis, muito provavelmente pela qualidade da interface entre o YIG e a Pt.

= YIG(50)
= YIG(50)/Pt(6)

~
1

(o]
1

a = (2,27 £0,09) x 103

()]
1

a = (1,61 +0,06) x 103

Largura de linha (Oe)
SN

14— T - T T T

2 4 6
Wre (GHZ)

Figura 5.17: Largura de linha em funcao da frequéncia. O aumento do amortecimento de
Gilbert se d& pelo mecanismo extrinseco do bombeamento de spin.

Nessa mesma amostra, foi medido o efeito Hall de spin inverso. A frequéncia utilizada

para excitar a ressonancia foi de 5,0 GHz, a modulagao da intensidade da RF foi de 3,0 kHz
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5.3 Sistema YIG /Pt

e a resisténcia do sistema todo tinha 88 2. A medida do sinal do ISHE esta apresentado na

figura 5.18 na parte inferior.

FMR

N
N

Ox"/oH (u.a.)
I'I:.) o

ISHE

DDP (uV)
>

N
N

04

900 920 940 960 980 1000 1020 1040
Campo magnético (Oe)

Figura 5.18: Em cima, a ressonancia ferromagnética. Em baixo, a diferenca de potencial
gerada pelo ISHE. Ambos em func¢ao do campo magnético aplicado.

Aqui existem dois pontos a serem destacados. O primeiro é que essa medida s6 gera resul-
tados caso o YIG esteja injetando uma corrente pura de spin (nesse caso por bombeamento
de spin) na platina. Entao, como podemos ver na parte inferior da figura 5.18, a diferenga
de potencial devido ao actimulo de spin nas bordas da platina ocorre, justamente, quando o
sistema estd em ressonancia (parte de cima da figura 5.18), ou seja, essa medida confirma o
bombeamento de spin.

O segundo ponto a ser destacado é o resultado dessa medida, no qual a diferenca de poten-
cial aferida é de aproximadamente 6 ©V, que é da mesma magnitude dos valores encontrados
na literatura para sistemas YIG /Pt crescidos por sputtering.

Esse estudo confirma que, tanto nosso sistema de fabricacao de amostra (deposi¢ao e
tratamento térmico) quanto os nossos equipamentos de medidas, sdo eficientes e bem suce-

didos, deixando evidente a possibilidade de estudar e desenvolver novos sistemas.
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5.4 Sistema YIG/CuBi

5.4 Sistema YIG/CuBi

O segundo sistema estudado nesse trabalho foi o YIG/CuBi, que foi pouco explorado na
literatura e apresenta grande potencial para aplicagoes em spintronica.

Para deposi¢ao do filme fino de cobre dopado com bismuto, foi utilizado um alvo puro
de cobre, ja desgastado pelo processo de sputtering. Quando um alvo é bastante usado para
deposicao fica evidente uma regiao anelar desgastada. Nessa regiao, foi feita uma analise
quantitativa da area desgastada. Foram, entao, introduzidas nessa regiao anelar pequenas
esferas de bismuto que servirao de impurezas em nossos filmes finos. A area da secao reta
das esferas de bismuto representam, aproximadamente, 0,5 % da regiao onde o plasma fica
confinado, ou seja, da regiao que vai ser depositada no filme fino. Por isso, o filme depositado
devera ter uma dopagem de bismuto dessa mesma ordem. A figura 5.19 mostra o alvo de
cobre dopado com bismuto. Nesta figura, as esferas de bismuto estao circuladas em azul

para melhor visualizacao.

Figura 5.19: Alvo de cobre dopado com esferas de bismuto. As esferas de bismuto estao
circuladas em azul para facilitar a visualizagao

Apos o crescimento do filme fino de cobre dopado com bismuto, é preciso saber a quan-
tidade de dopagem de bismuto no filme fino. Para tanto, foram realizadas medidas de

fluorescéncia de raios X.
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5.4 Sistema YIG/CuBi

Na figura 5.20 parte superior, podemos observar os picos com o comprimento de onda
caracteristico referente & linha de emissao L, do Bi e & Kz do cobre. Na parte inferior,
temos as transicoes M, e Mg do bismuto. Relacionando a intensidade dos picos obtidos,
fomos capazes de quantificar a proporgao de bismuto em relagao ao cobre. O filme fino tem
99,73% de cobre, enquanto o bismuto representa 0,27%. Essa proporc¢ao ¢ bem proxima a
prevista pela relacao entre as areas do alvo de sputtering.

