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Resumo

A spintronica e a orbitronica emergem como areas promissoras para o desenvolvimento
de dispositivos eletronicos de proxima geracao, como memorias magnéticas nao volateis,
osciladores de micro-ondas de baixo consumo energético e logicas baseadas em momento
angular, que exploram a conversao eficiente entre correntes de carga, spin e orbital. Nesse
contexto, neste trabalho, foram investigadas a inje¢cdo e conversao de correntes de spin
e orbitais em heteroestruturas ferromagnéticas crescidas por magnetron sputtering, utili-
zando a técnica de ressonancia ferromagnética (FMR) com bombeamento de spin. Foram
produzidas heteroestruturas de NiFe/Ti, Ni/Ti, NiFe/Ti/Pt e Ni/Ti/Pt com diferentes
espessuras de titdnio, a fim de avaliar sua influéncia no coeficiente de amortecimento ().
As amostras de NiFe apresentaram o comportamento esperado: o aumento de « ocorreu
apenas na presenca de Pt, tornando-se mais evidente para camadas de tt; > 1 nm. Ja em
Ni/Ti/Pt, verificou-se um incremento ainda mais acentuado de v em espessuras ultrafinas,
superando inclusive o observado em sistemas Ni/Pt. Medidas angulares de tensdo elétrica
em amostras de Ni/Ti evidenciaram a presenca de correntes orbitais convertidas em carga
via efeito Hall orbital inverso (iOHE); contudo, sem impacto relevante no amortecimento,
0 que sugere que o momento angular orbital nao atua diretamente no torque de spin.
Também foi observado a reducdo de M| nas amostras de Ni com Ti ultrafino, possivel-
mente devido a formacao de camadas magnéticas mortas ou hibridizacao interfacial, pode
ser apontada como uma das causas para o aumento do amortecimento. Os resultados
contribuem para a compreensao da dinamica angular e efeitos interfaciais em sistemas
spintronicos e orbitronicos, especialmente no regime de espessuras ultrafinas e na presenca

de diferentes canais de transporte de momento angular.

Palavras-chave: Spintronica, Orbitronica, Bombeamento de spin, Corrente orbital, Resso-
nancia ferromagnética (FMR), Efeito Hall de spin inverso (iSHE), Efeito Hall orbital inverso

(iOHE), Amortecimento magnético/amortecimento de Gilbert, Magnetron sputtering



Abstract

Spintronics and orbitronics are emerging as promising fields for the development of
next-generation electronic devices, such as non-volatile magnetic memories, low-power
microwave oscillators, and angular-momentum-based logic, which rely on the efficient
conversion between charge, spin, and orbital currents. In this work, the injection and
conversion of spin and orbital currents were investigated in ferromagnetic heterostructures
grown by magnetron sputtering, using ferromagnetic resonance (FMR) with spin pumping.
Heterostructures of NiFe/Ti, Ni/Ti, NiFe/Ti/Pt, and Ni/Ti/Pt with different Ti thicknesses
were produced to evaluate their influence on the damping coefficient («). NiFe samples
showed the expected behavior: an increase in a was observed only in the presence of Pt,
becoming more pronounced for ¢1; > 1 nm. In contrast, Ni/Ti/Pt samples exhibited an
even stronger enhancement of « at ultrathin Ti layers, surpassing that of Ni/Pt systems.
Angular-dependent voltage measurements in Ni/Ti revealed orbital currents converted into
charge via the inverse orbital Hall effect (iOHE); however, without a significant impact on
damping, suggesting that orbital angular momentum does not directly contribute to spin
torque. A reduction of M S” was also observed in Ni samples with ultrathin Ti, possibly due
to the formation of magnetic dead layers or interfacial hybridization, which may account
for the increased damping. These results advance the understanding of angular momentum
dynamics and interfacial effects in spintronic and orbitronic systems, particularly in the
ultrathin thickness regime and in the presence of multiple angular momentum transport

channels.

Keywords: Spintronics, Orbitronics, Spin pumping, Orbital current, Ferromagnetic reso-
nance (FMR), Inverse spin Hall effect (iSHE), Inverse orbital Hall effect (1OHE), Magnetic
damping/ Gilbert damping, Magnetron sputtering
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1 Introducao

1.1 Spintronica e orbitronica

Nos tltimos anos, a spintronica e a orbitronica vém se consolidando como areas de
intensa pesquisa e inovagao tecnoldgica, surgindo como alternativas promissoras frente as
limitacoes impostas pela eletronica tradicional baseada exclusivamente na carga do elétron.
Um dos principais entraves dessa eletronica convencional é o efeito Joule, responsavel
pelo aquecimento indesejado dos dispositivos devido a dissipagao de energia na forma de
calor. Tal dissipacao impoe severas restricoes a miniaturizagao e a eficiéncia energética
de circuitos eletronicos, especialmente em aplicagoes de alta densidade e velocidade. Em
contrapartida, a spintronica e a orbitronica propdoem o uso de graus de liberdade internos
do elétron, os momentos angulares de spin e orbital, respectivamente, para transporte e
processamento de informacao, o que pode levar a dispositivos mais rapidos, com menor

consumo energético e maior funcionalidade.

Embora ainda sejam areas em pleno desenvolvimento, a spintronica, em particular,
ja é utilizada comercialmente ha alguns anos. Isso s6 foi possivel gracas a descobertas
fundamentais realizadas na década de 1980, entre as quais se destaca o fenéomeno da
Magnetorresisténcia Gigante (GMR) [1, 2], no qual a resisténcia elétrica depende da
orientacao relativa da magnetizacao dos materiais envolvidos. Outro avanco crucial foi a
descoberta da Magnetorresisténcia de Tunel (TMR) a temperatura ambiente [3, 4], que
permite a conducao de elétrons entre dois materiais ferromagnéticos separados por uma

fina barreira isolante, possibilitando a leitura de estados binarios de forma mais eficiente.

Uma das aplicagbes mais relevantes atualmente é a MRAM (Magnetoresistive
Random Access Memory), um tipo de memoria nao volatil que codifica a informagao
bindria (0 ou 1) com base na orientacao relativa das magnetizagoes de dois eletrodos
ferromagnéticos separados por uma barreira de tunelamento. Quando as magnetizagoes
estao paralelas, a resisténcia é baixa; quando antiparalelas, a resisténcia ¢é alta, permitindo
a leitura do estado 16gico [5]. A escrita desses estados pode ser feita por meio de torques
magnéticos gerados a partir da injecao de correntes de spin, o chamado Spin Transfer
Torque (STT), ou ainda pela agdo do Spin-Orbit Torque (SOT), que surge da conversao de
correntes de carga em correntes de spin (ou orbital), especialmente em materiais com forte
acoplamento spin-6rbita (SOC) [6, 7].

Complementarmente, para a detecgdo e compreensao desses mecanismos, exploram-
se seus analogos inversos: o Efeito Hall de Spin (SHE) e o Efeito Hall Orbital (OHE). No

SHE, uma corrente de carga aplicada em um material com forte SOC da origem a uma
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corrente transversal de spin, enquanto no OHE a separacao ocorre para momentos orbitais.
Esses efeitos constituem mecanismos essenciais para a geracao de correntes puras de spin
e orbitais a partir de correntes de carga, sendo amplamente explorados como fontes de

torques de spin e orbital em dispositivos spintrénicos e orbitrénicos [8, 9, 10].

No contexto dessas conversoes, surgem dois efeitos fundamentais para a deteccao e
compreensao dos mecanismos de transporte de momento angular: o Efeito Hall de Spin
Inverso (iSHE), que permite a conversao de uma corrente de spin em uma corrente de carga
perpendicular & diregdo de propagacao do spin [11, 12]; e o mais recentemente explorado
Efeito Hall Orbital Inverso (iOHE), que propoe um mecanismo andlogo para correntes
orbitais [13]. Ambos sao ferramentas importantes para acessar, de maneira indireta, as
correntes puramente magnéticas (spin e orbital), e tém sido empregados como base para

estudos experimentais em diversas geometrias e combinacoes de materiais.

Dentre os fendmenos experimentais associados a dindmica do momento angular,
destaca-se o bombeamento de spin, que pode ser interpretado como o processo inverso
ao STT. Enquanto o STT consiste na aplicacdo de uma corrente de spin para induzir a
precessao ou reversao da magnetizacao em um material ferromagnético, o bombeamento de
spin ocorre quando um material ferromagnético, quando excitado por uma radiofrequéncia
(RF), transfere momento angular (na forma de uma corrente de spin ou orbital) para
um material vizinho ndo magnético. Esse processo é acompanhado por um aumento no
amortecimento da precessao da magnetizacao no ferromagneto, sendo este um indicativo

indireto da eficiéncia da transferéncia de momento angular para as camadas adjacentes.

Apesar do avango da spintronica, a orbitronica ainda estd em seus estagios iniciais
de desenvolvimento, principalmente devido a maior dificuldade de geracao, manipulacao e
deteccao de correntes orbitais. No entanto, trabalhos recentes demonstraram que ferromag-
netos como o niquel (Ni) possuem uma eficiéncia significativamente maior na geragao de
correntes orbitais em comparagdo a outros materiais, como o permalloy (NiFe), sugerindo

novas oportunidades para estudar os efeitos da orbitronica em sistemas hibridos [14, 15].

Diante desse cenario, o objetivo principal deste trabalho é estudar as contribui¢oes
das correntes de spin e correntes orbitais geradas por bombeamento de spin, utilizando a
técnica de FMR. Para isso, foram depositadas amostras de Ni e NiFe acopladas a filmes
finos de Pt e Ti com diferentes espessuras. Os sistemas foram crescidos por magnetron
sputtering em substratos de silicio e organizados em dois conjuntos principais, contemplando
estruturas do tipo ferromagneto (FM)/Pt, FM/Ti/Pt, e FM/Ti com diferentes espessuras
de Ti. Esses sistemas foram escolhidos por apresentarem propriedades contrastantes:
enquanto a Pt possui alto SOC e ¢ eficiente para conversao spin-carga, o Ti apresenta
baixo SOC e, por isso, é considerado quase "transparente" as correntes puras de spin, mas

ainda pode desempenhar um papel relevante na conversao de correntes orbitais via iOHE.

Além da andlise da variagao do coeficiente de amortecimento magnético («) obtido
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por FMR, que permite inferir a eficiéncia de inje¢do e perda de momento angular nos
FM, também foram realizadas medidas angulares com contatos elétricos para investigar
diretamente os sinais de iSHE e iOHE nas amostras. O estudo experimental contou, ainda,
com o desenvolvimento de um sistema de medicao com rotacao angular de 360°, projetado
especificamente para captar variagoes nos sinais elétricos gerados por bombeamento de

spin e efeitos associados, como a Magnetorresisténcia Anisotropica (AMR).

Portanto, este trabalho busca aprofundar o entendimento dos mecanismos de trans-
porte de momento angular, fornecendo evidéncias experimentais sobre o papel das correntes
orbitais no aumento (ou nao) do amortecimento magnético, e propondo interpretacoes que
consideram a estrutura das interfaces, o acoplamento entre camadas e os mecanismos de

conversao presentes em cada material analisado.

1.2 Estrutura desta dissertacao

Esta dissertagao foi estruturada em 6 capitulos, nos quais:

o Capitulo 1: A presente introducao.

o Capitulo 2: Serd abordado os temas em mais detalhes sobre os efeitos magnéticos e
spintronicos necessarios para entender os experimentos e resultados realizados além

de detalhes sobre os materiais ferromagnéticos e nao magnéticos utilizados.

o Capitulo 3: Serao explicados os aparatos experimentais e os procedimentos empre-

gados.

o Capitulo 4: Sera abordada a instrumentacao desenvolvida para a realizacdo de
medidas com contatos elétricos na guia de onda coplanar, bem como os testes

preliminares conduzidos para sua validacao.
o Capitulo 5: Serao apresentados e discutidos os resultados obtidos.

o Capitulo 6: Sera apresentada a conclusao da tese, juntamente com perspectivas

para futuras pesquisas.
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2 Revisao bibliografica

2.1 Magnetismo na matéria

2.1.1 Magnetizacao

Os atomos que compdem os materiais apresentam propriedades magnéticas que, em
nivel microscopico, estao associadas a dois tipos fundamentais de momento magnético: o
momento magnético orbital (p;), decorrente do movimento orbital dos elétrons ao redor do
nicleo, e 0 momento magnético de spin (), relacionado ao momento angular intrinseco

dos elétrons. Eles podem ser expressos por:

Bs = —gsiiBS (2.1a)
= —psL (2.1b)

Aqui g, representa o fator de spin (cujo valor é aproximadamente g; =~ 2), ug o

eh
2me’

elétron (com autovalores £%) e L ¢ o operador momento angular orbital do dtomo.

magneton de Bohr, definido como S é o operador de momento angular de spin do

A primeira vista, poderia-se supor que o momento magnético total de um atomo
seria simplesmente dado pela soma u = u; + ps. No entanto, ao substituir as expressoes de

1 € s, obtém-se:

p = —pp(L+gS) ~ —pp(L +2S) (22)

Essa combinacao L + 2S nao é paralela ao momento angular total do sistema
J =L + S, que é o vetor que se conserva no contexto de acoplamento spin-érbita (SOC).
Como apenas J é constante (enquanto L e S precessam ao redor de J), é desejavel expressar

o momento magnético total como sendo colinear a J.

Para isso, calcula-se a projecao do vetor u ao longo de J. obtendo-se uma forma
efetiva do momento magnético total. O fator proporcional que relaciona p e J é conhecido

como o fator de Landé, denotado por g;, de forma que:[16]

H=—g;ppJ (2.3)

A partir da contribuicdo dos momentos magnéticos individuais de todos os elétrons

de um sistema, define-se uma grandeza macroscépica chamada magnetizacao, dada por:
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Mz{l/Zp, (2.4)

Ou seja, a magnetizacdo M corresponde a densidade volumétrica de momento

magnético, isto €, a soma vetorial dos momentos magnéticos por unidade de volume.

2.1.2 Susceptibilidade magnética

A magnetizacdo M é uma propriedade intrinseca dos materiais, relacionada a
resposta coletiva dos momentos magnéticos ao ambiente local. No entanto, quando um
campo magnético externo (H) é aplicado, essa magnetizacao pode ser alterada de forma
significativa. Para quantificar essa resposta, define-se a susceptibilidade magnética (x) de

um material, dada por:[17]

X = H (2.5)

Essa relacao estabelece o quanto um material se magnetiza na presenca de um
campo externo. Tanto o sinal quanto o médulo da susceptibilidade sdo fundamentais para

a classificacdo do comportamento magnético dos materiais. Em termos gerais, temos:

e x < 0 — O material é diamagnético - a magnetizacao é oposta ao campo aplicado e

os momentos magnéticos estao alinhados entre si.

e x > 0 — O material é paramagnético - a magnetizacao ¢é alinhada ao campo, mas

fraca e os momentos magnéticos estao de modo geral desalinhados entre si.

e x >> 0 — O material é ferromagnético - a magnetizacao é alinhada ao campo

fortemente e os momentos magnéticos estao alinhados entre si.

O fendémeno de ferromagnetismo ¢ absolutamente essencial para o entendimento

dos processos abordados nessa dissertacao.

2.1.3 Anisotropias Magnéticas

A anisotropia magnética descreve a dependéncia da energia de um sistema magnético
com a direcao da magnetizacao. Em outras palavras, a magnetizacao tende a se alinhar
preferencialmente ao longo de certas dire¢oes — sejam elas de origem cristalografica,
geométrica ou estrutural — como resultado de interagoes internas (como interagao spin-
6rbita) ou de influéncias externas. Essa propriedade define os chamados eixos de facil
e dificil magnetizacao, influenciando fortemente o comportamento dindmico, a resposta

estatica e a estabilidade da magnetizacao|[18].
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2.1.3.1 Anisotropia magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina tem origem na interacao spin-érbita, que acopla os
momentos de spin aos orbitais, resultando em uma dependéncia da energia magnética com
a orientacao da magnetizacao em relacao a rede cristalina. Isso define dire¢oes preferenciais
(os chamados eixos de facil magnetizacdo). A Figura 2.1 ilustra as curvas de magnetizagao

em diferentes eixos para cristais de Ni.

500 <l11>
_r 4\\07 Facil
400 H <7
O
[/\Q
g 300 H
-]
3
= 200 K Dificil
100 -
0 ] | L | L | L | 1 | | |
0 100 200 300 400 500 600

Figura 2.1. Ilustracdo das curvas de magnetizacdo em diferentes eixos para cristais de Ni,
indicando os eixos de facil e dificil magnetizacao. Imagem adaptada do livro
Introduction to Magnetic Materials, 2nd Edition, Wiley, 2009 [19].

A energia associada a anisotropia magnetocristalina, denotada F, é descrita fenome-
nologicamente por expansoes em séries de fungoes trigonométricas dos angulos polares da
magnetizagao. Por exemplo, para sistemas com simetria hexagonal ou tetragonal, tém-se

expressoes tipicas como:

F, = Kysin®(0) + Kysin*(0) + Kzsin®(0) + K}sin®()cos(6¢) (2.6a)
F, = Ky sin*(0) + Kasin*(0) + Kssin*(0)cos(4¢) (2.6b)

Onde 6 ¢é o angulo entre o vetor magnetizacdo e o eixo ¢, ¢ é o angulo entre a
proje¢ao da magnetiza¢ao no plano basal e um dos eixos a e K, Ky, K3 e K} sdo constantes

de anisotropia caracteristicas do material [20, 21].
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2.1.3.2 Anisotropia de forma

A anisotropia de forma surge da interacdo de longo alcance entre momentos
magnéticos, ou seja, da energia magnetoestatica F,; associada a configuragao do material.

Essa energia ¢ dada por:

Ey= —%/VM “Hy dv (2.7)

Onde py é a permeabilidade do vacuo, V é o volume da amostra, e H; campo
desmagnetizante, que atua no sentido de reduzir a magnetizacio total. Para uma amostra
esférica, H; é isotrépico e, portanto, nao contribui para uma anisotropia direcional. No
entanto, para filmes finos, o campo desmagnetizante é fortemente anisotrépico. Isso pode
ser visualizado na Figura 2.2, no qual em (a) se encontra o campo desmagnetizante
perpendicular ao plano e em (b) paralelo a ele. Além disso, como E4 o< M a anisotropia
de forma tende a ser dominante em materiais com magnetizagao elevada ou em sistemas
macroscopicos. Ja em sistemas de dimensoes nanométricas, outros tipos de anisotropia

(como interfacial ou cristalina) podem se tornar mais relevantes [22, 23].

Hext
HEXI
(a) (b)

Figura 2.2. Representacao de duas configuragoes do campo desmagnetizante H;. Em (a),
H, é perpendicular ao plano do filme (maior energia); (b) Hy é paralelo ao
plano (menor energia). Imagem adaptada da tese de C. Dias, 2014 [23].

2.1.3.3 Anisotropia de interface

Quando um material ferromagnético (FM) é depositado sobre um material nao
magnético (NM), como em filmes finos, a quebra de simetria na interface entre eles
pode originar a chamada anisotropia de interface (também conhecida como anisotropia
perpendicular). Isso ocorre devido a hibridizagao dos orbitais d entre os materiais, mediada
pela interagao spin-érbita. Exemplos classicos incluem estruturas multicamadas de Co/Pt
e Co/Pd, nas quais essa anisotropia induz uma orientagao preferencial da magnetizagao

perpendicular ao plano do filme [22, 20].

De forma geral, as anisotropias magnéticas podem ser classificadas em dois grandes

grupos: Anisotropia de Volume, com contribui¢des volumétricas K, e Anisotropias
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de interface ou superficie, com contribui¢oes K. Para filmes finos, a contribuigao total

da anisotropia efetiva pode ser expressa como [20]:

2K
K:Keff: 7+Kv (28)

Onde d é a espessura do filme. Esta féormula foi inicialmente proposta a partir
de estudos experimentais realizados por Gradmann e Mueller em 1968 [24]. Essa relagao
permite identificar uma espessura critica d..;, abaixo da qual a anisotropia interfacial

domina sobre a de volume:

(2.9)

Para d < d..;;, sistema favorece uma magnetizacao fora do plano, mesmo contra a
tendéncia imposta pela anisotropia de forma. Essa transicao pode ser analisada experimen-
talmente por meio de um grafico de K.sf em funcao da espessura d. Um exemplo tipico
para multicamadas Co/Pd é mostrado na Figura 2.3. Nesse gréfico, um valor positivo
de K.¢; indica orientagao perpendicular, enquanto um valor negativo indica orientacao
no plane. A inclinacdo do grafico esta associada ao termo volumétrico K, enquanto o

intercepto no eixo vertical corresponde a 2Kj.