Essa dopagem encontrada esta dentro da regiao prevista para o efeito Hall de spin gigante
previsto teoricamente. Sendo assim, podemos estudar o bombeamento de spin no sistema
YIG/CuBi, que consistem em uma camada de Cubi com 6 nm depositados, sobre 50 nm de
YIG, previamente tratado termicamente durante 4 horas, a uma temperatura de 800 °C, em
um fluxo de oxigénio de 60 ml/min.

A figura 5.21 compara a dependéncia de AH X wgrp para o caso do filme de YIG puro
com o caso do CuBi depositado sobre esse mesmo filme de YIG. Como pode ser verificado,
existe um aumento evidente da inclinagao da reta que ajusta os dados referentes & amostra
acoplada ao CuBi, ou seja, existe um expressivo aumento do amortecimento de Gilbert («).

De fato, a adicao da camada de cobre com impurezas de bismuto aumentou o amorteci-
mento de Gilbert de ay e = (1,06 £0,08) x 107 ayg/cui = (1,99 £ 0,06) x 107°. Com
isso, podemos estimar o aumento do amortecimento devido ao bombeamento de spin como
sendo a diferenca entre esses valores, ou seja, ays = ayra/cupi — Qyig- Isso nos diz que o
bombeamento de spin contribui com ap, = 0,93 x 1072 ao amortecimento total. Esse valor
obtido corresponde a um aumento de cerca 80% do valor original do amortecimento.

Ainda nao foram apresentadas na literatura medidas de aumento do amortecimento de
Gilbert induzido pelo bombeamento de spin para cobre com impurezas de bismuto. Porém,
comparando a nossa medida com a do sistema acoplado & platina, esse sistema apresenta um
amortecimento de Gilbert 40% maior. E valido ressaltar que a platina é um dos materiais
(puros) que apresenta o maior aumento do amortecimento de Gilbert quando acoplado a um
FM.

Infelizmente, nao foi possivel medir o ISHE devido ao curto tempo de oxidagao do cobre,
formando, assim, uma camada nao condutora na superficie do filme fino.

Esse resultado experimental, além de inédito, abre diversas possibilidades de aplicacao
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5.4 Sistema YIG/CuBi
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Figura 5.20: Fluorescéncia de raios X. Em cima, temos os picos das transicoes L, do Bi e
da Kz do cobre. Embaixo, sao apresentadas as transicoes M, e Mg do bismuto

desse sistema, sendo uma delas a medicao do efeito Hall de spin diretamente via dicroismo

circular magnético com luz sincrotron, que foi uma uma das motivagoes iniciais desse trabalho

e deverd ser feita em nossos trabalhos futuros.
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5.4 Sistema YIG/CuBi
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Figura 5.21: Largura de linha em fung¢ao da frequéncia. O aumento do amortecimento de
Gilbert se d& pelo mecanismo extrinseco do bombeamento de spin.
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Capitulo 6

Conclusoes

Esta dissertacao constou do estudo das propriedades magnéticas e estruturais do YIG,
principalmente na otimizacao dos parametros de crescimento e tratamento térmico dos
filmes. Nas propriedades magnéticas, foi investigada a dependéncia do termo de dissipagao
de Gilbert com as condi¢oes de deposi¢ao e tratamento térmico, do bombeamento de spin e
medidas de efeito Hall de spin inverso em filmes de YIG/X.