«— 2K

| Nx@ACo+11APY)

*fu (A)

Figura 2.3. Dependéncia de K ¢y com a espessura da camada de Co em multicamadas
Co/Pd. O intercepto vertical fornece 2K e a inclinagdo da reta representa K.
Imagem adaptada de M.T. Johnson et al, 1996 [20].
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2.2 Spintronica

2.2.1 Magnetorresisténcias

Em 1856, William Thomson (também conhecido como Lord Kelvin) publicou um
trabalho pioneiro no qual observou que a resisténcia elétrica de amostras de Ni e Fe
sofria uma pequena variagdo quando um campo magnético externo era aplicado [25]. Esse
fendmeno foi denominado magnetorresisténcia (MR). A origem desse efeito esta associada
ao acoplamento spin-Orbita, que provoca uma sutil deformacao da nuvem eletronica
conforme a orientagdo da magnetizacao se altera. Essa deformagao modifica a intensidade
do espalhamento dos elétrons de condugao que atravessam a rede cristalina, resultando em
diferentes valores de resisténcia elétrica dependendo da dire¢ao relativa da magnetizacao

em relagdo ao campo aplicado [5].

Embora Thomson tenha identificado apenas uma variacao modesta em seus experi-
mentos originais, avangos subsequentes na ciéncia dos materiais e nas técnicas de deposicao
permitiram a observacao de aumentos muito mais expressivos na magnetorresisténcia,
inclusive de varias ordens de grandeza em certos compostos modernos. Um exemplo notavel
¢ mostrado na Figura 2.4, que apresenta a MR em amostras de WP, submetidas a campos

magnéticos de até 9 T, na faixa de temperatura entre 2 K e 50 K.

A descoberta da MR abriu caminho para uma série de fené6menos correlatos,
que ampliaram e diversificaram as aplicagoes desse efeito, como a Magnetorresisténcia
Anisotrépica (AMR), a Magnetorresisténcia Gigante (GMR) e a Magnetorresisténcia por
Tunelamento (TMR). Esses efeitos tornaram-se pilares do desenvolvimento da spintronica
moderna, possibilitando avancos em sensores magnéticos, dispositivos de armazenamento

de dados e memoérias nao volateis.

2.2.1.1 Magnetorresisténcia anisotrépica

A magnetorresisténcia anisotrépica (AMR) nao se refere a uma anisotropia mag-
nética intrinseca do sistema, como aquelas discutidas anteriormente, mas sim a uma
dependéncia angular da resistividade elétrica de um material ferromagnético. Especifica-
mente, a resistividade varia de acordo com o angulo entre a direcao da corrente elétrica

aplicada e a magnetizacao vetorial M do material [27, 28].

Para a maioria dos metais de transi¢ao ferromagnéticos, como Ni, Fe e Co, bem
como suas ligas (por exemplo, NiFe), a resistividade é maior quando a corrente elétrica
¢ paralela a magnetizagao (#=0°, 180°p) do que quando é perpendicular a ela (6=90°,
270°% p.).

A Figura 2.5 ilustra, em (a), a dependéncia angular normalizada da resistividade,

que segue uma relagdo do tipo cos?(f). Em (b), sdo mostradas curvas tipicas de mag-
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Figura 2.4. Magnetorresisténcia de WP, medida em campos magnéticos estaticos de até
9 T, para temperaturas entre 2 K e 50 K. Imagem adaptada de N. Kumar et
al, 2017 [26].

netorresisténcia em funcao do campo magnético H, com o campo aplicado paralelo e
perpendicular & corrente elétrica, partindo de um estado desmagnetizado. A rapida variagao
da resistividade em baixos campos é associada a rotagao da magnetizacao, enquanto a
variagao linear em altos campos se deve ao chamado efeito forcado. Em (c), é representado
o angulo # entre a corrente aplicada e a magnetizacao, com os contatos elétricos indicados

pelos triangulos amarelos.

O comportamento angular da resistividade elétrica associado ao efeito AMR pode

ser descrito, para materiais monocristalinos, pela equacao:

p(0) = pi + (p — p1)cos®(0) (2.10)

Em amostras policristalinas, deve-se realizar uma média angular, resultando em:

p=pL+ﬂ%¥£ (2.11)

Esse fendmeno serd fundamental para a analise dos sinais detectados nas medidas
elétricas discutidas na Capitulo 5, especialmente na decomposicao das tensoes simétrica e

antissimétrica em experimentos de FMR com detecgao via contatos elétricos.
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Figura 2.5. Em (a) Dependéncia angular da AMR normalizada, evidenciando o com-
portamento cos?(). (b) Curvas tipicas de magnetorresisténcia para campos
magnéticos aplicados paralela e perpendicularmente a corrente elétrica, par-
tindo de um estado desmagnetizado. (c¢) Definigdo do dngulo 6 entre a corrente
aplicada e a magnetizacdo. Imagem adapatada de J.B.Sousa et al, 2021 [27].

2.2.1.2 Magnetorresisténcia gigante

Em 1988, Albert Fert et al [2] e Peter Griinberg [1], de forma independente,
reportaram a presenca de um aumento significativo da magnetorresisténcia em sistemas
multicamadas. Essa descoberta, denominada magnetorresisténcia gigante (GMR) por Fert,
rendeu a ambos o Prémio Nobel de Fisica em 2007. A GMR fundamenta-se no principio de
que, em estruturas do tipo FM-NM-FM (camada ferromagnética — camada nao magnética
— camada ferromagnética), a resisténcia elétrica varia em func¢ao da orientagao relativa
das magnetizagoes nas camadas ferromagnéticas: quando estao paralelas, a resisténcia é

menor; quando estao antiparalelas, a resisténcia aumenta [29].

Nos dispositivos praticos, essas estruturas frequentemente sao projetadas como
valvulas de spin, nas quais uma das camadas ferromagnéticas atua como uma camada
fixa, tendo sua magnetizacao fixada por acoplamento de troca com uma camada antifer-
romagnética adjacente, enquanto a outra camada, chamada camada livre, pode ter sua

magnetizacao livremente orientada sob a agao de um campo externo ou corrente de spin.

Essa diferenca na resisténcia ocorre porque a direcao do spin dos elétrons influ-
encia diretamente sua interagdo com a magnetizacdo do material ferromagnético. Uma
interpretacdo comum desse fendmeno é através do conceito de filtro de spin: elétrons cujo
spin esta alinhado com a magnetizacao do ferromagneto apresentam maior probabilidade

de transmissao, enquanto aqueles com spin oposto sofrem espalhamento mais intenso [30,
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31]. Uma representagao esquematica desse efeito é apresentada na Figura 2.6.

e |
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Figura 2.6. Tlustracdo da condugao dependente de spin em uma valvula de spin. As
setas espessas indicam os estados de magnetizacao das camadas fixas e livres,

enquanto as setas com "e" indicam os spins dos elétrons. O espalhamento

eletrénico é maior quando as magnetizagoes estao em configuracao antiparalela.
Imagem adaptada de S. Bhatti et al, 2017 [5].

2.2.1.3 Magnetorresisténcia tunel

A magnetorresisténcia tinel (TMR) foi inicialmente prevista teoricamente por M.
Julliere em 1975 [32], mas somente em 1995 foi observada experimentalmente & temperatura
ambiente, de forma independente, por J. S. Moodera et al. [4] e T. Miyazaki et al. [3].
Esse fenomeno ocorre em estruturas conhecidas como jungoes magnéticas tuneis (MTJs),
constituidas por duas camadas FM separadas por uma fina barreira isolante, tipicamente
de 6xido. Nessa configuragao, a corrente elétrica nao flui por conducao convencional, mas

sim por tunelamento quantico através da barreira.

Embora a TMR seja conceitualmente andloga & GMR, o mecanismo fisico que a
governa ¢ distinto: na GMR, a diferenca de resisténcia decorre do espalhamento dependente
do spin, enquanto na TMR essa diferenca surge do tunelamento dependente do spin.
Quando as magnetizagoes das duas camadas estao paralelas, a densidade de estados para

elétrons majoritarios é semelhante em ambas as camadas, o que aumenta a probabilidade
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de tunelamento. Ja no estado antiparalelo, os elétrons majoritarios de uma camada
correspondem aos minoritarios da outra, reduzindo significativamente a probabilidade de

tunelamento e, portanto, aumentando a resisténcia elétrica.

As primeiras medigoes realizadas em 1995 reportaram uma TMR em torno de
16 % a temperatura ambiente, um resultado que, para a época, ja representava um
avanco significativo. Desde entdao, progressos tecnologicos, em especial o desenvolvimento
de barreiras de MgO com elevada qualidade cristalina, possibilitaram alcancar valores
acima de 600 % em condigoes laboratoriais. Atualmente, dispositivos comerciais, como as
memorias de acesso aleatério magnetorresistivas (MRAMS), operam rotineiramente com
TMRs na faixa de 100-200 %, oferecendo contraste adequado para distinguir de forma

confidvel os estados légicos "0" e "1"[5].

A Figura 2.7 ilustra o mecanismo da TMR em funcao da orientacao relativa das
magnetizacoes. No painel (a), para o estado paralelo, observa-se que os elétrons majoritarios
(setas vermelhas) atravessam a barreira com maior probabilidade, resultando em baixa
resisténcia. J4 no painel (b), no estado antiparalelo, ocorre um descompasso entre as
densidades de estados de spin, aumentando o espalhamento efetivo e reduzindo a corrente

de tunelamento, resultando em alta resisténcia.

(a) (b)

Paralelo Antiparalelo

— |— | e

E E
A A

-
“-.--—A-’"

| i

Figura 2.7. Representacio esquematica da TMR em uma juncao magnética ttnel (MTJ).
Em (a), o caso com magnetizagoes paralelas, onde a probabilidade de tunela-
mento para elétrons majoritarios ¢ maior, resultando em baixa resisténcia. Em
(b), o caso antiparalelo, no qual a sobreposicao das densidades de estados de
spin ¢é reduzida, aumentando a resisténcia elétrica. Imagem adaptada de K.
Tanaka et al, 2025 [33].
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2.2.2 Correntes de carga, spin e momento orbital

Até o fim do século XX, os dispositivos eletronicos exploravam apenas uma das
propriedades fundamentais do elétron: sua carga elétrica. Nesse contexto, o transporte
eletronico era descrito pela movimentacao dos elétrons sob a acao de uma diferenca de
potencial (convencionalmente do polo positivo para o negativo). Apesar de essa eletronica
convencional ainda dominar a maior parte das tecnologias atuais, no final da década de
1990, pesquisadores da IBM demonstraram pela primeira vez um dispositivo funcional
que explorava outra propriedade intrinseca do elétron: o spin. Com isso, foi possivel
gerar um novo tipo de corrente, chamada de corrente de spin [34]. O desenvolvimento
de tais dispositivos sé foi possivel devido a descobertas feitas na década anterior, mais

especificamente os fendomenos da GMR e da TMR.

Desde essas descobertas, as correntes de spin passaram a ser amplamente exploradas
em dispositivos modernos de memoria e sensores. Mais recentemente, também surgiram
propostas e estudos envolvendo correntes orbitais, associadas ao momento angular orbital
dos elétrons. A Figura 2.8 ilustra diferentes tipos de corrente e suas interpretagoes. Em (a),
tem-se uma corrente elétrica convencional, composta por elétrons com spins distribuidos
aleatoriamente, ou seja, a corrente de spin liquida é nula. No entanto, se houver polarizacao
de spin, a corrente elétrica passa a carregar também um fluxo de momento de spin. Isso
pode ocorrer de forma parcial (b) ou totalmente polarizada (c) [35]. Em (d), observa-se
uma corrente pura de spin, sem corrente de carga associada, o que pode ser visualizado
como elétrons com spins opostos se movendo em dire¢oes opostas, gerando assim uma
diferenca de spin entre as extremidades do material, andloga a uma "diferenca de potencial
de spin'. Similarmente, pode-se conceber também o transporte de corrente pura orbital
(e), onde orbitais com momento angular no sentido horario e anti-horario se movem em
diregoes opostas, resultando em um fluxo liquido de momento angular orbital. Esses dois
ultimos casos, corrente pura de spin e corrente pura orbital, serao discutidos em maior

profundidade nas se¢oes Se¢ao 2.3.3 e Secao 2.3.4 respectivamente.

Embora a ilustracao pictérica apresentada na Figura 2.8 seja util para visualizar
os diferentes tipos de corrente, ela é valida apenas para materiais condutores, nos quais ha
transporte real de elétrons. Em materiais isolantes, elétrons nao fluem livremente, o que
impede a formacao direta de correntes de carga ou de spin no sentido classico. Nesses casos,
é necessario adotar uma descri¢do quantica do transporte, na qual os spins se propagam por
meio de perturbacoes coletivas na rede magnética, conhecidas como ondas de spin. Essas
excitagoes podem ser tratadas como quasiparticulas, andlogas aos fénons (que representam
vibragoes da rede cristalina), e recebem o nome de magnons, cujas frequéncias para esses

casos estao nas faixas de GHz e THz [37].

E importante destacar que, tanto para correntes puras de spin quanto para correntes

puras orbitais, a informagao é transportada na forma de momento angular (de spin ou
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Figura 2.8. Representagao esquematica dos diferentes tipos de corrente. Em (a), corrente
de carga convencional, com spins aleatérios. Em (b), corrente parcialmente
polarizada, gerando uma pequena corrente de spin. Em (c), corrente de carga
totalmente polarizada. Em (d), corrente de spin pura, sem carga liquida. Em
(e), corrente orbital pura, sem transporte de carga. Imagem adaptada da tese
de doutorado de R. Torrao, 2023 [36].

orbital), o qual, diferentemente da carga elétrica, é uma grandeza vetorial sujeita a
variagoes. Isso significa que processos de espalhamento ao longo do trajeto podem alterar
a direcao e sentido do momento transportado, dissipando a corrente. A distancia média
que essas correntes percorrem antes de perderem coeréncia é conhecida como comprimento
de difusao (Asp). Esse comprimento depende de propriedades intrinsecas do material e

pode ser descrito, de forma geral, pela relagao [38, 39]:

)\SD X \/DTsf (212)

Onde D é a constante de difusdao do material (relacionada ao tipo de transporte,
seja de spin ou orbital), e 755 é o tempo médio entre eventos de espalhamento que invertem

o spin. A Tabela 2.1 apresenta uma estimativa dos comprimentos de difusdo de spin (Ag)
e orbital (Ap).

E importante observar que esses valores podem variar conforme o material esteja
acoplado a diferentes interfaces, o que afeta a difusao de momento angular. Apesar disso,
os comprimentos de difusao permanecem, em geral, dentro de faixas caracteristicas para

cada material. Além disso, para a maioria dos materiais, as correntes orbitais tendem a
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Tabela 2.1. Comprimentos de difusao de spin e orbital de alguns materiais

Material Comprimento de difusao de Comprimento de difusao Referéncia
Spin A\g (nm) orbital A; (nm)

Ouro 32-36 Nao definido [40]
Titanio 13 47 + 11 [41]
Cobre 200 - 700 3 39, 42
Platina 2-4 1-2 40, 43

Tungsténio 1-2 80 [42, 44]

apresentar comprimentos de difusao maiores do que as correntes de spin. Isso ocorre porque
os tempos de relaxa¢ao do momento orbital costumam estar na ordem de picosegundos,
enquanto os tempos de relaxacao de spin sao geralmente menores, situando-se na faixa

dos femtosegundos [45].

2.3  Efeitos Hall

2.3.1 Efeito Hall ordinario

Existem diversos tipos de efeitos Hall, os quais alguns deles serao discutidos ao
longo dessa dissertacao. O primeiro deles, hoje em dia conhecido como efeito Hall ordinério,
foi descoberto por Edwin Herbert Hall em 1879 [46]. Conforme demonstrado por Hall,
quando uma corrente elétrica é aplicada ao longo do plano de um condutor (ou, em alguns
casos, de um semicondutor) na presenca de um campo magnético perpendicular ao plano
do material, uma diferenca de potencial transversa ¢ gerada — fenémeno ilustrado na
Figura 2.9. Esse efeito é resultado da forca de Lorentz exercida sobre os portadores de

carga (elétrons, no caso de um condutor metdlico simples), cuja expressao é dada por:

F = ¢(E +v x B) (2.13)

Onde ¢ ¢é a carga do portador, E é o campo elétrico, v é a velocidade do portador e B
é o campo magnético aplicado. O actimulo de carga nas bordas pode ser entendido, portanto,
pelas multiplicagoes vetoriais na forca de Lorentz. A deflexao lateral dos portadores de
carga, causada pela componente v x B, leva ao acimulo de cargas nas extremidades
transversais do material. Como consequéncia, forma-se um campo elétrico transversal Ey

que se opoe a for¢a de Lorentz, caracterizando o efeito Hall.

O efeito Hall ordinario é amplamente utilizado em tecnologias modernas, como nos
sensores Hall, presentes em muitos gaussimetros, os quais sdo empregados para medir a
intensidade de campos magnéticos. Ou também nas chamadas barras Hall, comumente
utilizadas em experimentos para medir a voltagem induzida por campos magnéticos

externos.
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Hall (1879) z

Figura 2.9. Tlustracao do Efeito Hall Ordinario, mostrando a indugao de uma diferenca
de potencial nas bordas do condutor quando este é submetido a um campo
magnético H perpendicular a sua superficie, enquanto uma corrente elétrica I
flui ao longo do eixo longitudinal. Imagem adaptada de A. Bandyopadhyay et
al, 2024 [47].

2.3.2 Efeito Hall anédmalo

Poucos anos apés a descoberta do efeito Hall convencional, em 1881, Edwin
Hall publicou um novo artigo no qual relatou um fené6meno semelhante em materiais
ferromagnéticos, como o niquel e o cobalto, mesmo na auséncia de um campo magnético
externo [48]. Esse fenomeno ficou conhecido como Efeito Hall Anémalo (AHE), no qual
a magnetizacao espontanea (M) do material ferromagnético, em conjunto com o SOC,
desempenha o papel analogo ao de um campo magnético externo na geragao de uma tensao
Hall transversal. Diferentemente do efeito Hall ordinario, o AHE nao pode ser explicado
apenas pela forca de Lorentz classica. Trata-se de um efeito de origem quéantica, que
envolve a interagao entre o momento angular dos elétrons (spin e/ou orbital), a estrutura

de bandas do material e mecanismos de espalhamento induzidos por desordem.

Em um cristal, os elétrons se movimentam sob um potencial periédico, conhecido
como potencial de Bloch, o qual da origem a estados eletronicos caracteristicos, chamados
de estados de Bloch. Esses estados tém um tempo de vida (ou tempo de relaxacao)
7 que descreve quanto tempo o elétron consegue manter sua coeréncia antes de sofrer
espalhamento, seja por impurezas, defeitos ou interagoes térmicas. Esse tempo 7 esta

diretamente relacionado ao grau de desordem do sistema.

Uma maneira mais classica de entender esse transporte eletronico é por meio
do modelo de Drude [49], em que os elétrons sao tratados como particulas que, sob a

acao de um campo elétrico, se deslocam até sofrerem colisoes com outras particulas ou
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irregularidades no material apos um tempo médio 7. Nesse modelo, a densidade de corrente

elétrica J ¢é dada por:

J=""F (2.14)

Onde n é o namero de elétrons, e é a carga dos elétrons, m é a massa do elétron e
FE ¢é o campo elétrico. Esse fator que precede o campo elétrico pode ser identificado como

o, denominado condutividade elétrica [17, 50].

Aplicando esse modelo ao contexto do AHE, ao se aplicar um campo elétrico na
diregdo z (E,) a corrente resultante se alinha com essa dire¢do, e temos o,, 7. Este efeito
que ¢ dependente de 7! (e consequentemente de o,,) é chamado de skew scattering.
Porém, existem outros termos independentes do tempo de relaxagao (e de 0,,). A estes
termos sao dados os nomes de mecanismo intrinseco e side jump que terdao suas

contribuigoes a outras componentes o0;;.