A partir das medidas de difragao de raios X, rugosidade por microscopia de forca atomica
e de ressonancia ferromagnética, concluimos que conseguimos produzir exitosamente filmes
finos de YIG monocristalinos e com uma tnica fase magnética de forma reprodutiva. Os
resultados obtidos estao em excelente acordo quando comparados com os resultados reporta-
dos na literatura. O menor amortecimento de Gilbert encontrado foi a = (7,3 4 0,2) x 107%.
Esta amostra tem 50 nm de espessura e foi tratada termicamente durante 4 horas a uma
temperatura de 750 °C com um fluxo de O, de 70 ml/min. Esse valor de amortecimento de
Gilbert é um dos menores encontrados na literatura.

Os resultados obtidos para magnetizacao de saturacao pelo ajuste da equacao de Kittel
e pelas medidas de magnetometria mostram valores muito proximos e apresentam o mesmo
comportamento geral. Além disso, as coercividades obtidas das curvas de histerese destes
filmes foram menores que 1 Oe, mostrando que o material é extremamente macio do ponto
de vista magnético.

As rugosidades medidas por microscopia de forga atdémica apresentaram valores entre 0,2
e 0,3 nm, garantindo a possibilidade da utilizagao desses filmes para dispositivos spintronicos

e certificando a qualidade da superficie do filme.
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O bombeamento de spin do YIG para platina atuou como um mecanismo extrinseco
para o aumento do amortecimento de Gilbert. O amortecimento de Gilbert gerado pelo
bombeamento de spin foi o, = 6,6 x 107*. Também foi possivel medir uma diferenga de
potencial de aproximadamente 6 ©V, a partir da deflexao dos elétrons da corrente pura de
spin gerada pelo bombeamento do YIG na platina. Ambos valores encontrados estao em
pleno acordo com a literatura.

No sistema YIG/CuBi, o aumento do amortecimento de Gilbert gerado pela adigao da
camada de cobre dopado com bismuto, onde a dopagem de bismuto no cobre representa
0,27%, foi agy = 9,3 x 107*. Esse aumento gigante obtido pela camada de cobre dopado com
bismuto somente fora previsto teoricamente, sendo esta a primeira confirmagao experimental.
Além disso, esse resultado abre possibilidades da utilizagao desse sistema no estudo dos

efeitos Hall de spin direto e inverso em novos dispositivos spintronicos.
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Capitulo 7

Perspectivas para trabalhos futuros

e Estudar o efeito Hall de spin inverso no sistema YIG/CuBi

e Estudar o efeito Seebeck de spin no sistema YIG/CuBi

e Estudar o sistema YIG/CuBi com outras dopagens.

e Aprimorar a parte experimental do equipamento que mede ISHE, principalmente no
que concerne aos contatos na amostra que causam uma grande resisténcia elétrica.

e Estudar o bombeamento de spin para outros NM, principalmente em outros sistemas
que possuam efeito Hall de spin gigante devido as impurezas, bem como o ISHE e efeito
seebeck de spin.

e Estudar, de forma sistematica, a rugosidade do YIG em funcao dos parametros de
crescimento e tratamento térmico.

e Estudar efeitos de proximidade

115

e Tentar medir efeito Hall de spin diretamente™ ™ via dicroismo circular magnético usando

luz sincrotron
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Apéndice A

Nesse anexo, pretendemos, a partir da equagao de Landau-Lifshitz (2.7), mostrar que a
magnetizagao do macrospin do sistema pode ser escrita na forma da equagao 2.14.

Para isso, partindo da equagao de Landau-Lifshitz (2.7), temos:

— — —
oM,  O(Mo+mi(t) oMy  om(t)  omt) =
at ot - ato o T e - M , (A1)
@ — —7]\—4: X ﬁo (A.2)
ot
a@?:_y[]\?oxﬁo+mxﬁo+]\70xﬁ+mxﬁ (A.3)

Note que o primeiro termo entre colchetes é zero, pois sao produto vetorial de vetores par-

alelos, e o ultimo termo é o termo de segunda ordem que foi ignorado.