Assim, podemos definir um tensor a;‘yH chamado de condutividade Hall anomala
que depende das diferentes contribuicoes o;;. Além disso, podemos escrever esse tensor

como uma soma das contribuicoes dos efeitos descritos anteriormente, assim [51]:

o = 0

AH _ _AH-—skew AH—int AH-—sj
Ty Ty + O_xy + Uccy (215)

AH—int
zy

a contribuicdo por side jump. A seguir, serdao descritos

Onde afyH —skew representa a contribuicdo por skew scattering, o a contribuicao

AH—sj
Yy

com um pouco mais de detalhes cada efeito.

pelo mecanismo intrinseco e o

2.3.2.1 Mecanismo intrinseco

O mecanismo intrinseco do AHE foi proposto pela primeira vez em 1954 por R.
Karplus e J. M. Luttinger [52], a partir de uma perspectiva quantica que considera o
movimento de elétrons em bandas em materiais ferromagnéticos, com base em equagcoes
de movimento semiclassicas corrigidas. Contudo, foi somente apds a introducao dos
conceitos de fase de Berry e curvatura de Berry por Michael Berry em 1984 [53] que a
natureza do mecanismo intrinseco comecou a ser reinterpretada sob uma otica topologica.
Em 2002, T. Jungwirth et al. [54] e M. Onoda e N. Nagaosa [55] estabeleceram, quase
simultaneamente, uma conexao direta entre a curvatura de Berry e o mecanismo intrinseco

do AHE, fornecendo uma base mais geral e robusta para o fenémeno.

Para entender esse mecanismo, basta considerar primeiramente que:

o A fase de Berry é uma fase geométrica adquirida pela fungdo de onda de um elétron

ao se mover no espa¢o de momentos ( reciproco);
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o A curvatura de Berry é a "forca" associada a essa fase, analoga a um campo magnético
no espago de momento e ela s nao é nula caso haja uma quebra de simetria temporal

(no caso do AHE causada pela presenga de uma magnetizagao M) [56].

Além disso, a curvatura de Berry é definida como o rotacional da conexao de Berry
(A)

Q(k) = V. x A(k) (2.16)

Onde a conexao de Berry A(k) é dada por:

A(k) =1i(n,k|Vg|n, k) (2.17)

Considerando agora a resposta linear de um sistema ideal (sem desordem) a

aplicacao de um campo elétrico externo, é possivel escrever a contribuicao intrinseca para a

AH—int

condutividade Hall anomala o;; a partir da formula de Kubo, que descreve a resposta

linear de um observavel a uma perturbacao externa:

AH int _ —e

(%)) — f (e (K))] X Im (<”v ki ()|, k) (', K]v; (k)| n. k>>

n#n’ [€n<k) — & (k)]Q
(2.18)
Onde f(g) é a fun¢do de Fermi-Dirac e v(k) ¢é o operador de velocidade, definido

semiclassicamente por:

1

e H (k)] = LV H ) (2.19)

o(k) = ;

A equagado acima pode ser reescrita em termos da curvatura de Berry, utilizando a
identidade:

(n,k|VH(k)|n' k)
en (k) — en(k)

Dessa forma, obtemos uma formulagdo compacta para a condutividade Hall andmala

= (n, k| Vi, k) = Apw (K) (2.20)

intrinseca:

AH mt

(k) (k) (2.21)

mk

Onde QF (k) é a componente k-ésima da curvatura de Berry para a banda n.

Essa formulagao mostra que a condutividade Hall anémala intrinseca resulta da

integracao da curvatura de Berry ocupada sobre a superficie de Fermi, um fenémeno
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puramente topolégico e dependente da estrutura de bandas do material. A Figura 2.10 é

uma representacao pictérica do mecanismo intrinseco.

Figura 2.10. Ilustragdo do funcionamento do mecanismo intrinseco. Os elétrons com spins
opostos tendem a se espalhar para lados diferentes em func¢ao da curvatura
de Berry e superficie de Fermi quando um campo elétrico é aplicado. Imagem
adaptada de Stephen R. Boona et al, 2021 [57].

Em sistemas com forte SOC, essa contribuicao tende a ser dominante em relagao

aos mecanismos de skew scattering e side jump [51, 56, 9.

2.3.2.2 Skew scattering

A contribuicao extrinseca do skew scattering foi proposta pela primeira vez em 1958
por J. Smith, ao estudar o transporte de elétrons da banda 3d em metais ferromagnéticos
como ferro e niquel [58]. Como mencionado anteriormente, o skew scattering é o inico
mecanismo do AHE cuja contribuicao depende linearmente do tempo de relaxacao 7 dos
estados de Bloch. Assim, em cristais proximos do ideal, ou seja, com poucos defeitos e

impurezas, onde 7 é elevado, essa contribuicao tende a dominar sobre os demais mecanismos.

O skew scattering é o tinico mecanismo do AHE que pode ser completamente
descrito usando a teoria classica de transporte de Boltzmann, na sua forma mais simples,
aquela que ignora efeitos de coeréncia quantica entre bandas (ou seja, nao leva em conta
transi¢oes entre bandas de energia distintas que interferem entre si, como acontece no

mecanismo intrinseco).

Nos livros de fisica, a teoria semiclassica muitas vezes assume o chamado principio
do equilibrio detalhado. Esse principio diz que a probabilidade de transicao de um estado

n para um estado m ¢é igual a de voltar do estado m para o n:

27

Wy =W on = ?| (n|VIm) P8(E, — E,,) (2.22)
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Essa igualdade é verdadeira quando se utiliza a regra de ouro de Fermi em primeira
ordem (lado mais a direita da Equagao 2.22), uma aproximagao apropriada para descrever a
interagao de elétrons com impurezas fracas. No entanto, na presenca de SOC e magnetizagao,
essa simetria de transicao é quebrada: o espalhamento torna-se assimétrico, e a taxa de
transicao passa a depender da orientacao do spin do elétron em relagao a direcao da
magnetizacao do material. Esse comportamento assimétrico pode ser representado por um

termo adicional na taxa de transigao:

Wiy = ——(k x }) - M, (2.23)

Onde k x k' sio os vetores de onda dos elétrons antes e depois do espalhamento,
M, éa direcao da magnetizacao e 74 é o tempo de relaxagao associado a assimetria. Esse
termo mostra que o espalhamento depende do produto vetorial entre k e k' alinhado com
a magnetizacao, ou seja, ha uma preferéncia direcional no espalhamento. Ao colocar essa
assimetria na equacao de transporte de Boltzmann, ela resulta em uma corrente transversal:
surge uma corrente elétrica perpendicular tanto ao campo elétrico aplicado E quanto a

magnetizacdo M;. Isso é justamente o efeito Hall anomalo via skew scattering [51, 9].

Do ponto de vista fisico, isso pode ser entendido como uma consequéncia da
quiralidade induzida pelo SOC: os elétrons tendem a se desviar mais para um lado do que
para o outro, dependendo de seu spin e da orientacao magnética local. Esse comportamento
¢ ilustrado na Figura 2.11, onde se observa que a probabilidade de espalhamento é maior

para uma direcao especifica em fungao do spin.

Figura 2.11. Ilustragao do funcionamento do skew scattering. Os elétrons apresentam maior
probabilidade de espalhamento para uma direcao especifica dependendo da
orientacao de seus spins em relagao ao SOC e a magnetizacao. Os angulos
de espalhamento coloridos em vermelho e azul indicam trajetérias distintas,
porém a ilustracao nao representa as probabilidades quantitativas. Imagem
adaptada de Stephen R. Boona et al, 2021 [57].
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AH—skew
]
mente do mecanismo intrinseco, nao possui uma formulagao universal. Isso se deve ao fato

O calculo da contribuicao o para a condutividade Hall anomala, diferente-
de que a magnitude do skew scattering depende diretamente da natureza das impurezas, do
potencial de espalhamento e da intensidade do SOC local. No entanto, modelos especificos
podem ser utilizados para estimativas em certos materiais, sempre partindo da solucao da
equagao de Boltzmann levando em conta o espalhamento assimétrico. Por exemplo, no
modelo proposto por A. Crépieux e P. Bruno [59], a contribui¢do do skew scattering a
condutividade Hall anémala foi estimada para semicondutores como o GaAs (mas que

pode ser generalizado para diversos metais), resultando na seguinte expressao:

4
gAH—skew _ gk%/\e_soNeV (2.24)

Onde kp é o vetor de Fermi, \._,, é conhecido como parametro efetivo de acopla-

mento spin-6rbita, N, é o nimero de elétrons condutores e V' é o volume do sistema.

2.3.2.3 Side jump

O fendmeno de side jump foi o ultimo dos mecanismos classicos do AHE a ser
descrito. Sua formulacao surgiu apenas em 1964, quando L. Berger destacou a importancia
de um termo previamente negligenciado por J. Smith ao descrever o skew scattering [60].
A ideia foi posteriormente consolidada pelo préprio Berger em 1970, tornando-se, entao,
amplamente difundida [61]. Historicamente, a contribuigao do side jump era obtida de
forma indireta, por meio da subtragdo das contribui¢ées dos outros dois mecanismos (skew

scattering e mecanismo intrinseco) da condutividade Hall anémala total:

AH-sj __ _AH AH —skew AH—int
Oy =04 — Ony — 0 (2.25)

No entanto, a defini¢ao direta e rigorosa desse termo permaneceu controversa por
décadas. Somente nas ultimas duas décadas é que se estabeleceu uma descri¢ado formal
mais aceita: o side jump ¢é interpretado como um deslocamento lateral do centro do pacote
de onda do elétron ao sofrer espalhamento por uma impureza, em presenca de SOC.
Ainda que o elétron seja espalhado predominantemente para frente, ele sofre um pequeno
'"empurrao lateral", cuja direcdo e magnitude dependem do seu spin, o que gera uma

corrente transversal. Esse fendmeno é ilustrado na Figura 2.12.

O argumento semiclassico mais direto considera um pacote de onda gaussiano se
aproximando de uma impureza esférica sujeita a um potencial com SOC. Tal interagao é

descrita por:

1 10V
Heo = (2m> (a) S:Ls (2.26)
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Figura 2.12. Ilustragdo do mecanismo de side jump. Elétrons com spins distintos sofrem
deslocamentos laterais opostos durante o espalhamento por impurezas com
SOC. Imagem adaptada de Stephen R. Boona et al, 2021 [57].

Onde m é a massa do elétron, ¢ é a velocidade da luz, r é a distancia radial entre o
elétron e o centro do potencial, V é o potencial elétrico central sentido pelo elétron, S,
¢ a componente do spin do elétron no eixo z e L, é a componente do momento angular

orbital do elétron em relagdo ao eixo z.

Nessa situagao, mesmo quando o espalhamento ocorre na direcao longitudinal,
o elétron sofre um deslocamento lateral perpendicular & sua velocidade inicial k. Esse

deslocamento é estimado por:

(2.27)

Que é o termo que Berger argumentou ser uma contribuicao fundamental para o

efeito Hall andomalo.

Inicialmente, os modelos tedricos consideravam apenas o SOC proveniente das
impurezas, o que é adequado para materiais com SOC fraco, como o n-GaAs. Um exemplo
disso é o modelo de Crépieux-Bruno (2001) [59], no qual o side jump é tratado apenas
como resultado da perturbagao do potencial de espalhamento. Contudo, em materiais com
SOC forte, como metais pesados, ¢ necessario distinguir duas contribuicoes independentes

para o side jump:

o Side jump extrinseco:
Acontece quando o elétron (sem SOC) interage com uma impureza que tem SOC.

Forma classica, semelhante a proposta por Crépieux-Bruno.

e Side jump intrinseco:
Acontece quando o elétron ja tem SOC (vindo do préprio cristal) e a impureza é

escalar (sem SOC). Esse efeito vem do fato de que os elétrons de Bloch (que tém
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estrutura de spin e orbital misturados pela banda) respondem ao potencial mesmo
sem SOC nele.

Essas duas contribuigoes podem coexistir e sua importancia relativa depende do
material e do tipo de desordem presente. Em metais pesados e sistemas com forte SOC
cristalino, a componente intrinseca do side jump tende a ser dominante. Além disso,
em ferromagnetos, o mecanismo de side jump pode ter contribuicao significativa para a

condutividade Hall anémala total o2

Por fim, é importante ressaltar que, embora o side jump envolva um processo de
espalhamento (assim como o skew scattering), ele é independente do tempo de relaxagao T
dos estados eletronicos. Essa distingao é crucial para diferenciar os mecanismos e entender

suas contribuigoes relativas ao AHE[51, 9].

A partir de todos esses mecanismos discutidos anteriormente - mecanismo intrinseco,
skew scattering e side jump - é possivel definir um novo conceito fundamental: o &ngulo
Hall anémalo, denotado por 6,45 g. Esse angulo representa a eficiéncia de conversao de
uma corrente de carga longitudinal em uma corrente transversal (devido ao AHE) em
materiais ferromagnéticos. Ele é definido como a razao entre a condutividade Hall anémala

transversal e a condutividade longitudinal do sistema:

O'AH

0 = 2.2
s =2 (2.28)

rxr

Esse parametro ¢é particularmente 1til em experimentos e aplicagoes, pois resume
em uma unica quantidade adimensional a intensidade relativa do AHE em diferentes
materiais ou estruturas. Valores maiores de 645 indicam que o material é mais eficiente

na geracao de uma corrente transversal a partir de uma corrente aplicada.

2.3.3 Efeito Hall de spin

Em 1971, Dyakonov e Perel previram que uma corrente elétrica poderia induzir
uma corrente pura de spin na direcao transversal a corrente aplicada, em materiais com
forte SOC [62]. No entanto, esse fenémeno s6 foi formalmente nomeado em 1999 por Jorge
Hirsch, que propos que uma corrente de carga em um material paramagnético poderia
gerar uma voltagem transversal associada ao spin, fendmeno que ele denominou de Efeito
Hall de Spin (SHE) [8]. Desde entao, o SHE foi estendido para materiais condutores e
semicondutores, sendo finalmente verificado experimentalmente em dois trabalhos quase
simultaneos: por Kato et al. (2004) [63] e Wunderlich et al. (2005) [64].

O principio fisico responsavel pelo SHE é analogo ao do AHE, envolvendo mecanis-
mos de espalhamento assimétrico induzidos pelo SOC. No entanto, existem duas diferengas

cruciais:
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« Enquanto o AHE requer a quebra de simetria de inversao temporal (devido a presenca
de magnetizagao), o SHE pode ocorrer em sistemas que preservam a simetria temporal,
ou seja, em sistemas sem magnetizacao. Isso permite sua observacao em uma gama

muito mais ampla de materiais, como metais nao magnéticos.

o Diferentemente do AHE, o SHE nao gera uma diferenca de potencial entre as bordas
do material, uma vez que a corrente gerada é puramente de spin. Portanto, no SHE
nao ha acimulo liquido de carga, apenas acimulo de momento angular associado ao

spin.

Como ilustrado na Figura 2.13, a aplicagdo de uma corrente de carga J. ao longo
do eixo longitudinal induz a separagao transversal de spins opostos (spins para cima e para
baixo sao defletidos para bordas opostas). Essa separagdo dé origem a uma corrente pura
de spin J, sem fluxo liquido de carga. E importante destacar que os vetores envolvidos
obedecem a relacao de perpendicularidade: corrente de carga (Jg) L corrente de spin (Jy)

1 direc¢ao dos spins (o)

Figura 2.13. Ilustracao do Efeito Hall de Spin (SHE). A aplicagao de uma corrente de carga
longitudinal gera a separagao transversal de spins opostos, induzindo uma
corrente pura de spin. Note que os vetores (J;), (J.) e () sao mutuamente
perpendiculares. Imagem adaptada de Liang Cheng et al, 2021 [65].

Como os mecanismos de geracdo de corrente transversal no SHE (mecanismo
intrinseco, skew scattering e side jump) sao formalmente equivalentes aos do AHE, também
é possivel definir um angulo Hall de spin (6syg) que quantifica a eficiéncia de conversao

da corrente de carga em corrente de spin (J,) [9, 65]:

fop J
0 =% _ =3 2.29
SHE Oxx Jc ( )

Com isso, levando em conta que o vetor de spin define a dire¢do da corrente de spin

no espaco, € possivel escrever a expressao vetorial para a corrente gerada via SHE como:

. R .
JS = 2—6(95'}[]3(6 X JC) (230)
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Neste caso, a constante % é apenas um fator de conversao, uma vez que elétrons

possuem spin g e carga e.

2.3.4 Efeito Hall orbital

O momento angular total dos atomos é composto por duas componentes: L e S,
que representam o momento angular orbital e o momento angular de spin, respectivamente.
Como o SHE é inteiramente associado a componente de spin dos elétrons, é natural
questionar se a componente orbital do momento angular também poderia dar origem a

um efeito analogo.

A possibilidade da existéncia de uma contraparte orbital ao SHE foi inicialmente
sugerida teoricamente por S. Zhang e Z. Yang, em 2005, ao argumentarem que o SOC afeta
nao apenas os momentos de spin, mas também os orbitais [10]. No entanto, a formulagao
explicita e detalhada do Efeito Hall Orbital (OHE), incluindo a definigdo da condutividade
Hall orbital e a separacao clara entre os efeitos orbitais e de spin, s6 foi apresentada
posteriormente, em 2008, por T. Tanaka et al. [66]. Nesse trabalho seminal, os autores
calcularam o OHE em metais de transicio e demonstraram que o efeito pode ocorrer

mesmo na auséncia de SOC, distinguindo-se, portanto, do SHE.

Apesar das previsoes tedricas, a deteccao experimental de correntes puramente
orbitais permaneceu um desafio por muitos anos. O OHE s6 foi confirmado experimen-
talmente em 2023, em trés trabalhos independentes utilizando metais de transi¢do 3d
distintos - Mn [67], Cr [68] e Ti [69] - embora nao haja consenso sobre qual grupo obteve

a primeira demonstracao inequivoca do efeito.

Esses trabalhos foram inspirados por um artigo tedrico de D. Jo et al., no qual os
autores previram condutividades Hall orbitais gigantes para materiais com baixo SOC,
como metais de transi¢ao, semicondutores e materiais bidimensionais [70]. Nesse estudo,
foi demonstrado que, mesmo em situagoes em que o momento orbital esta fortemente
suprimido pelo campo cristalino (quenching), a presenca de uma textura nao trivial do
momento orbital no espago de momentos, associada a curvatura de Berry orbital, pode
gerar uma corrente Hall orbital significativa. Além disso, os autores mostraram que, quando
o SOC torna-se relevante, o OHE pode ser convertido em SHE. Dessa forma, eles propoem
que o OHE é mais fundamental que o SHE, com o momento orbital atuando como mediador
da conversao entre carga e spin. E importante destacar que, embora ja existissem antes
de 2023 trabalhos explorando correntes orbitais, estes nao estabeleciam a geracao de
correntes puramente orbitais, o que so6 foi efetivamente demonstrado com os experimentos

mencionados.

Os principios do mecanismo de espalhamento das correntes orbitais ainda nao sao

completamente compreendidos, porém, sabe-se que o mecanismo intrinseco, semelhante
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ao encontrado no SHE é crucial para o surgimento do OHE, no qual a contribuicao dele
para correntes orbitais e de spin, como citado acima, é dependente da intensidade do SOC.
Assim, o OHE pode ser compreendido de forma analoga ao SHE: quando uma corrente
elétrica é aplicada longitudinalmente em um metal, os elétrons com momentos orbitais
opostos se espalham transversalmente em sentidos contrarios, resultando na formagao de

uma corrente puramente orbital. Esse fendmeno estd ilustrado na Figura 2.14.

OROROR

= —

FEE

Figura 2.14. Tlustragao esquemética do Efeito Hall Orbital (OHE). Elétrons com momentos
orbitais opostos (sentido horario e anti-horario) se espalham em dire¢oes
opostas quando um campo elétrico, isto é, uma corrente elétrica, é aplicado
ao material. Imagem adaptada de Giacomo Sala e Pietro Gambardella, 2022
[71].

A configuracgao eletronica dos atomos obedece ao principio de exclusao de Pauli,
que afirma que dois elétrons ndo podem ter todos os seus nimeros quanticos iguais. Além
disso, os elétrons também seguem as regras de Hund, que determinam a configuracao mais

? ?

estavel para elétrons em orbitais degenerados [17]:

o Para uma dada configuragao eletronica, o termo com maior multiplicidade tem a
menor energia. A multiplicidade ¢é igual a 25 4 1, onde S é o momento angular de
spin total. Portanto, a configuracao mais estavel tende a ter o maior niimero possivel

de elétrons desemparelhados (com spins paralelos).

o Para uma dada multiplicidade, o termo com maior valor de momento angular orbital

total L tem menor energia.

e Quando a camada eletronica estd menos da metade preenchida, a menor energia
ocorre para acoplamento antiparalelo entre spin e momento orbital, isto é, J = L —S.
Por outro lado, se a camada estiver mais da metade preenchida, a energia minima

ocorre quando L e S sao paralelos, ou seja, J =L+ S.
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A terceira regra, em especial, leva a uma discussao relevante no contexto do trans-
porte orbital e de spin. Como a orientacao relativa entre L e S depende do preenchimento
da camada externa, diferentes materiais podem exibir alinhamentos paralelos ou antipara-
lelos entre os momentos de spin e orbital. Isso implica que a corrente de spin e a corrente

orbital podem contribuir com sinais iguais ou opostos.

Uma forma alternativa de quantificar essa relacao é através do valor esperado do

produto escalar entre os momentos angular orbital e de spin, definido como [72]:

Ryy = (L-S) (2.31)

Se Ry > 0, os momentos orbitais e de spin estao alinhados paralelamente; se

Ry < 0, estao alinhados antiparalelamente. Isso ¢ ilustrado na Figura 2.15.

{ orbital 4 spin
R=(L-S)>0 R=(L-S)<0

Figura 2.15. Ilustragdo mostrando como a regra de Hund influencia a orientacao relativa
entre os momentos de spin e orbital. Para J = L 4+ S (isto é, (L -S) > 0),
os momentos estao paralelos; para J = L — S (isto é, (L -S) < 0), estao
antiparalelos. Imagem adaptada de Dongjoon Lee et al, 2021 [72].

Seguindo a analogia com o SHE, podemos definir a corrente orbital fL gerada pela

aplicagao de uma corrente de carga longitudinal J, da seguinte forma:

Jr, ~ 0o (Gon x J,) (2.32)

Aqui, fpg € o angulo Hall orbital, que caracteriza a eficiéncia com que a corrente
de carga é convertida em corrente orbital, e oy representa a polarizacdo orbital (isto é, a

dire¢cdo do momento orbital transportado).
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2.3.5 Efeitos Hall inversos
2.3.5.1 Efeito Hall de spin inverso

Em 1931, Lars Onsager discutiu casos em que dois ou mais processos de transporte
irreversiveis ocorrem simultaneamente, como no caso do transporte de calor e eletricidade
[73]. Ele estabeleceu uma relacao entre forcas generalizadas e fluxos associados, a partir da
qual é possivel interpretar que: se uma forca aplicada em um ponto do sistema gera um
determinado fluxo, entao esse mesmo fluxo, aplicado de forma inversa, deve produzir uma
forga equivalente, mas com sinal oposto [74]. Essa simetria é conhecida como reciprocidade
de Onsager. Esse principio é amplamente utilizado para descrever fenémenos fisicos

pareados. Alguns exemplos sao [75, 76]:

Efeito Seebeck

Um gradiente de temperatura gera uma diferenca de potencial elétrico;

!

Uma corrente elétrica causa um gradiente de temperatura;
Efeito Peltier

Efeito Nernst
Um gradiente de temperatura, sob a presenca de um campo magnético, gera uma corrente

elétrica transversal;

!

Uma corrente elétrica, sob campo magnético, induz um gradiente de temperatura

transversal;
Efeito Ettingshausen

Efeito Piezoelétrico direto

Uma forga mecanica gera um campo elétrico;

!

Uma diferenca de potencial gera deformacao mecanica.
Efeito Piezoelétrico inverso

O SHE também se enquadra nesse grupo de fendmenos reciprocos. Nele, uma
corrente de carga pode ser interpretada como uma forga generalizada que gera um fluxo
transversal de spins, uma corrente pura de spin. Assim, espera-se que 0 processo inverso
também ocorra: uma corrente de spin aplicada deve gerar uma corrente de carga transversal.
Curiosamente, antes mesmo do SHE ser amplamente reconhecido e nomeado, esse processo
reciproco foi observado experimentalmente em 2004 por A. Azevedo et al[11]. Embora o

grupo nao tenha identificado e nomeado formalmente o fenémeno, como denota o ponto de
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interrogacao no titulo do artigo. Somente um ano depois, o efeito foi corretamente descrito
e nomeado por E. Saitoh et al. em 2005 [12].

O fenémeno ficou entao conhecido como Efeito Hall de Spin Inverso (iSHE) e pode
ser descrito como: Uma corrente pura de spin aplicada a um material com alto SOC induz
uma corrente elétrica transversal. Esse processo esta ilustrado na Figura 2.16, onde, assim
como no SHE, os vetores da corrente de spin J; corrente de carga gerada j; e direcao do

spin & sao mutuamente perpendiculares.

Figura 2.16. Iustragao do Efeito Hall de Spin Inverso (iSHE). A aplica¢ao de uma corrente
de spin longitudinal induz uma diferenca de potencial transversal. Os vetores
(Js), (J.) e (o), assim como no SHE, sdo mutuamente perpendiculares. Imagem
adaptada de Liang Cheng et al, 2021 [65].

De forma andloga ao SHE, é possivel expressar vetorialmente a corrente de carga

J. gerada por uma corrente de spin:

JC = EHSHE(JS X O') (233)

Como a deteccao direta de correntes puras de spin é extremamente desafiadora,

o iSHE se torna uma ferramenta fundamental em spintronica. Isso porque ele permite
converter corrente de spin em sinal elétrico mensuravel, viabilizando uma vasta gama de

experimentos por meio de técnicas de medida convencionais.

2.3.5.2 Efeito Hall orbital inverso

Com base nos mesmos principios de reciprocidade de Onsager discutidos anterior-
mente, o OHE também possui uma contraparte inversa. Nesse caso, correntes puramente
orbitais (Jg), aplicadas longitudinalmente em um determinado material, geram uma

-

corrente elétrica transversal (J.), como ilustrado na Figura 2.17.

Este fenomeno, conhecido como Efeito Hall Orbital Inverso (1IO0HE), foi observado
experimentalmente pela primeira vez quase simultaneamente a deteccao direta do OHE,
no ano de 2023. A comprovacao foi realizada por P. Wang et al. [13], por meio de técnicas

de emissao de ondas em terahertz, utilizando metais com fraco SOC, como o Ti e o Mn.
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Figura 2.17. Ilustracao do Efeito Hall Orbital Inverso (1IOHE). A aplica¢do de uma corrente

orbital longitudinal (J;,) induz uma corrente de carga transversal (.J,). Imagem
adaptada de Ping Wang et al, 2023 [13].

De maneira analoga ao iSHE, podemos expressar a corrente de carga gerada a

partir de uma corrente orbital por:

J. ~ Oou(Jr, X Gon) (2.34)

Como no SHE e iSHE, os vetores envolvidos (fL, CoH € j;) s&do mutuamente

perpendiculares.

A geracao e deteccao de correntes puras de spin e orbitais constituem desafios
significativos, mas atualmente ha uma variedade de métodos capazes de realiza-las. Entre
as abordagens utilizadas destacam-se técnicas de emissao de radiacao em THz, a injecao de
corrente via SHE ou OHE, e o uso de interfaces com forte SOC para conversao de momento
angular. Nesta dissertacao, sera enfatizado um outro método relevante: o bombeamento de
spin induzido por Ressondncia Ferromagnética (FMR), que permite a geragao controlada

de correntes de spin e orbitais sem a aplicagao direta de correntes elétricas.

2.4 Ressonancia ferromagnética

Considere um material ferromagnético com magnetizacao M. Quando um campo
magnético DC Hj é aplicado sobre esse material, M sofrerd um torque e tentara se alinhar
a esse campo, precessionando ao redor dele, como ilustrado na parte (a) da Figura 2.18.

Devido a interagao de troca, que busca manter os spins alinhados paralelamente, essa
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precessao ocorre de forma coerente. Assim, pode-se considerar que todos os momentos
magnéticos individuais dos elétrons contribuem para um tinico momento magnético coletivo
e intenso, conhecido como macrospin [77]. Essa magnetizagio é chamada de magnetizacao

de saturacao, Mg

Em todos os sistemas, o campo magnético aplicado é melhor descrito por um campo
efetivo H.s¢, que incorpora diferentes contribuicoes, como o campo externo, a anisotropia
do material, os efeitos magnetoestéaticos (campo desmagnetizante), e a propria intera¢ao
de troca entre os elétrons, entre outros. Embora o termo Hj seja geralmente o maior

contribuinte, o campo total é uma soma desses efeitos [78].

Heff

[MX[MXHeg]]

(b)

Figura 2.18. Esquematica da precessao da magnetizacao ao redor de um campo magnético
efetivo Hcsr. Em (a) estd representada a configuragao de Landau e Lifshitz,
onde M precessiona indefinidamente. Em (b) é incluida a modificagao de
Gilbert, com o termo de amortecimento que faz M eventualmente se alinhar

a H.¢¢. Imagem adaptada da tese de doutorado de Alexander Makarov, 2014
[78].

Como em toda precessao, a magnetizacao oscila com uma certa frequéncia. Essa

frequéncia é conhecida como frequéncia de Larmor, wy, e é dada por:

Wy = ’)/Heff (235)

Aqui, v é o fator giromagnético do elétron, definido como:

9sGe
- 2.36
v om. (2.36)

Onde g5 é o fator giromagnético de spin (definido na sec¢ao 2.1), ¢. é a carga do

elétron e m, sua massa. O movimento de precessdo da magnetizacao M, foi inicialmente
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descrito por Lev Landau e Evgeny Lifshitz, em 1935 [79]:

oM .
E = —’}/M X Heff (237)

O produto vetorial acima representa o torque sentido pela magnetizacao devido ao
campo aplicado. Contudo, essa equacio prevé que J\Zfs continuard a precessionar indefi-
nidamente, o que contradiz observagoes experimentais, que mostram que MS se alinha a
Hy. Esse tempo é conhecido como tempo de relaxacao, que depende do material. Para
corrigir essa discrepancia, Gilbert propos, em 1955, uma modificagdo a equagdo de Landau
e Lifshitz, que ficou conhecida como equagao de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) [80]:

OM S a - OM
T = M X Hepp4+ —M x — 2.
5 yM X rrt A X BT ( 38)

O termo M x %—A? aponta na direcao de H, sy, e representa um mecanismo dissipativo
que forga a magnetizacao a se alinhar com o campo efetivo. Esse comportamento é ilustrado
na parte (b) da Figura 2.18. J4 o pardmetro a é um termo adimensional conhecido como
amortecimento de Gilbert. Ele quantifica a taxa com que a magnetizacao se alinha ao
campo efetivo e é (até este ponto da discussdo) uma propriedade intrinseca de cada

material.

No caso de ferromagnetos metalicos, que sao o foco desta dissertacao, entende-se
que o principal mecanismo de amortecimento é a interacao entre elétrons de conducao
e ondas de spin, resultando na transferéncia de energia e consequente dissipacao. Esse
mecanismo é mais pronunciado em metais do que em isolantes, devido a maior densidade
de elétrons livres [81]. Contudo, efeitos extrinsecos também podem alterar o amortecimento
sob certas condi¢oes. Um exemplo é o caso de filmes finos multicamadas, nos quais efeitos
de interface podem amplificar o amortecimento. Esses efeitos incluem, por exemplo, o
espalhamento de dois magnons devido a rugosidade da interface [82] e 0 bombeamento de
spin (spin pumping): ondas de spin podem gerar uma corrente de spin que é injetada no
material adjacente, o que contribui para aumento no amortecimento [83]. Esse efeito em

particular serda abordado na proxima secao.

Como « é uma propriedade que ocorre naturalmente em cada material, é intuitivo
pensar que diferentes materiais possuem diferentes valores para esse parametro. A Tabela 2.2
mostra uma comparacao entre os valores de amortecimento de diferentes filmes finos
comumente utilizados. Nota-se que a Granada de Itrio-ferro (YIG) apresenta valores de
amortecimento varias ordens de magnitude menores em relacdo aos demais materiais.
Embora outros materiais também possam apresentar amortecimento reduzido, o YIG
detém, entre os materiais conhecidos, o menor « [84]. Esse comportamento ¢é atribuido

ao fato de o YIG ser um isolante magnético, o que elimina o espalhamento spin-elétron
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associado a conducao elétrica. Além disso, o material pode ser sintetizado com baixissimos
niveis de defeitos estruturais e possui um acoplamento spin-rede muito fraco, fatores que

reduzem drasticamente o amortecimento intrinseco.

Tabela 2.2. Amortecimento de Gilbert («) de alguns materiais

Material Amortecimento de Gilbert « Referéncia
NiFe (4 - 13)-1073 [85]
Ni (10 - 45)-1073 86, 87]
Fe (2-20)-1073 86, 88]
Co (2-7)1073 [86]
YIC (1-2)-10~% [84]

Considere que o campo Hj esta sendo aplicado na direcao z. Sobre esse sistema,
aplica-se agora um segundo campo, desta vez alternado (AC), com componentes nas
direcoes x e y. Dessa forma, tanto a magnetizacao M quanto o campo H podem ser

descritos como:

M(t) = mg(t) + my(t)) + M2 (2.39)

H(t) = ho(t)2 + hy(t) + Ho? (2.40)

Como o campo aplicado é alternado, as componentes dinamicas podem ser conve-

nientemente expressas no dominio da frequéncia, resultando em:

M(t) = mge ™% + mye ™t + M,2 (2.41)

H(t) = hee ™% + hye ™4 + Hy2 (2.42)
Onde h; << Hj, o que implica que as magnetizac¢oes induzidas m; também serao
muito menores que Mg a magnetizacao de saturacao.

Como discutido anteriormente, o campo aplicado Hy nao é o tinico responsavel pelo
campo efetivo H, s, Contribui¢oes adicionais (nem sempre reforcando o campo aplicado)
podem surgir, como o campo desmagnetizante, que atua em sentido oposto a Hy e aos

campos dindmicos h;. Assim, as componentes efetivas podem ser reescritas como:

H(]ik = Hk - NkMsk e hzk = hk — Nkmk (243)

Onde k € {z,y,z} e Nj é o fator de desmagnetizagdo na diregao k.

Se o campo AC aplicado estiver na mesma frequéncia que a precessao da magne-

tizacao, ele poderd excitar a ressonancia do sistema, suprindo as perdas associadas ao
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fator de amortecimento «, prolongando a precessao. Para campos magnéticos usuais de
laboratério (até poucos Tesla), o fator giromagnético v pode ser aproximado ao de um
elétron livre. No SI, v ~ 27 x 28,02 GHz T~ e no sistema CGS, v ~ 27 x 2,802 GHz
kOe™! [36]. Logo, o campo AC aplicado estara tipicamente na faixa de rddio-frequéncia

(RF) ou micro-ondas, caracterizando a ressonincia ferromagnética (FMR).

Conforme introduzido na secao 2.1, a resposta do material a um campo externo é
descrita pela suscetibilidade magnética x. No entanto, efeitos de anisotropia magnética,
como a preferéncia direcional dos momentos magnéticos, nao foram inicialmente considera-
dos. Em materiais anisotrépicos, a resposta depende da direcao do campo aplicado, e a
matriz de suscetibilidade pode ser nao simétrica, i.e., Xz # Xyz- Levando em conta tais
anisotropias, D. Polder, em 1948, propds um modelo tedrico para a FMR que resultou no

chamado tensor de Polder [89], vilido para campos aplicados na diregao z.

X = _iXxy Xyy 0 (2'44>
0 0 0

Sob excitacdo AC, esse tensor assume a forma complexa [90]:

Xaal  [Xayle™? 0)
X = |Xzy‘e_m/2 |ny| 0 e'® (2'45)
0 0 0

Onde © ¢ a fase de ressonancia de spin, a qual descreve o desfasamento entre a

forca de excitacao por RF e a resposta da magnetizagdo dinamica. Ademais, se define:

(Xx:w Xﬂcy> ny) - (D + ZL) (Amﬁ? Ax?J’ Ayy) (246)

Com os coeficientes A;; dados por:

M, [MsNy + (H - NzMs)]
aw [2(H — N, M) + M, (N, + N,)]

Agy = (2.47a)

M,
Apy = — > 2.47b
o al2(H — N, M)+ M; (N, + N,)] (2.47D)

7Ms [MSN:L" + (H - NZMS)]
A - 2.4
W awl[2(H — N.M,) + M, (N. + N,)] (247
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No qual esses termos representam as amplitudes das componentes Xz, Xzys Xyy»
respectivamente [91]. Deste ponto em diante H passard a representar o campo H, rf, para

simplificacao.

A forma funcional da resposta de x(H) é uma Lorentziana complexa, dada por:

 AH?+ (AH - (H — Hyes))  Aw? + (Aw - (w — Wres))
) = - B T A2~ (0= wres)? + A

(2.48)

A curva ¢ ilustrada na Figura Figura 2.19, onde se observa a diferenga entre uma
distribuicao Lorentziana e uma Gaussiana, ambas com a mesma largura total a meia

altura.

Gaussiana
Lorentziana

25 1

Intensidade

-0.2 01 0.0 0.1 0.2
epsilon, grau

Figura 2.19. Comparagao entre curvas Lorentziana e Gaussiana com mesma area e largura
total a meia altura. A Lorentziana apresenta caudas mais longas. Imagem
adaptada de Kaduk e Reid, 2011 [92].

Note que ambas expressoes sao formalmente equivalentes: uma escrita em funcgao
do campo magnético H, outra da frequéncia w. Como experimentalmente é mais pratico
manter a frequéncia fixa e varrer o campo, sera adotada a forma dependente de H neste

trabalho.

Os termos D e L da Equacao 2.46 representam, respectivamente, a parte antissimé-

trica (dispersiva, real) e a parte simétrica (absortiva, imagindria) da fungao Lorentziana:
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AH?
L= (= Hyu)? 1 A (2.49a)

AH(H — H,.s)
(H — Hyes)> + AH?

D= (2.49b)
Onde H,.s é o campo de ressonancia para determinada frequéncia w e AH representa
a largura a meia altura. O mesmo seria equivalente para o caso da Lorentziana com H fixo.

A decomposicao de y em suas partes simétrica e antissimétrica é ilustrada na Figura 2.20.

| | | | |
0 0.5 1.0 1.5 2.0
H/ H,s

Figura 2.20. Contribuiges simétrica (L) e antissimétrica (D) da curva Lorentziana. Ima-
gem adaptada de M. Harder et al, 2016 [90].

Em experimentos de FMR, é comum detectar a derivada da curva Lorentziana
(Figura 2.21). A largura a meia altura pode ser definida portanto, como AH = @AHM,

onde AH,, é a distancia entre os dois picos da derivada.

Observe que os parametros extraidos do ajuste do sinal de FMR por uma funcao
do tipo Lorentziana nao fornecem diretamente o valor do coeficiente de amortecimento
intrinseco o do material. No entanto, é possivel estabelecer uma relacao entre a e a largura
de linha a meia altura, assumindo que, nas proximidades da ressonéancia, a largura de linha

seja aproximadamente proporcional a frequéncia de excitagao, segundo: AH ~ aw/7.

Contudo, essa relagdo ¢ apenas uma aproximacao. Experimentalmente, observa-se

que a largura de linha apresenta um valor nao nulo mesmo no limite w — 0, indicando a
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dx/dH (u.a.)