Zfz_v[m Ho+ My < 70| (A4)

Sendo assim, precisamos calcular os produtos vetoriais.

j k
= 0 0 MQ = (_MOhya MOhma 0)
he hy 0
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v 7k
= |m, m, 0|=(myHo,—m;H,0)

0 0 H

Utilizando os produtos vetoriais calculados acima, a equagao A.4 fica:

om
a = -7 [(Homy - Mohy7 _H()mac + M(]hgc, O)] (A5)
t
= / (= v Homy + Mo, )it + / (v Home = vMoh. ) gt (A.6)

Podemos escrever as componentes do campo AC da RF e a magnetizacao geradas por
ela como exponenciais do tipo e, onde w ¢ a frequéncia de oscilacao da RF. Sendo assim,

a solucao assume a forma:

= (_ yHomy | ’YMO%) yHome 7M0h3670) (A7)

w W ww w

Sendo assim, as componentes ficam:

. H Moh
i) m, = — 100y 4 TR0y
w 1w
g Homg — yMohg
i) my = THOMe Y .Oh (A.8)
1w w
iii) m, =0
\
Substituindo i) em ) temos:
H Hom, Moh, Moh
mx:_ry 0(7 'Om 7 .0 >+7 .0 Y (A9>
w w ww w
HyvHomy HovMohy Moh
m, = — IO TE0020%e | D000y (A.10)
w 1w w 1w w
*Him,  y*HoMoh, | vMoh
m, = L ome 7 020h o YMohy (A11)

w? w iw
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w? N w? w

- <1 - v2H§>  PHyMgh, iy Mh,

Utilizando v?HZ = w? ficamos com:

m, =

. —72H0M0h$ — i’yMowhy

My
w? — w

Multiplicando e dividindo o numerador por Hy e utilizando yo = FO temos :
0

_ wixohe | iywxoHo

T 2 .9 2 _ .2
Wy w Wy w

De forma analoga, substituindo 7) em i) da equacao A.23, temos :

m

_ yHoma  yMohs
W w

ww 1w w

_Ho ( _ yHomy " VMohy> _ yMohg

H3~*m,, B v2HyMoh, _ yMoh,
2 2 .

my:

W w 1w

w? iw

_ _Ho’y2M0hy + i’yMowhx

2 _ 2 2 _ 2
w wo w wo
iy Mow Hyy? M,
my = — 2h$—1— 2 th
W — W W — W
0 0
: 2
—iyw ()HO ow,
my = Z X 5 N + ;< 02hy
wo—w wo—w
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(A.12)

(A.13)

(A.14)

(A.15)

(A.16)

(A.17)

(A.18)

(A.19)

(A.20)

(A.21)

(A.22)



Sendo assim, podemos identificar as componentes como:

/

my = YXhy + ighy
my, = —iGhy + xh, (A.23)
m, =0
\
onde:
2
SR T = oY o _ M o
X Xowg—wQ’ Xow%_w2 03 Xo H,’ Wo = 7Y11o

ou ainda escrever na forma vetorial da equagao 2.14:

W =xh —iG x I (A.24)
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Apéndice B

Nesse anexo, serda feito parte do desenvolvimento matematico para escrever as compo-
nentes do tensor susceptibilidade magnética (equacao 2.13) na dependéncia de suas polar-
izagoes circulares a direita ou a esquerda.

Para tanto, partindo das relagoes:

i)hy = hy + ih, = hoe™"; ii)h_ = h, — ih, = hoe ™" (B.1)
o . wo . . . wo
@wﬁn+—axJu——xwo_w7 Zvﬁn——axiu——wa+w (B.2)

Somando e subtraindo as equagoes i) e i7), temos:

ih, = hy — h_ (B.4)

Somando e subtraindo as equagoes iii) e iv) temos

2m, =my +m_ (B.5)
2imy, = my —m_ (B.6)

Ficamos, entao, com:
My = T ;Lm; = Xhy + Gh, = i ; ho | 'Gh+2_ih’ (B.7)
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m4y —Mm— h++h_ h+—h_

my = ——5—— = —iGhy + xhy = +G 5 +x %

Podemos escrever entao:

my +m_ = x(hy +h_)+G(hy —h_)

my —m_ = G(hy +h-) 4+ x(hy —h-)