Ay,
T (Oc)

Figura 2.21. Derivada de uma fun¢ao Lorentziana, onde é possivel obter AH,, (e con-
sequentemente AH) e o campo de ressonancia H,.s. No detalhe no canto
superior direito a curva original com os mesmo parametros. Imagem adaptada

da tese de doutorado de R.Torrao, 2023 [36].

presenca de um alargamento adicional, independente da frequéncia. Esse termo adicional
é denominado alargamento inhomogéneo e representado por AHy [90]. Assim, a expressao

completa para a largura de linha é dada por:

AH =22 4 AH, (2.50)
Y

Esse alargamento inhomogéneo reflete variagoes locais no campo magnético efetivo
experimentado pela magnetizag¢ao ao longo da amostra, mesmo quando o campo externo
aplicado ¢ nominalmente uniforme. Essas flutuagoes podem surgir de diversas fontes,
como: imperfeicoes nas bobinas ou na homogeneidade do campo externo, desordens
estruturais locais na amostra, alargamento por mosaicidade (referente a presenca de
dominios cristalinos orientados de maneira ligeiramente diferente dentro de uma amostra),
ou ainda mecanismos de relaxacao adicionais, como o espalhamento de dois magnons,
no qual o modo uniforme de precessao da magnetizacao (k = 0) acopla-se a modos nao
uniformes (k # 0) devido a imperfei¢oes ou desordem na amostra. Em heteroestruturas,
outros processos extrinsecos podem intensificar esses efeitos e contribuir significativamente
para o valor de AH[93].

Por fim, é possivel obter uma expressao que relaciona diretamente a frequéncia de
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ressonancia w com o campo aplicado H e a magnetizacao de saturacao M, a partir da
equagao de movimento de Landau-Lifshitz (sem o termo de Gilbert), e considerando os

campos efetivos Hy;, da Equagdo 2.43. Isso leva a conhecida equagao de Kittel [90, 94]:

w =\/[H + My(N, — N)][H + My(N, — N.)] (2.51)

Essa expressao descreve a frequéncia de precessao da magnetizagao em funcao das
componentes do tensor de desmagnetizacao N;, que dependem da geometria da amostra.
No caso especifico de filmes finos com o campo aplicado no plano do filme (como realizado
nesse trabalho), adota-se normalmente N, = N, = 0; N, = 47, o que simplifica a equacao
de Kittel para:

w=y\/H(H + 47 M) (2.52)

2.5 Bombeamento de spin

O fendmeno de bombeamento de spin (spin pumping) baseia-se na transferéncia de
momento angular de um FM para um material NM adjacente, quando o FM encontra-se
em precessao. Esse conceito foi inicialmente proposto por R. H. Silsbee e colaboradores
em 1979 [95] e posteriormente expandido em 1988 [96]. No entanto, a formulagao teérica
moderna e quantitativa sé foi estabelecida em 2002, com os trabalhos fundamentais de Y.
Tserkovnyak et al. [97, 98]. Ainda em 2002, o fenémeno foi observado experimentalmente
por S. Mizukami et al. [99], embora o termo "spin pumping" ainda nao fosse utilizado

explicitamente.

A teoria desenvolvida por Tserkovnyak descreve o bombeamento de spin como a
injecdo de uma corrente de spin do FM para o NM devido ao torque associado a precessao
da magnetizagao. Essa transferéncia ocorre principalmente sob excitacao por FMR, onde
a magnetizacdo do FM precessiona continuamente, fornecendo momento angular ao NM.
Pela reciprocidade de Onsager [73], deve existir um processo inverso: o spin-transfer torque
(STT), proposto anteriormente em 1996 de forma independente por J. C. Slonczewski
[100] e L. Berger [101]. Nesse processo, uma corrente de spin que entra em um FM exerce
um torque sobre sua magnetizacao, podendo induzir precessao ou até mesmo inversao do
momento magnético. Como mencionado na introducao deste trabalho, o efeito de STT
foi amplamente explorado pela industria de dispositivos voltados ao armazenamento de

dados, impulsionando avancos significativos em tecnologias como STT-MRAM.

A partir deste ponto, o foco retorna a compreensao dos mecanismos associados ao
bombeamento de spin. No entanto, compreender esse fendmeno implica também entender

os principios fundamentais que regem o funcionamento do STT,
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O bombeamento de spin pode ocorrer em qualquer situagao em que a magnetizacao
da interface varie no tempo, mas é maximizado em regime de FMR, onde a precessao
¢é sustentada continuamente. Do ponto de vista da conservagao do momento angular, a
injecao de corrente de spin no NM representa uma perda de momento angular no FM.
Esse processo equivale a um mecanismo extrinseco de amortecimento, contribuindo para o
termo de Gilbert a.

A Figura 2.22 ilustra o mecanismo de bombeamento de spin: a magnetizacao
precessionante do FM injeta uma corrente de spin no NM na dire¢do  que decai ao longo
da profundidade do NM devido a relaxagao de spin. A corrente de spin bombeada, I7*™

(com dimensao de 1/4rea) foi definida por Tserkovnyak como [97, 98]:

B, h din din
frome — A [ S} - 4,20 2.
: 4W[T<mxdt> Zdt] (2:33)

Onde m é o vetor unitario da magnetizagao, e A, e A; sdo os coeficientes relacionados

aos processos de espalhamento na interface, dados por:

1

AT = 5 ZHT?TFm - rinn|2 + ’tirm - tinn|2] (254&)
A= Im Y (1] () + o (t,)"] (2.54b)

mn

Onde r],,, (r: ), tl e(t ) sdo os coeficientes de reflexdio e transmissdo da matriz
de transmissao para os elétrons de spin para cima (para baixo) na interface e, m e n

denotam os modos transversais da energia de Fermi. Esses dois termos podem ser somados:

A+ Ay =g =t =3 [0 — 1l (rnn) ] = D[ (tn) ] (2.55)

mn mn
Onde g™ ¢ a conduténcia mista de spins e t™ é o coeficiente de transmissio

Porém, o termo de transmissdo associado t™¥ pode ser desprezado para filmes
ferromagnéticos mais espessos que o comprimento de coeréncia de spin Ay, = 7/(kt — k),
onde k4 | sao os vetores de onda de Fermi para spins opostos. Nessas condigoes, os elétrons
transmitidos perdem coeréncia entre as interfaces, e a condutancia mista passa a ser
dominada pelos coeficientes de reflexdo. Assim, ¢ justificAvel omitir ¢™ e a parte imaginaria
A;, conhecida como field-like torque.

din
dt
dissipativo, o chamado damping-like torque, analogo ao termo de amortecimento de Gilbert.

din
dt ’

O primeiro termo em Equagao 2.53, proporcional a m x atua como um torque

Em contraste, o segundo termo, proporcional a representa um torque fora do plano
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Figura 2.22. Modelo ilustrando o processo de spin pumping na interface de um material
FM e um NM. A frequéncia externa RF mantém a precessdo da magnetizagio
que induz um corrente de spin no NM (/P*"), causando uma acumulacao de
spin fora de equilibrio. Conforme a corrente de spin precessionando adentra
no NM ela vai se dissipando, como ilustrado pelo grafico com linha vermelha
na parte inferior do NM. Imagem adaptada do banco de dados do Google.

da precessao, o field-like torque, que pode alterar a dire¢ao do torque dependendo da
polarizacao da corrente [6, 7, 102]. Embora relevante em alguns sistemas, esse termo é
normalmente desprezivel em filmes ferromagnéticos espessos [103] e sera desconsiderado

ao longo desta dissertagao.

Além disso, em grande parte das interfaces, o parametro de condutancia de mistura
de spin g™ pode ser decomposto em uma parte real, g/+ e uma imaginaria gj Y. No entanto,
a componente imagindria é altamente sensivel a processos de espalhamento balistico, o

que a torna geralmente desprezivel. Dessa forma, a Equacgao 2.53 pode ser reescrita como:

, h div
I — —glt <m x m) (2.56)

Considerando a variagao temporal da magnetizacao em um volume V' do FM, e

que essa variagao é transmitida para a superficie de contato A com o NM, temos:

jt/v (%) dV:/AIS(O) dA (2.57)

Onde I4(0) é a corrente de spin emitida através da interface. Essa corrente pode

Ser expressa Ccomo:.

dM.  Ah (. di
_ an 2.58
it dmtpy (m 8 dt) (2.58)
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E, reescrevendo em termos do vetor de magnetizacao M, temos:

dt 47TtFMM2 Ir % dt ( 59)

Dessa forma, a equacgao de LL.G modificada para incluir o efeito de bombeamento

de spin se torna:

dt

Onde g representa o amortecimento de Gilbert usual, dado pelos mecanismos
intrinsecos, enquanto que o termo adicional na equagao reflete a dissipa¢ao de momento
angular na interface FM/NM devido a emissao de corrente de spin, um efeito puramente
interfacial [97, 98, 104]. Esse aumento na dissipacao se traduz, experimentalmente, em
um aumento da largura de linha da FMR. Como demonstrado por Tserkovnyak et al.,
o amortecimento adicional associado ao bombeamento de spin (agp) varia inversamente

com a espessura da camada ferromagnética tzy, e de M, segundo:

v th
=7 2.61
asp 47TtFMM ( )

Assim, o amortecimento efetivo é dado por:

Qeff = Qo + Qgp (2.62)

E a largura de linha da FMR pode ser expressa como:

aspWo _ ﬁwo gN
4’/TtFMM "

AHgp = (2.63)

Em muitos trabalhos na literatura, primeiramente obtém-se o amortecimento
intrinseco do FM isolado. Posteriormente, analisa-se o amortecimento na presenca da

interface FM/NM. Dessa forma, é conveniente expressar:

Qasp = QFM/NM — OFM (2.64)

Para entender melhor os mecanismos envolvidos no bombeamento de spin, Tser-
kovnyak e colaboradores consideraram dois casos-limite: um em que toda a corrente de
spin bombeada é absorvida pelo NM (sumidouro perfeito), e outro em que toda a corrente

retorna ao FM (reservatoério ideal). No primeiro caso, I, = I*™ nio ha corrente de
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retorno. Isso ocorre em materiais com alto SOC, nos quais os spins bombeados relaxam
eficientemente. No segundo caso, devido a conservagio adiabdtica, temos I, = I ¢
nenhuma corrente liquida de spin é transferida para o NM. Na pratica, o comportamento
real se encontra entre esses dois extremos, existindo, portanto, uma corrente bombeada
e uma de volta conforme ilustra a Figura 2.23. A corrente liquida de spin é dada pela

diferenca entre as correntes bombeada e de retorno:

I_; _ I_i)omb . [z;olta (265)

E pode ser expressa como:

. h . dM
I, = LM < == 2.
A M2 geff( % dt) (266)

Onde g;%f leva em conta a eficiéncia do NM em absorver spins, e depende da

espessura da camada nao magnética tyy; do nimero de onda k:

1

9r
et 267

L+ (3tanh(litNM))
Na qual a probabilidade de inversao de spin € é dada por:

Tel
=2 2.68
= (2.65)

Aqui, 7 ¢ o tempo médio entre espalhamentos elasticos e 7,4 ¢ o tempo médio
entre inversoes de spin, os quais sao fortemente governados pela intensidade do SOC.
Metais com baixo SOC (como Cu, Al, Ag, Au) possuem baixa eficiéncia de absorc¢ao de
spin ( & ~ 107%) enquanto metais pesados com elétrons em orbitais d ou p (como Pt e Pd)

sao excelentes sumidouros (& ~ 107! )[105, 106].

Outra forma de interpretar isso é: Em condutores reais, é necessario considerar o
transporte de spin difusivo e o acimulo de spin na interface, representado por s o qual
gera uma corrente de retorno que se opde a corrente bombeada. Essa corrente de retorno é
ortogonal a magnetizagao e reduz o fluxo liquido de spin injetado. Assim, a corrente total

de spin na interface, considerando o aciimulo de spin, é dada por[107]:

g:;ﬁ(ﬂxﬂq_ijﬂx@xﬂﬂ (2.69)

Onde o segundo termo representa a supressao do bombeamento devido ao acimulo

de spin. Esse termo é crucial para descrever com precisao o comportamento da corrente de



62

Figura 2.23. Visualizagdo simplificada das correntes de spin na interface FM/NM. Uma
corrente ¢ bombeada do FM para o NM (I?), mas parte retorna (1°) devido
ao acumulo de spin ps. Imagem adaptada de C. Swindells e D Atkinson, 2022
[107].

spin em interfaces FM/NM com transporte difusivo, sendo fundamental para o cdlculo
de g;%f. No regime intermediario, o NM absorve e reflete corrente de spin, gerando uma
acumulagado de momento angular na interface FM/NM. Esse actimulo, com polarizagao

paralela ao campo aplicado, difunde-se perpendicularmente a interface e obedece a equacao:
s (y) fis(y)

— DV _ 2.
5 V2 iis(y) o (2.70)

Aonde y é a diregao da espessura do material. Para w < 1/74, a solugao é:

) = e =0l 7 ), @)

Com Agp = /D7y. Assim, a corrente de spin como funcdo da profundidade y no
NM é:

. hi . dm)\ sinh[(txm — y)/Asp)
Ty) = gtk am 2.72
(y) = 3ot (m x — ) (o) (2.72)

Essa distribuicao ¢ ilustrada na Figura 2.22, pela curva vermelha na base do NM.

Portanto, a dissipacao adicional observada em FMR devido ao bombeamento de
spin é resultado da transferéncia de momento angular do FM para o NM, sendo fortemente

influenciada pelas propriedades interfaciais e pela dindmica de transporte de spin no NM.

Por fim, como discutido anteriormente, a injecao de corrente de spin em materiais
nao magnéticos pode induzir uma corrente de carga por meio dos efeitos Hall inversos. Do

ponto de vista experimental, medir uma corrente de carga ¢ significativamente mais simples
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do que detectar diretamente uma corrente de spin. Nesse contexto, o bombeamento de spin
atua como uma fonte eficiente de corrente de spin, cuja intensidade pode ser amplificada
em materiais com elevado iSHE. Quanto maior o iSHE do material ndo magnético, maior
serd a eficiéncia de conversao da corrente de spin em corrente de carga, resultando em um
sinal elétrico mais intenso e, portanto, em um bombeamento de spin mais eficaz para fins
de deteccado. Em ambos os trabalhos experimentais precursores em que o fenémeno do
iSHE foi observado, por A. Azevedo [11] e E. Saitoh [12], a técnica de bombeamento de

spin foi utilizada para gerar uma corrente de spin pura.

Devido ao periodo em que a teoria do bombeamento de spin foi formulada e os
primeiros experimentos foram conduzidos, as discussoes inicialmente se concentraram exclu-
sivamente na geracao e deteccao de correntes de spin. No entanto, os mesmos fundamentos
fisicos podem ser estendidos a outros tipos de correntes, como a corrente orbital, tema
também explorado neste trabalho. Estudos recentes indicam que o bombeamento orbital é
um efeito concomitante ao bombeamento de spin, mediado pelo SOC, apresentando um
comportamento analogo a regra de Hund. Nesse contexto, a corrente orbital evolui de

valores negativos para positivos a medida que aumenta o niimero de ocupacao da camada
d [14].

2.6  Materiais utilizados

Dado que os estudos experimentais deste trabalho se baseiam em medidas de
bombeamento de spin, conforme discutido na se¢ao anterior, é fundamental a existéncia
de uma interface entre um material FM e um material NM para a realizacao dessa técnica.
Neste contexto, foram selecionados como materiais ferromagnéticos o permalloy (NiFe) e o
niquel (Ni), enquanto a platina (Pt) e o titdnio (Ti) foram escolhidos como materiais nao
magnéticos. Nas subsecoes a seguir, serao apresentadas as principais propriedades desses

materiais que motivaram sua escolha para os experimentos realizados.

2.6.1 Ferromagnetos
2.6.1.1 Niquel

O Ni tem despertado crescente interesse na comunidade cientifica nos dltimos
anos, especialmente em estudos envolvendo transporte angular orbital. Tradicionalmente
conhecido como um dos trés ferromagnetos elementares com ordenamento magnético
estavel a temperatura ambiente, juntamente com Fe e o Co, o Ni vem se destacando
por sua capacidade relativamente alta de injetar correntes orbitais em sistemas hibridos,

quando comparado a outros ferromagnetos.

No estudo tedrico realizado por D. Go et al. [14], foi feita uma andlise comparativa
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do bombeamento de momento angular orbital por Fe, Co e Ni. O trabalho investigou
a razao entre a corrente orbital bombeada e a corrente de spin correspondente, uma
métrica que fornece uma visao direta da eficiéncia relativa da injegao orbital. Os resultados
revelaram que, enquanto o Fe apresenta uma razao orbital/spin da ordem de ~5 %, e o
Co da ordem de ~9 %, o Ni alcanga valores significativamente mais elevados, chegando
a ~15 %. Essa diferenca foi atribuida principalmente aos efeitos do SOC nos estados
eletronicos d do Ni, que favorecem a transferéncia de momento angular orbital para o

material ndo magnético adjacente.

Complementando esses achados tedricos, trabalhos experimentais recentes [41, 108]
comprovaram a capacidade do Ni de gerar correntes orbitais detectaveis, além das correntes
de spin tradicionalmente investigadas em sistemas FM/NM. Tais evidéncias consolidam o
papel do niquel como um dos principais candidatos a investigagdo dos fenomenos orbitais
na spintréonica moderna, particularmente no que diz respeito ao bombeamento orbital

induzido pela dinamica da magnetizacao.

Além de seu papel no transporte orbital, o Ni apresenta outras caracteristicas
relevantes do ponto de vista experimental. Trata-se de um material com anisotropia
magnetocristalina relativamente baixa [19], o que facilita o alinhamento da magnetizagao
com campos externos e contribui para a obtencao de curvas de ressonancia ferromagnética
bem definidas. Outro aspecto pratico importante é sua boa compatibilidade com técnicas
de crescimento de filmes finos, como o sputtering, permitindo a deposicao de amostras

homogéneas e com controle preciso de espessura.

2.6.1.2 Permalloy

O NiFe é uma liga metalica composta por Ni e Fe, geralmente expressa como
Ni,Fe;_,, sendo o valor de x ajustado conforme a aplicacao desejada. No presente trabalho,
foi utilizada a composicao mais comum na literatura, NiggFesy, amplamente reconhecida por
suas propriedades magnéticas otimizadas. Esta composicao foi escolhida principalmente por
seu papel consolidado como material de referéncia em estudos experimentais envolvendo
dindmica da magnetizagao, como aqueles baseados em medidas de bombeamento de spin
e FMR. O que permite comparacoes diretas com uma vasta base de dados experimental
disponivel na literatura [11, 12, 77, 104, 109, 110].

Entre suas principais qualidades destacam-se a elevada resposta de sinal nas medi-
das de FMR, a baixa largura de linha de ressonincia (AH), e um valor de amortecimento
relativamente pequeno e pouco disperso quando comparado a outros materiais ferromagné-
ticos, conforme discutido na Tabela 2.2. Tais caracteristicas indicam baixa perda de energia
durante a precessao da magnetizagao, o que € essencial para maximizar o bombeamento

de spin.

Adicionalmente, o NiFe apresenta baixa anisotropia magnetocristalina e baixa
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coercitividade, o que facilita o alinhamento da magnetizagdo com campos externos e a
reprodutibilidade das medidas experimentais. Outro fator relevante é (assim como o Ni) sua
boa compatibilidade com diversos métodos de deposicao, como o sputtering, o que permite
a obtencao de filmes finos com alta qualidade estrutural. Por fim, o NiFe é reconhecido
como um eficiente injetor de corrente de spin, sendo capaz de transferir momento angular
para materiais nao magnéticos adjacentes de maneira eficaz, uma caracteristica essencial

em experimentos de bombeamento de spin [19, 110].

Além disso, um outro estudo recente indica que a razao de injecao de correntes

orbitais e de spin para o NiFe é da ordem de ~ 6 % devido a adigao de Fe [14, 15].

Dessa forma, neste trabalho, o Ni foi escolhido para investigar o impacto do
bombeamento orbital sobre o amortecimento magnético, sendo comparado diretamente ao
NiFe, que atua como um eficiente injetor de correntes de spin, mas apresenta baixa eficiéncia
na injecao de correntes orbitais. Essa comparacao possibilita analisar experimentalmente a
contribuicao relativa de correntes de spin e orbitais no processo de dissipacao de energia

magnética, explorando um regime ainda pouco compreendido na literatura.

2.6.2 Nao Magnéticos
2.6.2.1 Platina

A Pt, assim como o NiFe, é amplamente utilizada em estudos experimentais envol-
vendo o bombeamento de spin. Sua popularidade nesses sistemas se deve principalmente
a presenca de um forte SOC intrinseco, caracteristica que favorece significativamente a
conversao de corrente de spin em corrente de carga via iSHE. Isso ocorre porque o alto
SOC da Pt induz uma elevada condutividade de spin Hall (05g), tornando-a um material

de referéncia na detecgao de correntes de spin.

Além disso, estudos recentes baseados em calculos de primeiros principios, como o
conduzido por Go et al [111], também revelam que a Pt apresenta uma condutividade orbital
Hall (0poy) extremamente baixa. Esse comportamento a posiciona como um excelente
candidato para funcionar como “detector seletivo” de correntes de spin em experimentos
voltados a diferenciacao entre bombeamento de spin e bombeamento orbital. A Figura 2.24
mostra os resultados obtidos nesse estudo, o qual foi baseado na interpolagao via fungoes
de Wannier, e compara os valores de ogy e ooy para diversos metais de transicao das
familias 3d, 4d e 5d.

Observa-se que, entre todos os materiais analisados, a Pt possui a maior ogy em
modulo, enquanto sua ooy é praticamente nula. Essa distingao é de extrema importancia
no contexto deste trabalho, que visa compreender as contribuigoes relativas das correntes
de spin e orbitais para o amortecimento de Gilbert em heteroestruturas magnéticas. A

presenca de um material como a Pt, cuja resposta ¢ praticamente insensivel a correntes
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orbitais, permite isolar e quantificar com maior precisao os efeitos do bombeamento de

spin.

Portanto, ao utilizar a Pt como camada detectora, devido a sua alta ogy e oon
essencialmente nula, as correntes orbitais nao sdo convertidas eficientemente, e a resposta

elétrica é dominada pelas correntes de spin, via iSHE.

2.6.2.2 Titanio

Em contraste com a Pt, o Ti foi selecionado neste trabalho por apresentar proprieda-
des eletronicas e de transporte radicalmente distintas. Como ilustrado na Figura 2.24, o Ti
exibe uma ooy relativamente elevada, embora nao seja a maior entre os metais analisados.
Além disso, conforme demonstrado por D. Go et al., o efeito de orbital pumping tende a ser
mais eficiente em sistemas com forte SOC [112]. No entanto, o aspecto mais relevante no
caso do Ti é o fato de sua ogy ser praticamente nula. Esse comportamento esta associado
ao seu SOC intrinsecamente fraco, caracteristico de metais leves do bloco 3d da tabela
periodica.

Essa disting¢ao é crucial para os objetivos deste estudo, pois permite utilizar o Ti
como um detector seletivo de correntes orbitais. Ao acoplar camadas de Ti a um FM,
espera-se que as correntes de spin bombeadas pelo FM sejam praticamente "invisiveis" ao
detector, dada a baixa osy do Ti. No entanto, se houver bombeamento de momento
angular orbital, ele podera ser convertido em uma corrente de carga detectavel via o iOHE,
gragas a alta ooy do Ti. Assim, sinais elétricos detectados em estruturas FM/Ti podem

ser atribuidos predominantemente a presenca de corrente orbital.

Essa abordagem complementar, empregando detectores com seletividades distintas
(Pt para corrente de spin e Ti para corrente orbital), permite a separagao experimental
das duas contribui¢ées ao momento angular transportado pelo bombeamento dinamico
do ferromagneto. A eficacia desse método é ainda ampliada pela escolha estratégica
de diferentes ferromagnetos emissores, como o NiFe e o Ni, que apresentam distintas
capacidades de injecdo de correntes de spin e orbitais devido as suas estruturas eletronicas

e intensidades relativas de SOC.
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Figura 2.24. Condutividades intrinsecas (a) de spin Hall (ogy) e (b) de orbital Hall (con)
para metais de transi¢do 3d (circulos vermelhos), 4d (quadrados verdes) e 5d

(tridngulos azuis) entre os grupos IV e XI. Imagem adaptada de D. Go et al,
2024 [111].
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3 Técnicas Experimentais

3.1 Magnetron sputtering

Todos os filmes finos utilizados neste trabalho foram depositados por meio da
técnica de magnetron sputtering, um método de deposigao fisica na fase vapor (Physical
Vapor Deposition, PVD), baseado na geracao de plasma. Inicialmente, tem-se uma pressao
de base (entre 1077 - 107! Torr, a depender do equipamento). Apds isso, a cimara é
preenchida com um géas inerte (nesse caso, argénio) até atingir a pressao de trabalho. Nesse
processo, os fons de argonio sao acelerados em direcao ao alvo dentro da camara. Ao se
aplicar uma tensao negativa ao material-alvo, os ions de argénio sao atraidos para sua
superficie, promovendo a ejecao de atomos do alvo por meio do bombardeamento ionico.
Esses atomos ejetados entao se dirigem ao substrato, onde se depositam, formando o filme

fino.

O diferencial do magnetron sputtering em relacao ao sputtering convencional esta
na introdugdo de um campo magnético na regiao do catodo (ou seja, no préprio alvo), o que
confina as particulas carregadas proximas a superficie do alvo, aumentando a densidade de
plasma local. Esse confinamento magnético eleva significativamente a eficiéncia do processo
de deposicao, permitindo maiores taxas de sputtering com menor consumo de energia. A

Figura 3.1 apresenta um esquema ilustrativo da técnica de magnetron sputtering.

Existem principalmente dois tipos de magnetron sputtering: com corrente continua
(DC) e com radiofrequéncia (RF), sendo cada um mais adequado para diferentes tipos de
materiais e aplicagoes. Além disso, outras formas de onda periédicas também podem ser

utilizadas, a depender das caracteristicas desejadas para o filme.

No caso do DC sputtering, utiliza-se uma tensao continua, com pressoes de operagao
na faixa de 1 a 10 mTorr. O argdnio ionizado atua como meio de bombardeamento, sendo
os fons acelerados contra o alvo condutor. A colisao provoca a ejecao de atomos do alvo,
que entao viajam até o substrato, onde se depositam formando o filme fino. Esse método é
eficiente para materiais condutores, mas inadequado para alvos isolantes, uma vez que a

carga positiva acumulada na superficie impede a continuidade do processo.

Por outro lado, o RF sputtering ¢ adequado tanto para materiais condutores quanto
isolantes. Nesse caso, uma fonte de radiofrequéncia (tipicamente entre 0,5 e 3,0 MHz) gera
um campo oscilante que ioniza o gas dentro da camara. Durante o primeiro semiciclo da
onda alternada, o alvo adquire carga negativa, atraindo os fons positivos e promovendo o
sputtering. No semiciclo seguinte, a polaridade se inverte, evitando o acimulo de cargas

na superficie do target, o que é essencial para a deposi¢ao de materiais isolantes, como
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Figura 3.1. Esquema representativo do funcionamento da técnica de magnetron sputtering.
Uma diferenca de potencial é aplicada entre o alvo e o substrato, promovendo
a aceleragado dos ifons de argdnio em direcao ao alvo. Esses ions colidem
com a superficie do material-alvo, causando a ejegao de dtomos (processo de
sputtering), os quais se deslocam e se depositam sobre o substrato, formando
o filme fino. A presenca de um campo magnético préximo ao alvo confina
os elétrons na regiao do plasma, aumentando a densidade de ionizacao do
gas e, consequentemente, a taxa de deposicao. Imagem adaptada da Tese de
doutorado de O.A. Santos, 2018 [113].

ceramicas. [113, 114].

As amostras utilizadas neste trabalho foram preparadas em um sistema ATC
Flagship Series Sputtering System, fabricado pela AJA International Inc. Antes de cada
processo de deposicao, foi realizado o procedimento de pré-sputtering em todos os alvos,
no qual o plasma é aceso sem abertura do obturador por um intervalo de tempo, a fim
de remover impurezas superficiais dos alvos metalicos. A pressao de base da camara de
deposicao foi mantida inferior a 5 x 10~7 Torr. Apds atingir esse valor, o ambiente foi
estabilizado com gas argonio introduzido a um fluxo constante de 50 sccm. Os alvos
foram posicionados a uma distancia de 10 cm dos substratos e, como todos os materiais

depositados sao condutores metalicos, utilizou-se exclusivamente fontes de tensao DC.

As condigoes especificas de deposicao - incluindo pressao de trabalho, poténcia

aplicada e taxa de deposicao - para cada material utilizado estao resumidas na Tabela 3.1.

O Ni foi o tnico material depositado sob pressdo mais baixa (Tabela 3.1), devido &
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Tabela 3.1. Parametros de deposicao para cada material.

Material Pressao de trabalho Poténcia (W) Taxa de
(mTorr) deposicao (A /s)
NiFe 5 29 0,7
Ni 1,1 38 12
Pt 5 10 0,6
T 5 12 0,1

auséncia de sinal de FMR nas primeiras amostras produzidas na pressao de 5 mTorr. Um
breve estudo experimental foi entdo conduzido para otimizar as condig¢oes de deposicao até
alcancar o comportamento magnético esperado. Detalhes adicionais sobre esse processo

podem ser encontrados na secao A.1.

As taxas de deposicao foram determinadas experimentalmente por meio da técnica
de Refletividade de Raios X (XRR), cuja descricao completa serd apresentada na préxima

secao.
Inicialmente, foram sintetizadas as seguintes séries de amostras:
« Ni/Ti (x)/Pt

« NiFe/Ti (x) e NiFe/Ti (x)/Pt

Ni e Ni/Pt (referéncia)

« NiFe e NiFe/Pt (referéncia)

Em que x = 0,5; 1; 3; 10 e 30 nm. As espessuras de Ni e NiFe foram constantes,

com 30 nm de espessura, assim como a de Pt, com 5 nm.

Com base nos resultados experimentais obtidos (detalhados no Capitulo 5), uma
segunda série de amostras foi preparada com maior resolucao em relagao a espessura da
camada de titanio. Nessa nova batelada, manteve-se fixo o espessamento das camadas de
Ni, NiFe e Pt, enquanto a espessura de Ti foi variada entre x = 0,5; 0,75; 1; 3; 6; 10; 15;
20; 25 e 30 nm. Além disso, foi adicionada a série Ni/Ti (x).

O preparo dos substratos foi realizado com discos de SiO5 (100) que, inicialmente,
foram cortados em retangulos com &rea aproximada de 25 mm?2. Em seguida, os substratos
passaram por uma limpeza em banho ultrassonico utilizando acetona por 15 minutos,
seguida de lavagem com &lcool isopropilico por mais 10 minutos, com o objetivo de remover
residuos da acetona. Ao final do processo de limpeza, os substratos foram secos com jato
de ar comprimido para evitar manchas e deposicao de contaminantes residuais. Apés a
secagem, os substratos foram imediatamente introduzidos no sistema de sputtering para o

processo de deposicao.
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A Figura 3.2 apresenta, de forma esquemaética, a ordem de deposicao das diferentes
estruturas de filmes finos com suas respectivas espessuras. A figura mostra: em (a), uma
amostra contendo apenas a camada FM; em (b), a estrutura FM/Pt; em (c), a estrutura
FM/Ti (x); e em (d), a estrutura FM/Ti (x)/Pt. O termo FM, refere-se ao material
ferromagnético utilizado (NiFe ou Ni, conforme o caso), enquanto = representa as diversas
espessuras assumidas pela camada de Ti. Em todas as amostras, a espessura da camada
FM foi mantida constante em 30 nm, e a de Pt em 5 nm. A Figura 3.3 mostra uma caixa
contendo algumas das amostras da primeira série produzida, incluindo uma amostra com

geometria irregular utilizada especificamente para a determinacao das taxas de deposigao.

Si0, (100) Si0, (100)
Si0, (100) Si0, (100)

Figura 3.2. Representacao esquematica da ordem de crescimento dos filmes finos utilizados
neste trabalho. Em (a), estrutura contendo apenas o material FM; em (b),
estrutura FM/Pt; em (c), estrutura FM/Ti (x); e em (d), estrutura FM/Ti
(x)/Pt. O material FM corresponde a NiFe ou Ni, dependendo da amostra,
enquanto x indica a espessura da camada de Ti. A espessura da camada FM
foi fixada em 30 nm e a do Pt em 5 nm.

3.2 Refletividade de raio X

A técnica de Refletividade de Raios X (XRR) foi empregada neste trabalho com o
objetivo de determinar as taxas de deposicao das amostras crescidas por sputtering. Trata-
se de uma técnica nao destrutiva e sem contato, que se baseia na incidéncia controlada
de raios X sobre a amostra em diferentes angulos rasantes. A analise da intensidade do
feixe refletido como func¢ao do angulo de incidéncia permite a extracao de informagoes

importantes, como a espessura do filme, sua densidade e a rugosidade interfacial.

Essas propriedades fisicas sao relevantes pois influenciam diretamente o compor-

tamento da radiagao ao interagir com o material. Quando os raios X incidem sobre a
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Figura 3.3. Algumas amostras da primeira batelada. A amostra no canto inferior esquerdo,
de formato irregular, foi utilizada para o calculo da taxa de deposi¢ao por

XRR.

superficie da amostra, parte do feixe é refletida na interface ar/filme, enquanto outra
parte penetra no material, sofrendo refragdo de acordo com a diferenca entre os indices
de refracao n do meio incidente e do filme. Ao atingir a interface filme/substrato, o feixe
refratado sofre uma nova reflexdo, e as interferéncias construtivas e destrutivas entre os
feixes refletidos nas diferentes interfaces originam um padrao de oscilagoes conhecido como
franjas de Kiessig [115, 116].

Essas franjas sao sensiveis a espessura do filme e podem ser utilizadas para
determina-la com alta precisdo. Além disso, pequenas variagoes no indice de refracao
n dentro do préoprio material, devido a mudancas na densidade eletronica ao longo da
profundidade, também contribuem para o padrao observado. A Figura 3.4 ilustra, como
exemplo, o padrao de franjas de Kiessig obtido para uma amostra de Pt crescida via

sputtering para obtencao da taxa de deposicao.

A partir da posicao angular 26,, das franjas de interferéncia, é possivel estimar, em

primeira ordem, a espessura d do filme por meio da seguinte relagao [116]:

2d - (sin(0p41) — sin(0,)) = A (3.1)

Onde 0,, é o angulo associado a n-ésima franja e A é o comprimento de onda da
radiagao incidente. Nas medigoes realizadas, utilizou-se radiacao caracteristica proveniente

de um tubo com dnodo de Cu, com comprimento de onda A\ ~ 1,5406 A.
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Figura 3.4. Dados de XRR obtidos para a amostra de Pt. As oscilagbes peridédicas
observadas correspondem as franjas de Kiessig.

O equipamento utilizado foi um X’Pert PRO da marca PANalytical. O tubo emissor
de raios X operou sob uma corrente de 40 mA e uma diferenca de potencial de 40 kV.
As medigoes foram conduzidas no modo de varredura goniométrica ("Gonio"), com passo
angular de 0,01° e tempo de coleta de 5 segundos por ponto. Os intervalos de varredura

variaram conforme a amostra, mas, em todos os casos, estiveram na faixa de 1° a 3°.

Com as espessuras determinadas por XRR, foi possivel estimar as taxas de deposicao
dos filmes metalicos. Essa taxa é calculada a partir da razdo entre a espessura d e tempo

de deposicao t, conforme expressa a equacao:

d
Taxa de deposicao = n (3.2)

As taxas obtidas para cada amostra estao ilustradas na Tabela 3.1.

3.3 Ressonancia ferromagnética

Como foi visto com mais detalhes na secdo 2.4, a Ressonancia Ferromagnética
(FMR) é uma técnica espectroscopica amplamente utilizada para investigar a dindmica de
magnetizagao em materiais ferromagnéticos regida pela equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert

(LLG). Quando um campo magnético externo variavel é aplicado ao material juntamente
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com um campo de radiofrequéncia (RF) perpendicular, a precessao dos momentos magné-
ticos pode entrar em ressonancia, absorvendo energia da onda eletromagnética. O sinal de
absor¢ao da RF é observado como uma variacao na poténcia transmitida ou refletida em
fungdo do campo magnético externo, sendo caracterizado por um pico centrado no campo
de ressonancia. Para melhorar a relagao sinal-ruido, esse sinal é geralmente detectado de
forma indireta, via modulacao do campo e deteccao lock-in, fornecendo uma derivada do

perfil de absorcao.

O sinal de ressonancia pode ser analisado por duas abordagens distintas: variando-se
o campo magnético externo DC enquanto a RF é mantida constante, ou, alternativamente,
mantendo-se o campo magnético DC fixo e varrendo a frequéncia da RF. Para a configuracao
experimental adotada neste trabalho, optou-se pela segunda abordagem. Essa escolha se
justifica ndo apenas pela maior simplicidade na implementacao pratica, mas também pela

obtencao de uma melhor relagdo sinal-ruido.

3.3.1 Guia de onda

A maioria das medidas realizadas neste trabalho utilizou um sistema de FMR
baseado em uma guia de onda coplanar para a injecao da RF. Todo o equipamento foi
montado no préprio laboratorio, conforme ilustrado na Figura 3.5. A figura apresenta os

componentes numerados, descritos a seguir:

I: O campo magnético DC é gerado por um eletroima modelo 5403AC da empresa

GMW Associates, que oferece boa homogeneidade na regiao onde a amostra é posicionada.

II: O eletroima é alimentado por uma fonte de corrente DC Kepco BOP 40-50M,
que permite a aplicacdo de correntes entre -50 A e 50 A. Com esse equipamento, é possivel
gerar campos magnéticos de até 8,5 kOe, com uma resolu¢ao minima de 0,38 Oe. A medicao

do campo é realizada por uma sonda Hall modelo TMAG v.2 da GlobalMayg.

III: A geracao do sinal de RF é feita por um gerador Anritsu MG3692C, capaz
de operar na faixa de 1 a 20 GHz, com poténcia maxima de 18 dBm. Para detectar o
sinal absorvido (na condicao de ressonancia), utiliza-se um diodo retificador modelo 847/B

Planar-Doped Barrier Diode da Keysight Technologies, operando entre 0,01 e 18 GHz.

IV: A RF é transmitida através de uma guia de onda coplanar, na qual o sinal
propaga-se entre dois condutores de aterramento laterais com cerca de 0,7 mm de largura.
Como a largura das amostras utilizadas excede esse valor, apenas parte da amostra fica

efetivamente exposta ao campo de RF, o que limita a area excitada.

V: Os sinais obtidos nas medidas de FMR sao, em geral, bastante fracos, muitas
vezes inferiores ao nivel de ruido experimental. Para melhorar a relagao sinal-ruido, utilizou-
se um amplificador lock-in SR12/ (Stanford Research Systems), que opera com base em

uma frequéncia de referéncia e rejeita ruidos de frequéncias distintas.
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Figura 3.5. Esquema do sistema experimental de FMR com guia de onda coplanar. (I)
Eletroima; (II) Fonte de corrente continua; (III) Gerador de RF; (IV) Guia de
onda coplanar onde as amostras sao posicionadas; (V) Amplificador lock-in
utilizado para detecgao sensivel do sinal modulado; (VI) Bobinas de modulagao
de campo magnético; (VII) Gerador de funcao responséavel pela modulagao;
(VIII) Amplificador de poténcia de RF; (IX) Multimetro para monitoramento
de sinais elétricos; e (X) Osciloscopio para visualizagao em tempo real dos
sinais obtidos.

VI A frequéncia de referéncia do lock-in corresponde a frequéncia de modulacao
de um campo magnético AC. Este campo é gerado por um par de bobinas de Helmholtz

de 2 cm de didmetro.

VII: Essas bobinas sao alimentadas por um gerador de funcao Function Synthesizer
3910 (Keithley Instruments). A modulagao magnética contribui significativamente para
a melhoria da relagao sinal-ruido, embora altere o perfil do sinal medido, de uma curva

lorentziana para sua derivada [117].

VIII: O sinal de modulacao gerado é amplificado por um amplificador de poténcia
EP4000 (Behringer).

I'V: A tensao aplicada é monitorada por um multimetro digital modelo MDM-8165A
da Minipa. A tensao aplicada nas bobinas varia de acordo com o tipo de amostra: 0,86 V

para amostras de NiFe e 2,6 V para amostras de Ni, em razao da menor intensidade de
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sinal nas amostras de Ni e com o objetivo de otimizar a relacao sinal-ruido.

X: O sinal retificado é entao enviado ao osciloscopio modelo T'DS1002C-EDU

(Tektroniz), que também exibe o sinal aplicado a fonte de corrente DC.

XI: Em seguida, o sinal é convertido de analdgico para digital por um conversor
USB-HN da National Instruments e, por fim, é armazenado e processado no computador

que também realiza o controle de todo o sistema.