Somando e subtraindo as equacgoes B.9 e B.10, obtemos:

my = (x + G)hy

m_ = (x —G)h_
com,
2

Xo(wg +ywHo) X0 2 Xowo

G = = Wi+ wwy) = =
X+ wg—wz wg—w2( 0 0) Wy — W X+
20,2 2

Xo(w — ywHy) X0 2 Xowo
-G = = W’ — wwy) = =

X wi — w? w%—oﬂ( 0) wo + w

sendo assim,

1 _ 1 (xowo)(wo + w) + xowo(wo — w)
§<X++X7) 2 (wo — w)(wo + w)

1 2xw}

1( + )_77_
g X+ T X T2 (w - w?) - X

(xowo)(wo + w) — Xowo(wo — w)
(wo — w)(wo +w)

1 1
§(X+ —X-) = )

1 _ 12x0ywHy
2(X+ X*)_2(w3_w2)_
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(B.8)

(B.9)

(B.10)

(B.11)

(B.12)

(B.13)

(B.14)

(B.15)

(B.16)

(B.17)

(B.18)



Entao as componentes do tensor susceptibilidade magnética podem ser escritas da forma:

G =506~ x-) (B.19)

X = %(M + x-) (B.20)
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Apéndice C

Nesse anexo, que apresenta desenvolvimento similar com o anexo A, pretendemos, a partir
da equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert (2.16), mostrar que a magnetiza¢do do macrospin do
sistema pode ser escrita na forma da equacao 2.17.

Para tanto, partindo da equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert (2.16), temos:

— —
oM, o = OM
= 'nyﬁ—{—MSMX ~ (C.1)
@:—y[mxﬁo—kﬁoxﬁ}—ﬂ]\?x[mxﬁ(ﬂrﬁoxﬁ] (C.2)
ot Mo

Abrindo os produtos vetoriais ficamos com:

omt i

+ (Homyy — yMohy, — ayHomy, + ayMohy )4 (C.3)

Integrando, ficamos com:

e S (_ ’YHomy n ’YMohy _ Ho??lma’y n a’YMohx):i__i_

w ww w w
H, Myh H Mohy\ .
+< Ojrnr'y_'y.Ox_OKV.Omy_'_Oé'Y'Oy)y (C.4)
1w w 1w 1w

Separando em coordenadas cartesianas, temos:

_’YHOmy + "YMOhy o Homgary + ayMoh,

my, =

(C.5)

w ww ww ww
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Hom, Moyh,  H Myh
myZV .om _7_0 . Omya'Y_i_a’Y.Oy (C.6)
1w w 1w 1w
entao:
(1 Hoy _ _atomy bty ey e
iw iw iw iw
H Hym, Moh, Myh
my<1+ 90‘7):7 e Y00 | 2700 (C.8)
iw iw iw iw
entao:
m, (iw + Hoory) = —yHom,, + yMoh, + yaMoh, (C.9)
my (z'w + Hoory) = yHom, — yMoh, + yaMoh, (C.10)
Sendo assim, as componentes ficam:
ri) — —'yHOmy + 'yMth + yaMyh,
T iw + Hpary
. Homg, — yvMoh, Myh
i) my:fy 0" — ¥ Molta + yalohy (C.11)
iw + Hoary
ii) m. =0
Substituindo i) em 7), temos:
Homg, — vMoh, Moh
—’VHOP om . yMohg 4 alVl y:| + yMohy + vaMohg
m. — 1w + Hoary (C.12)
* iw + Hoary '
m, — —72H§mx +~v2HoMoh, + twyMohy + twayHoh, + a?~y2HoMoh, (0'13>

(iw + Hoa'y)Q

me (iw + Hoafy)2 = —72H§mx +~2HoMoh, + twyMohy + iwayHoh, 4 o?y*HoyMyh, (C.14)
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Fazendo w, = (1 + az)%’yHg e wy = vHy

_ Y*HoMohg + iwyMohy + iwayHoh, + o?y? HoMoh,
N w2 — w? + 2iawy

T

S (v2HoMy + iwayHo + o2y*H§ ) hy — (iwyMo)hy
.=

2 2 ~
wg — w? + 2iawg

M,
Fazendo yo = FO’ ficamos com:
0

xo(wi + iwawo + a?wd) hy — ixo(wyHo)hy
w? — w? 4+ 2iawy

m, =

X0 (wg + twawg)hy — X0 (wfy)Hohy

w? — w? + 2iawy

my =
Por outro lado, voltando nas equagoes C.11 e substindo 7) em i7), temos:

—’}/Homy + ’)/Mghy + aMyh,
w + Hoary
iw + Hoory

~Hp [ ] — yMohy + yaMyh,,

my:

- —’y2Hgmy + ’Y2M0H0hy + a"}/2M0H0hx + (iw + H()Oé’y) [ — ’}/M()hm + Oé’)/M()hy]

m, =
Y (iw + Hoaw)2

B —’yQHgmy + 'VQMOHOhy — iwyMohg + iwaryhy + H0M0a2’y2hy

m, =
Y (iw —|—Hgaw)2

M
Novamente fazendo: w, = (1 + sz)%’yHg; wo=7vHy e xo = T ficamos com:
0

X0 (wg + iwawo) hy —ixo (w'y) Hyh,

My = 2 _ 249
wg — w* + 2iowg

Y

Definindo:

2 .
wg + wawg

X=X0w2

2 — w? 4 2iawy

a =y o
02 = w? + 2iaw
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(C.15)

(C.16)

(C.17)

(C.18)

(C.19)

(C.20)

(C.21)

(C.22)

(C.23)

(C.24)



Podemos escrever o a magnetizagao 7t da forma:

W=xh —iGx (C.25)
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Apéndice D

Nesse apéndice, faremos os desenvolvimentos necessarios para obter a fungao que descreve
a susceptibilidade dinamica na forma da equacao 2.24.

Antes de comecar o desenvolvimento, ¢ valido ressaltar que, até agora (no apéndice
anterior), utilizamos w, = (1 + aQ)%fyHo. Esse resultado esta correto, porém nao leva em
consideracao a geometria da amostra. De forma mais geral, esse parametro toma a forma:

1
2

{Ho + (N, — NZ)MS} {HO + (N, — NZ)MSH (D.1)

N

We = 7(1 + a2)

Onde para um filme fino com campo aplicado tangencialmente, N, = N, = 0 e N, = 4.

Sendo assim, temos:

w2 =7*(1 4 a?) H, [HO + 4@\4 (D.2)

Podemos, entao, comegar o desenvolvimento a partir da equacao 2.18, que descreve a

susceptibilidade dinamica.

2 .
wg + 1awow

_ D.3
X = Xo w2 — w? + 2iaw (D-3)
’}/2 <1 + CY2> Hy <Ho -+ 47rM3> + tayHow
X = Xo (D.4)
~2 (1 + a2>H0 <H0 + 47TM5) — w? + 2iaww
(1 + a2) (HO + 47TM5> + mzw
Y
X =My w2 2icwow (D.5>
(1Yo ) 2 e
Y Y
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(1 + a2> (HO + 47rMs> + taw
M,

ol
X = SRy (D.6)
2iaH
<1 + a2>Ho (Ho + 47TM5> -2 A
v v
Ho + 47 M, + o2Hy + o24x M, + 2%
X =M, L (D.7)
w 2iow
Hy <Ho +4n M, + o?Hy + o247 M, — — + )
v Ho 0
Hy + 4w M, + a2 Hy + o247 M, +
=M. D8
* i 9 w?  2iawHy (D-8)
HO + H047TM3 + OCZHO + 06247TM3H0 - — +
ol
Ho + 47M, + o2Hy + o24x M, + 2%
X =M, oo oo 7w2 ol (D.9)
<1+a2> |:H0+47TM5+:| [Ho-i-] - -
ot ot ¥ v

M, (HO T Ar M, + za:)

- (D.10)
(Ho +ArM, + za:’> (Ho + Za:) - (“’)

X:

v

€

. L, (6709 A . ,
Como a largura de linha da FMR sera AH = — e o campo de ressonancia sera H,.; =

=
Y
podemos reescrever essa expresséo COImao:

M (HO +4r M, + iAH)

. (D.11)
(Ho + 47 M, + iAH) (Ho + iAH) - (H)

X:
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