O arranjo completo do sistema esta representado esquematicamente na Figura 3.6.

Conversor digital
(DAC)

|_) T Amplificador
Referéncia L lock-in
do lock-in

~—3 Bobina de nodulagdo

FD Diodo Retificador
Sy ’

< ( Gerador de J
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planar I ﬁ d
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m | Amplificador f Multimetro
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0 | Geradorde |
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> Eletroim3a e e

Fonte de corrente

Computador

Figura 3.6. Diagrama do experimento de FMR. As cores representam os diferentes com-
ponentes: em vermelho, o eletroima e sua fonte de corrente; em laranja, as
bobinas de Helmholtz e seus controladores; em verde escuro, a amostra; em
verde claro, a guia de onda; em lilas, o gerador de RF; em azul e azul claro, o
lock-in e o conversor analégico-digital; e em cinza, o computador que controla
o sistema e armazena os dados. Imagem adaptada da tese de doutorado de R.
Torrao, 2023 [36].

Conforme descrito na secao 2.4, o espectro obtido por FMR com modulacao em

campo magnético pode ser ajustado pela seguinte equacao:

[Vsym ) AHz] + [V:zsym(AH ) (H - HreS))]

V= (H — Hyeo)? + AH?)

(3.3)
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Onde V ¢é a voltagem medida como resposta de absorcao da RF, Vi, e Vasym
sao as amplitudes das fungoes antissimétrica e simétrica, respectivamente. H é o campo
magnético externo aplicado, H,.s € o campo de ressonancia e AH é a largura de linha,

que pode ser escrita como:

aw V3

Sendo « o fator de amortecimento de Gilbert, w frequéncia angular da RF, v =
2,802M H z0e™ ! é o fator giromagnético do elétron e AH,, é a distancia entre os picos de
maximo e minimo da derivada da lorentziana. A Figura 3.7 ilustra como exemplo um sinal
obtido para a amostra de NiFe, com os devidos parametros ilustrados. Para as amostras
de NiFe, as medigoes foram realizadas no intervalo de frequéncia de 3 GHz a 12 GHz. Para
as amostras de Ni, foram utilizadas frequéncias de RF na faixa de 4 GHz a 10 GHz. Acima
desse intervalo, o sinal de FMR tornava-se excessivamente fraco, e a rela¢do sinal-ruido
muito alta, dificultando uma deteccao confiavel. Em ambos os casos, as medidas foram

realizadas com um passo de 1 GHz entre as frequéncias.

T
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Figura 3.7. Exemplo de sinal de FMR obtido para a amostra de NiFe na frequéncia de 5
GHz. A curva experimental é ajustada por uma funcao lorentziana derivada,
permitindo a extragao dos parametros H.es € AH,,, a partir dos quais se obtém
diretamente o valor de AH.

A Figura 3.8 ilustra os sinais para diferentes frequéncias de NiFe/Pt e Ni/Pt.

A partir da dependéncia de AH com a frequéncia, é possivel extrair o valor de «

pela equagao:
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Figura 3.8. Sinais tipicos de FMR obtidos para diferentes frequéncias em (a) uma amostra
de NiFe/Pt e em (b) uma amostra de Ni/Pt.
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Onde AH; representa a contribuicao de anisotropias e do acoplamento entre o

filme e a guia de onda [36, 90, 91]. A Figura 3.9 mostra o ajuste de AH em funcao da

frequéncia para determinacao do amortecimento para a mesma amostra de NiFe/Pt e

Ni/Pt.

Para automatizar o processo, foi desenvolvido um coédigo em Python, que realiza
as medigoes em diferentes frequéncias de RF. O c6digo estima o campo de ressonéncia

para cada frequéncia usando a féormula de Kittel:

WRF = ’7’\/Hres<Hres + 477Ms> (36)

Onde M, é a magnetizacao de saturagdo da amostra. Essa magnetizacao ¢ inici-
almente estimada com base na literatura, My, = 1 pp (852 emu/cm?) para NiFe [110]
e M, =1 pup (485 emu/cm?®) para Ni [17]. A corrente DC gerada pela fonte varia em
forma de dente de serra e cobre uma faixa em torno de H,.,, garantindo que o campo de

ressonancia esteja centrado na regiao de aquisicao do sinal.

Apébs a aquisicao dos valores experimentais de H,.s, torna-se possivel refinar a
estimativa da magnetizacao de saturagdo M, paralela ao plano do filme para cada amostra.
Vale destacar que a M, extraida por meio da analise de FMR representa apenas a
componente da magnetizagao que esta alinhada ao campo externo aplicado no plano.
Devido a presenca de anisotropias magnéticas, uma fragdo da magnetizagao total pode
possuir componentes fora do plano, as quais sao pouco influenciadas pelo campo aplicado
paralelamente. Portanto, a partir deste ponto, essa magnetizacao extraida do sinal de

FMR ser4 chamada de M|, A Figura 3.10 apresenta o ajuste das curvas de magnetizacio
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Figura 3.9. Variagao da largura de linha de ressonéncia ferromagnética (AH) em fungao
da frequéncia de RF para a amostra de NiFe/Pt. O ajuste linear dos dados
permite a extracao do parametro de amortecimento a.

para as amostras de NiFe/Pt e Ni/Pt, utilizando a Equacao 3.6 como base para o modelo

tedrico.

3.3.2 Bombeamento de spin

Como discutido na se¢ao 2.5, a técnica de bombeamento de spin baseia-se na
comparacao entre os valores do amortecimento de Gilbert obtidos por medidas de FMR
antes e apds o acoplamento entre um material FM, como NiFe ou Ni, e um material NM, tal
como Pt ou Ti, que atuara como receptor da corrente de spin. O amortecimento de Gilbert,
«, representa a taxa de dissipacao da energia associada a precessao da magnetizagao no
FM. Ao se acoplar o FM a um NM com forte interagao spin-érbita ou caracteristicas
especificas de difusdo de spin, ocorre uma transferéncia adicional de momento angular
para o NM, processo este conhecido como bombeamento de spin. Esse fendmeno resulta
no aumento do amortecimento total do sistema, dado que o FM passa a perder momento
angular nado apenas para seus proprios mecanismos internos, mas também por meio da

injecao de corrente de spin no NM adjacente.

A quantificacdo do bombeamento de spin é comumente feita por meio da diferenca



80

121 e Dados [ 10 ® Dados L]
Ajuste Ajuste

Frequéncia (GHz)
Frequéncia (GHz)
<
R

M, = 0.88 M, =0.57

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe)

Figura 3.10. Ajuste experimental para a obtencdo da magnetizacio de saturacdo M|l nas
amostras de NiFe/Pt (a) e Ni/Pt (b). O modelo tedrico empregado para o
ajuste ¢ baseado na Equacgao 3.6.

no amortecimento efetivo antes e depois do acoplamento FM/NM:

Qasp = QFM/NM — OFM (3.7)

Onde apy € o amortecimento do FM isolado e apni/nm € 0 valor observado apds a
deposicao do NM.

Na Figura 3.11, sao apresentados exemplos de resultados experimentais do primeiro
conjunto de amostras, nos quais se observa um aumento na inclinacao da curva AH
em funcao da frequéncia, em comparagao com as amostras puras de NiFe e Ni. Esse
aumento reflete diretamente o crescimento do coeficiente de amortecimento, caracterizando
a presenca de bombeamento de spin. Por exemplo, o valor de oo obtido para NiFe puro
foi de 9,7 - 1073, enquanto que, para a amostra de NiFe/Pt, esse valor aumentou para

12,18 - 1073, resultando em um acréscimo agp = 2,48 - 1073.

E importante destacar que o método de bombeamento de spin se diferencia signifi-
cativamente de outras técnicas indiretas baseadas nos efeitos Hall (como iSHE ou iOHE),
uma vez que nao depende da deteccao elétrica da corrente de spin ou da polarizacao de
spin injetada. Por consequéncia, o bombeamento de spin fornece uma medida integrada
da transferéncia de momento angular, sem distinguir a orientacao da polarizacdo de spin.
Isso implica que o valor de agp serda sempre positivo, refletindo unicamente a magnitude

da dissipacao adicional induzida pelo acoplamento com o material nao magnético.
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Figura 3.11. Variagdo de AH em fungao da frequéncia para diferentes conjuntos de amos-
tras. a) Amostras de NiFe/Ti (x) com as referéncias de NiFe puro e NiFe/Pt
para comparagao. b) Amostras de NiFe/Ti (x)/Pt, também comparadas as
referéncias. ¢) Amostras de Ni/Ti (x)/Pt com as respectivas referéncias de Ni
puro e Ni/Pt.

3.4 Ressonancia Paramagnética Eletronica

A Ressonancia Paramagnética Eletronica (EPR), também conhecida como Resso-
nancia de Spin Eletrénico (ESR), é uma técnica espectroscopica amplamente utilizada em
diversas areas do conhecimento, como quimica de polimeros, bioquimica, biologia molecular
e fisica de materiais. Seu principio de funcionamento baseia-se na excitagao de momentos
magnéticos de elétrons desemparelhados sob a acao de um campo magnético externo e
um campo de RF, sendo particularmente eficaz na deteccao de radicais livres, centros
paramagnéticos e ions metalicos com momento magnético nao nulo. Aplicacbes comuns
incluem a investigacao de processos oxidativos, danos estruturais em proteinas e a deteccao
de materiais magnéticos em organismos vivos, como é o caso da identificagdo de particulas
magnéticas em formigas [118, 119]. No contexto deste trabalho, a técnica foi utilizada com

o objetivo de investigar a dindmica de magnetizacao em materiais ferromagnéticos.

Fisicamente, o principio de deteccao da EPR ¢é andlogo ao da FMR realizada via

guia de onda coplanar. Em ambos os casos, ocorre a excitagao de precessao dos momentos



82

magnéticos por meio da aplicagdo simultanea de um campo magnético externo DC e um
campo de RF. No entanto, a principal diferenca entre as duas técnicas esta na forma como
a RF é acoplada ao sistema: enquanto na FMR por guia de onda coplanar a excitagao
ocorre em uma geometria plana e localizada, na EPR a RF é acoplada por meio de
uma cavidade ressonante. Essa diferenga tem implicagdes experimentais significativas. A
cavidade ressonante, mostrada na Figura 3.12, possui um volume da ordem de poucos
centimetros cibicos, e toda essa regiao é preenchida por RF com maxima eficiéncia de
acoplamento, o que permite a excitacdo uniforme de toda a amostra. Devido & ressonancia
da cavidade, tanto a poténcia do campo de RF quanto a sensibilidade do sistema sao
amplificadas, proporcionando uma relacao sinal-ruido consideravelmente superior a obtida

por outros métodos [36].

Figura 3.12. Cavidade ressonante utilizada para as medigoes, nas laterais estao localizadas
as bobinas para geracao do campo magnético DC.

As medidas foram realizadas em um equipamento comercial modelo EPR ESP
300E da Bruker. Neste sistema, a RF ¢é transmitida por meio de uma guia de onda de
secao retangular até uma cavidade ressonante que opera em frequéncia fixa, na banda X,
com valor aproximado de 9,8 GHz. Uma limitacao importante desse tipo de aparato ¢ a
impossibilidade de varrer a frequéncia de excitagdo. Dessa forma, a condicdo de ressonancia

s6 pode ser atingida pela variacao do campo magnético externo. Essa caracteristica
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restringe a extracao de parametros relacionados a dinamica da magnetizag¢ao, como o
fator giromagnético, a constante de amortecimento de Gilbert e a anisotropia magnética,

dificultando uma caracterizagao completa com base em uma tnica curva de FMR.

Por outro lado, a técnica apresenta vantagens notaveis na analise comparativa de
AH e H,.,, sendo ideal para detectar variacoes sutis associadas a presenca de interfaces,
impurezas ou camadas adicionais. Isso ocorre porque, além da elevada intensidade do
sinal, toda a amostra é sondada simultaneamente, o que elimina efeitos locais e melhora a
representatividade estatistica da medida. Como exemplo, a Figura 3.13 ilustra a variacao
da largura de linha e do campo de ressonancia observados entre uma amostra de Ni puro
e outra de Ni/Ti (0,5 nm)/Pt, evidenciando o efeito do bombeamento de spin na resposta

magnética do sistema.
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Figura 3.13. Comparacao da variacio de AH e H,.s entre as amostras de Ni puro e Ni/Ti
(0,5 nm)/Pt.
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4 Medidas de contato elétrico

4.1 Instrumentacao

Como discutido anteriormente na secao 2.5, a geracao de correntes puras de spin
e/ou orbitais em heteroestruturas FM/NM pode induzir uma diferenga de potencial elétrico
perpendicular tanto a direcao da corrente injetada quanto ao campo magnético externo

aplicado, por meio dos efeitos de iSHE e/ou iOHE.

Desde os experimentos pioneiros envolvendo o iSHE, a bicamada formada por uma
camada ferromagnética de NiFe acoplada a uma de Pt tem sido amplamente utilizada,
apresentando sinais elétricos mensuréaveis decorrentes da conversao spin-carga via iSHE [11,
12]. Mais recentemente, trabalhos experimentais tém indicado a possibilidade de ocorréncia
do iOHE em sistemas como Ni/Ti, nos quais a corrente de momento angular estd associada

ao grau de liberdade orbital, e ndo ao spin, do elétron [41, 108].

Neste contexto, além do estudo do amortecimento de Gilbert induzido por camadas
de Ti e Pt, desenvolveu-se, e aprimorou-se, durante este trabalho de mestrado, um sistema
experimental projetado especificamente para a deteccao e analise dos sinais elétricos
associados ao iSHE e ao iOHE com varia¢oes angulares. O sistema anteriormente disponivel
no laboratério permitia medi¢bes em apenas um angulo, por meio de contatos elétricos
fixos. No entanto, para realizar uma caracterizacao completa dos efeitos de transporte, é
essencial que se explore a dependéncia angular do sinal elétrico em relacao a orientacao

entre o campo magnético externo e a dire¢do do actimulo de carga.

Inicialmente, considerou-se utilizar a cavidade de EPR, motivados pela sua elevada
sensibilidade e capacidade de excitar toda a amostra. Contudo, essa abordagem revelou-se
impraticavel. A dire¢do da onda de RF na cavidade ressoa no plano do filme fino. Como
o sinal elétrico gerado por iSHE ou iOHE surge perpendicular a ambos RF e ao campo
magnético externo, a diferenca de potencial seria desenvolvida ao longo do eixo de espessura

da amostra, impossibilitando o contato elétrico convencional para deteccao do sinal.

Diante dessa limitacao, voltou-se a atengao para o sistema de FMR baseado em guia
de onda coplanar. Apesar de esse método apresentar limitagoes como menor intensidade
de sinal e nao homogeneidade da excitagao ao longo da amostra, ele permite medigoes
angulares com relativa facilidade. Assim, um novo sistema mecéanico de rotagdo angular foi
concebido e construido integralmente ao longo do desenvolvimento deste mestrado, com o
objetivo de viabilizar a anélise angular dos sinais de iSHE e iOHE. A Figura 4.1 ilustra o

sistema final montado.

O sistema ¢ montado sobre uma base impressa em uma impressora 3D, que mantém
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Figura 4.1. Sistema desenvolvido para realizar medigoes angulares. A estrutura branca
(I), impressa em uma impressora 3D, serve para estabilizar o conjunto. O
gonidmetro (II) acoplado permite a rotagao do tubo de vidro (III), o qual
transporta os fios de cobre ligados a amostra. Proximo a guia de onda ha uma
segunda pega, também impressa em uma impressora 3D (IV), que funciona
como suporte para a amostra e contatos elétricos.

a geometria plana e fixa (I). Um gonidémetro (II) permite a rotacdo manual de um tubo
de acrilico (III) (fixado por um O-ring) pelo qual passam os fios de cobre responsaveis
por conduzir o sinal elétrico. Esses fios estao conectados a pequenas pecas metalicas (a)
soldadas a outros fios, mais finos, os quais fazem contato direto com a amostra (b). A
estrutura é fixada a outro suporte, também impresso em uma impressora 3D (IV) que
acomoda a amostra. Uma fita de Kapton é posicionada sob a amostra para evitar tensoes
nos fios, minimizar riscos de curto-circuito com a guia de onda coplanar e apoiar a amostra.

A Figura 4.2 ilustra o esquema em detalhes da estrutura IV e suas finalidades.

O circuito de medicao elétrica usado nesse sistema é essencialmente o mesmo
descrito na secao 3.3, com algumas excecoes. O amplificador de poténcia, o multimetro e o
gerador de funcao nao sao utilizados, uma vez que a frequéncia de modulagao é fornecida

diretamente pelo préprio gerador de RF, sendo de 1 GHz. Como observacao adicional, é



86

a)m

(b)

L - P

Figura 4.2. Esquema da peca de suporte utilizada para fixacdo da amostra. Em (a),
destacam-se pequenas pecas metalicas que atuam como intermedidrias, propor-
cionando maior estabilidade na conexao entre os fios de cobre (em marrom)
e fios mais finos (em cinza), posteriormente fixados com fita de teflon. Em
(b), apresenta-se a representacao da amostra posicionada com a face con-
tendo o filme (e os contatos elétricos) voltada para baixo. Abaixo da amostra
encontra-se uma fita de Kapton (regiao sombreada), que serve de apoio para
sua fixacao.

importante destacar que a rotagdo da amostra nao é, em principio, o iinico método viavel
para realizar medigoes angulares. Alternativamente, seria possivel rotacionar o campo
magnético externo enquanto a amostra permanece fixa. Do ponto de vista fisico, ambas as
abordagens sao equivalentes, ja que o fator determinante para a excitagdo ressonante e a
geracao de correntes de spin ou orbitais ¢ o vetor resultante de M x H. Porém, no sistema

montado no laboratério do CBPF isso nao é possivel.

A anélise angular é essencial, pois o sinal elétrico detectado pode conter diversas
contribuigoes, como anisotropias do ferromagneto, efeitos intrinsecos da interface e o
proprio sinal proveniente de iSHE/iOHE. Para separar essas componentes, o sinal medido é
ajustado a combinacao de uma funcao de Lorentz simétrica e uma antissimétrica, conforme

discutido na secao 2.4. A expressao total do sinal é descrita por:
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Onde Viym e Vasym representam, respectivamente, as contribuicoes simétrica e
antissimétrica da curva de ressonancia. Esses parametros sao extraidos para cada angulo
de medicao, possibilitando uma analise detalhada da evolugao angular do sinal elétrico e,

consequentemente, da origem dos mecanismos de conversao envolvidos.

4.2 Medicao de tensao elétrica no Permalloy

Para averiguar a eficiéncia do sistema montado, foram realizadas medidas de contato
elétrico para a amostra de NiFe (30 nm), com a rotagdo da amostra de 0° a 360° em
passos de 10°. O angulo de 0° foi definido como a configuracao em que os contatos elétricos
estao perpendiculares ao campo magnético externo aplicado. ! A Figura 4.3 apresenta
os resultados obtidos para alguns angulos selecionados 2, destacando-se as contribuicoes
simétrica (Viym, em azul) e antissimétrica (V,sym, em verde) extraidas por ajuste do sinal
total.

Nota-se que, para a orientacao angular de 90°, a intensidade decai a zero. Esse
comportamento esta em conformidade com a expectativa teodrica, visto que, nessa configu-
racao, a corrente de spin gerada pela precessao da magnetizacao ¢é dirigida paralelamente
ao campo magnético externo, enquanto a corrente elétrica gerada via iSHE é gerada com o
vetor spin perpendicular tanto ao campo externo quanto ao campo de RF', como explicado
na subsecao 2.3.5.1. Além disso, observa-se uma inversao de sinal proximo de 90° e 270°, o
que também é esperado, pois, nesses angulos, ha troca na orientacao relativa dos polos

positivos e negativos do contato de deteccao.

Com os valores nominais de Vg, € Vsym extraidos para cada angulo, é possivel
modelar o comportamento angular dessas contribui¢oes por meio das expressoes analiticas
(104, 120]:

Vigm = I nl5in(20)sin(0)] + Iisplcos(9)] (4.2a)

Vasym = Linrlsin(20)sin(6)] (4.2b)

1" Devido a forma como a amostra ¢ posicionada na guia de onda (de cabeca para baixo) nao é possivel

se ter certeza da direcdo dos contatos, portanto, esse &ngulo é uma estimativa.

2 Todas as medidas estdo disponiveis no Apéndice B.
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Figura 4.3. Medidas de tensao elétrica para diferentes angulos entre o campo e o contato
para a amostra de NiFe. Em preto, os dados experimentais; em vermelho, o
ajuste total com funcgao lorentziana; em azul, a contribuicao simétrica Vj,; e
em verde, a contribuicao antissimétrica Vgg,,. Nota-se a esperada supressao
do sinal em 90° e a inversao de sinal proximo de 90° e 270°.

Nessas equagoes, os termos associados a AMR representam a contribuicao elétrica

variavel com o angulo entre o campo magnético externo aplicado a e a magnetizacao

inerente a qualquer material ferromagnético, conforme discutido na subsecao 2.2.1.1. O

termo V,, contém tanto a contribuicao do iSHE, quanto da AMR, o que torna necessaria

a varredura angular para que os parametros possam ser isolados com precisao. A Figura 4.4

mostra o comportamento angular de Vj,,,,, enquanto os valores extraidos para os parametros

IJLLMR, e I;spp estao listados na Tabela 4.1.

Tabela 4.1. Resultados do ajuste para as amplitudes simétrica e antissimétrica da tensao

medida
Amostra IQMR wV) | Irsare (1V)
NiFe 22,2 x 1072 | -84 x 1071
NiFe/Ti (2 nm) | 2,1 x 1077 | -7,2 x 1071
NiFe/Pt 30x 1072 | -2,0 x 1071
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Figura 4.4. Comportamento angular da contribuic¢ao de Vi, extraida das medidas de
tensao elétrica para NiFe. Os dados foram ajustados conforme o modelo angular
descrito na Equacao 4.2.

Inicialmente, era de se esperar que uma amostra de NiFe pura nao deveria apresentar
uma contribuicao simétrica significativa proveniente de iSHE, uma vez que nao ha outro
material para converter correntes de spin em carga. Porém, apesar desse efeito nao poder
ser bem explicado, ele ja foi observado em outros trabalhos, como o realizado por O. A.
Santos [121]. Algumas possiveis explica¢oes podem estar relacionadas a formagao de 6xidos
na superficie da amostra, que poderiam atuar como conversores de momento orbital ou,
principalmente (no caso do NiFe) momentos de spin em carga. Outra hipdtese seria a

influéncia de limitacOes inerentes ao aparato experimental empregado.

Com o objetivo de verificar a reprodutibilidade dos resultados e avaliar de forma
mais criteriosa o desempenho do aparato experimental desenvolvido, foram realizadas novas
medigoes utilizando outras amostras: NiFe (30 nm)/Pt (5 nm) e NiFe (30 nm)/Ti (2 nm).
Os resultados das variagoes angulares estdo apresentados na Figura 4.5, enquanto os valores
extraldos do ajuste correspondente encontram-se novamente na Tabela 4.1. Observa-se que
os resultados obtidos apresentam forte concordancia com aqueles obtidos para a amostra de
NiFe, reforcando a discussao anteriormente levantada, acerca das limitagdes experimentais

e da consisténcia dos valores encontrados.

E nitido que os ajustes realizados nao reproduzem perfeitamente os dados expe-
rimentais. Essas discrepancias podem ser atribuidas a prépria metodologia de medicao

utilizando guia de onda coplanar. Como discutido na subsecao anterior, esse método esta
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Figura 4.5. Comportamento angular das contribui¢oes Vi, extraidas das medidas de
tensao elétrica para amostras de NiFe/Pt e NiFe/Ti (2 nm). Os dados foram
ajustados conforme o modelo angular descrito na Equacao 4.2.

sujeito a variagoes nao controladas, uma vez que, ao rotacionar o tubo, nao ocorre uma
rotagdo puramente axial, mas também uma leve precessao do conjunto. Assim, como a
intensidade dos campos de RF e do campo magnético externo varia com a posicao ao
longo da guia de onda, essas nao uniformidades espaciais podem afetar diretamente a

intensidade do sinal detectado em cada angulo.

A titulo de comparacao, a Figura 4.6 mostra um exemplo do comportamento

angular esperado, obtido por A. Santos em sua dissertacao de mestrado [120]:

Nota-se que, no trabalho de A. Santos, a contribuicao associada a AMR desempenha
um papel significativamente mais relevante para o ajuste final dos dados. Essa diferenca, no
entanto, nao compromete a validade dos resultados obtidos neste trabalho. Pelo contrario,
ela possivelmente reflete as particularidades do aparato experimental empregado aqui.
Assim, ainda que os ajustes nao reproduzam integralmente o comportamento esperado,
os resultados obtidos permanecem consistentes com os mecanismos fisicos discutidos e
fornecem evidéncias da presenca simultanea de contribuigdes de iSHE e AMR, confirmando
a conversao de corrente de spin, gerada por bombeamento de spin, em corrente elétrica

detectdvel, como previsto teoricamente e demonstrado em trabalhos anteriores [11, 12,
104, 109, 120].
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Representagao esquematica do comportamento esperado do ajuste angular
para sinais de iSHE e AMR para amostras de NiFe/Pt. Imagem adaptada da
dissertagao de mestrado de A. Santos, 2010 [120].
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5 Resultados

5.1 Permalloy

Primeiramente, conforme discutido na subsecao 2.6.1.2, a razao entre a injecao de
correntes orbitais e de spin no NiFe é da ordem de aproximadamente 6 %, indicando que a
contribuicao orbital é bastante reduzida em comparagao com a de spin. Portanto, para as

discussoes nesta subsecao, foi considerada apenas a contribuicao de injecao de spin.

Com o objetivo de verificar a reprodutibilidade dos resultados e assegurar a con-
fiabilidade das medidas, foram preparados dois conjuntos independentes de amostras,
depositados em momentos distintos. Para o primeiro conjunto, foram depositadas amostras
de NiFe puro e NiFe/Pt como referéncias, além de amostras de NiFe/Ti (x) e NiFe/Ti
(x)/Pt, onde x = 0,5, 1, 3, 10 e 30 nm. Todos os filmes de NiFe e Pt possuem espessura
de 30 nm e 5 nm, respectivamente. Para todas essas amostras, foram realizadas medidas
de FMR e extraidos os respectivos valores do parametro de amortecimento «. O valor de
« obtido para a amostra de NiFe puro foi de (9,70 4= 0,08) x 1073. A partir desse valor
de referéncia e utilizando a equacao apresentada na Equacao 3.7, foi possivel calcular
o incremento do amortecimento devido ao bombeamento de spin (agp) em fungao da
espessura da camada de Ti. Os resultados obtidos para esse primeiro conjunto de amostras

estao representados na Figura 5.1.

Observa-se um aumento claro de « para a amostra NiFe/Pt em comparacao ao
NiFe puro, com um acréscimo de aproximadamente 26 %. Ao se inserir uma camada fina
de Ti (0,5 nm) entre NiFe e Pt, o valor de o permanece essencialmente inalterado em
relacao ao de NiFe/Pt. Esse comportamento pode ser atribuido & baixa interagao do Ti
com correntes de spin, devido ao seu fraco SOC, tornando-o "invisivel" para o processo de
conversao via iSHE e, portanto, sem impacto significativo no amortecimento observado

por bombeamento de spin [111, 112].

Contudo, para espessuras de Ti iguais ou superiores a 1 nm, o valor de « apresenta
uma reducao significativa e se estabiliza em um patamar constante. Esse comportamento
pode ser explicado pela atenuagao da corrente de spin ao longo da camada de Ti, de forma
que ela nao atinge eficientemente a Pt. Essa dissipacao esta relacionada ao comprimento
de difusdo de spin (Ag) no Ti, que, embora seja da ordem de 13 nm segundo estimativas
da literatura [41], pode ser reduzido em nossos dispositivos devido a diversos fatores, como,
por exemplo, a espessura de NiFe utilizada ou possiveis efeitos de interfacialidade com o
NiFe e/ou a Pt [39, 122].

Além disso, nota-se um leve aumento de « (cerca de 5 %) em relagao ao NiFe puro
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Figura 5.1. Variacao do incremento no coeficiente de amortecimento (cagp) nas amostras de
NiFe em funcao da espessura da camada de Ti, referente ao primeiro conjunto
de amostras. O valor de referéncia corresponde ao a do NiFe puro. As linhas
tém carater meramente indicativo, servindo como guia visual.

nas amostras contendo apenas Ti (x = 1, 3 e 30 nm). Esse acréscimo pode estar associado
a processos de oxidagao da interface ou a processos de intermixing interfacial, os quais

sao conhecidos por impactar o amortecimento magnético de forma dependente do sistema
analisado [123, 124, 125].

A Tabela 5.1 resume o aumento percentual de a para cada amostra do primeiro

conjunto.

Tabela 5.1. Aumento percentual do coeficiente de amortecimento das amostras do primeiro
conjunto de NiFe com diferentes espessuras de Ti na presenca ou auséncia de

Pt.
Espessura Ti (nm)
0 0,5 1 3 10 30
Sem Pt | 10% | 102% | 36% | 34% | -1,6 % | 2,9 %
Com Pt | 1256 % | +27.1 % | +4,7% | 45,0 % | 10,1 % | +5.6 %

Nas amostras NiFe/Ti (x) (sem Pt), o valor de a permanece praticamente constante,
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como esperado, dada a baixa sensibilidade do Ti as correntes de spin.

No segundo conjunto foram depositadas novas amostras de NiFe puro, NiFe/Pt,
NiFe/Ti (x) e NiFe/Ti (x)/Pt, desta vez com = = 0,5; 0,75; 1; 3; 6; 10; 15; 20; 25 e 30
nm. As espessuras dos filmes de NiFe e Pt foram mantidas. Os valores obtidos de aigp em
relagdo ao o tomando como referéncia o valor obtido para o NiFe puro, que neste conjunto
foi de (9,09 4 0,06) x 1073, estdo apresentados na Figura 5.2.
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Figura 5.2. Variacao do incremento no coeficiente de amortecimento (cgp) nas amostras de
NiFe em funcao da espessura da camada de Ti, referente ao segundo conjunto
de amostras. O valor de referéncia corresponde ao « do NiFe puro. As linhas
tém carater meramente indicativo, servindo como guia visual.

Para as amostras NiFe/Ti (x) (sem Pt), o parAmetro o manteve-se essencialmente
constante, apesar de pequenas oscilagoes, novamente atribuidas a possiveis efeitos de

oxidagao.

Nessa segunda série, o aumento de a do NiFe puro para NiFe/Pt foi de aproxima-
damente 33 %. Nota-se ainda que, com a introducao de Ti entre NiFe e Pt, hd uma clara
dependéncia do valor de o com a espessura do espagador. A amostra NiFe/Ti (0,5 nm)/Pt
apresentou um aumento de ~22 %, ligeiramente inferior ao observado na amostra NiFe/Pt.

Para a amostra NiFe/Ti (0,75 nm)/Pt, o acréscimo foi ainda menor (~8 %), e, novamente,
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para espessuras a partir de 1 nm o amortecimento retornou a valores comparaveis ao de
NiFe puro. Esse comportamento refor¢a a hipotese de que a corrente de spin nao esta
atingindo a Pt de maneira eficiente quando a espessura de Ti ultrapassa um certo limite

(neste caso, 1 nm).

A Tabela 5.2 apresenta o aumento percentual de o para todas as amostras desse

segundo conjunto.

Tabela 5.2. Aumento percentual do coeficiente de amortecimento das amostras do segundo

conjunto de NiFe com diferentes espessuras de Ti na presenca ou auséncia de
Pt.

Espessura Ti (nm)
0 0,5 0,75 1 2 3 6 10 15 20 25 30
Sem Pt | +0% | +45% | 65% | 122% | 36% | 450 % | T4 % | +1.8% | 2.6 % | +8,0 % | +1,9% | 40,3 %
Com Pt | +329 % | +222% | +81 % | -08% |-34% | -98% |-47% | -56% |[-34% | -36% | -1.9% | +1,1 %

Conforme descrito na subsegao 3.3.1, os valores de magnetizacao de saturagao
(My) inicialmente foram estimados a partir da literatura, mas posteriormente reavaliados
com base nos dados experimentais. A Figura 5.3 mostra a variacdo de M|l em funcio da
espessura de Ti para a segunda série de amostras. Como se observa, nao hé variagoes

significativas de magnetizagao entre as amostras.

1,0 S
0,9 +
ERR
= 0,8
_ —a— NiFe
—=— NiFe/Pt
0. —e— NiFe/Ti
‘ —&— NiFe/Ti/Pt

| |
0 5 10 15 20 25 30
Espessura de Ti (nm)

Figura 5.3. Variacio de (M) real em funcio da espessura de Ti. O valor de referéncia
para o NiFe, de acordo com a literatura, é aproximadamente 1 pug [110].
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5.2 Niquel

Similarmente ao procedimento adotado com as amostras de NiFe, foi inicialmente
preparada um primeiro conjunto contendo amostras de Ni puro e Ni/Pt como referéncias,
além de amostras de Ni/Ti (x)/Pt com x = 0,5; 1; 3; 10 e 30 nm. Assim como para NiFe, os
filmes de Ni e Pt possuem espessura de 30 nm e 5 nm, respectivamente. Nessa etapa, nao
foram incluidas amostras da série Ni/Ti (x) (sem Pt). A Figura 5.4 apresenta a variacao
do (agp) em fungao da espessura da camada de Ti para esse primeiro conjunto em relagao
ao valor de referéncia do Ni puro ((35,92 4+ 0,62x107?)).
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Figura 5.4. Variagao do incremento no coeficiente de amortecimento (agp) nas amostras
de Ni em func¢ao da espessura da camada de Ti, referente ao primeiro conjunto
de amostras. O valor de referéncia corresponde ao o do Ni puro. As linhas tém
carater meramente indicativo, servindo como guia visual.

Como esperado, observa-se um aumento significativo de a ao se comparar Ni/Pt
com Ni puro, devido ao intenso SOC da Pt, que facilita a conversao de corrente de spin
(orbital), oriunda do bombeamento de spin (orbital) pelo Ni, em corrente de carga via iSHE
(iOHE), levando & dissipacao adicional de momento angular e, portanto, a um aumento no

amortecimento. O incremento observado foi de aproximadamente 17 %.

Entretanto, de forma surpreendente, ao intercalar uma camada ultrafina de Ti (0,5



97

nm) entre o Ni e a Pt, observou-se um aumento ainda mais pronunciado de «, alcan¢ando
cerca de 31 % em relagdao ao Ni puro. Para a amostra com 1 nm de Ti, o valor de «
ainda se manteve superior ao de Ni/Pt sem Ti, o que contrasta com o comportamento
observado para o sistema com NiFe, onde, a partir de 1 nm, o amortecimento tende a
retornar a valores similares ao do material puro. Para espessuras maiores (Ti > 3 nm), o
coeficiente de amortecimento decai para valores proximos aos do Ni puro, o que é coerente
com o fato de que correntes de spin ndo alcancam mais a camada de Pt, sendo dispersadas
ou relaxadas no Ti. Eventuais flutuagoes nesses valores podem ser atribuidas a efeitos
de oxidagao ou intermizing interfacial, como discutido anteriormente [123, 124, 125]. A
Tabela 5.3 ilustra o aumento percentual de « para cada uma das amostras do primeiro

conjunto.

Tabela 5.3. Aumento percentual do coeficiente de amortecimento das amostras do primeiro
conjunto de Ni com diferentes espessuras de Ti na presenca ou auséncia de Pt.

Espessura Ti (nm)
0 0,5 1 3 10 30
Com Pt | +17,4 % | +30,7 % | +20,7 % | +2,1 % | +0,7 % | +12,11 %

Esse aumento abrupto de a para camadas ultrafinas de Ti motivou a producao de
um segundo conjunto de amostras, agora incluindo tanto a variagdo Ni/Ti (x), além das
anteriores. Porém, aqui x = 0,5; 0,75; 1; 3; 6; 10; 15; 20; 25 e 30 nm. As espessuras dos
filmes de Ni e Pt foram mantidas as mesmas. Os resultados para agp estao apresentados

na Figura 5.5. O valor de « obtido para o Ni puro nesse conjunto foi de (30,940,7 x 1073).

Esse segundo conjunto evidenciou com mais clareza a dependéncia do a com a
espessura da camada de Ti. Para Ti = 0,5 nm, o aumento de « atingiu cerca de 39 % em
relagao ao Ni puro, um valor significativamente superior ao da amostra Ni/Pt (9 %). A
amostra com 0,75 nm de Ti apresentou aumento de aproximadamente 23 %, posicionando-
se entre os dois casos anteriores. A partir de 3 nm, o amortecimento novamente retornou a

valores comparaveis ao Ni puro. Os dados consolidados estao resumidos na Tabela 5.4.

Tabela 5.4. Aumento percentual do coeficiente de amortecimento das amostras do segundo
conjunto de Ni com diferentes espessuras de Ti na presenca ou auséncia de Pt.

Espessura Ti (nm)
0 0,5 0,75 1 2 3 6 10 15 20 25 30
Sem Pt | +0 % 23 % +11% | 413% | -18% |-06% | -74% | -39% | -36% | -34% | +0,3% | -1,4%
Com Pt | +94 % | 4390 % | 4228 % | +10,7% | 40,6 % | +0% | +52 % | +0,6 % | +1,0 % | 423 % | +1,9 % | -2,3 %

No caso das amostras Ni/Ti sem Pt, o valor de a permaneceu essencialmente
constante, como também observado na série NiFe/Ti. Isso reforca a ideia de que o Ti,
devido ao seu fraco acoplamento spin-Orbita, é praticamente “transparente” as correntes de
spin, nao sendo capaz de converté-las via iSHE. No entanto, esse comportamento levanta

uma nova questao: diferentemente do NiFe, que injeta uma componente de corrente orbital
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Figura 5.5. Variagao do incremento no coeficiente de amortecimento (agp) nas amostras
de Ni em funcao da espessura da camada de Ti, referente ao segundo conjunto
de amostras. O valor de referéncia corresponde ao o do Ni puro. As linhas tém
carater meramente indicativo, servindo como guia visual.

em uma proporc¢ao de aproximadamente 6 % em relacdo a corrente de spin, o Ni apresenta

uma razao significativamente maior, em torno de 15 % [14, 15].

Esse maior indice de injecao de corrente orbital poderia, em principio, levar a
um aumento adicional no amortecimento, caso haja conversao de corrente orbital em
corrente de carga via iOHE. Tal conversao implicaria na perda de momento angular, assim
como ocorre com o iSHE. No entanto, os resultados experimentais ndao apontam para um
aumento expressivo de « nas amostras Ni/Ti, para justificar isso, ha duas possibilidades
principais: (i) a camada de Ti ndo estd convertendo correntes orbitais em correntes de
carga de maneira eficaz, diferindo do que foi relatado em outros estudos [41, 108], ou
(ii) mesmo que ocorra tal conversao, ela nao resulta em uma perda de momento angular

suficientemente grande para provocar um aumento detectavel no amortecimento do Ni.

Para investigar se de fato ocorre a conversao de corrente orbital em corrente de
carga por meio do iOHE, foram realizadas medidas de variacao angular com detecgao por

contatos elétricos nas amostras de Ni e Ni/Ti (25 nm). Essa espessura de Ti foi escolhida
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com base nos resultados de Hayashi et al. [108], que indicam que camadas de Ti nessa faixa
ja atingem o regime de saturagao da eficiéncia de conversao orbital-carga. A Figura 5.6
mostra os sinais obtidos para alguns angulos no intervalo de 0° a 360°, com passo de 10°.
Assim como nas medidas anteriores realizadas para NiFe, o angulo de 0° foi definido como
a configuracao na qual os contatos elétricos estao perpendiculares ao campo magnético
externo aplicado.! Nos gréficos, apresentam-se as contribuigoes simétrica (Vym, em azul)
e antissimétrica (Visym, em verde), extraidas por ajuste da linha de base do sinal total

(em preto) com uma funcao lorentziana (em vermelho).
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Figura 5.6. Medidas de tensao elétrica para diferentes angulos entre o campo e o contato
para a amostra de Ni. Em preto, os dados experimentais; em vermelho, o
ajuste total com funcao lorentziana; em azul, a contribuicao simétrica Vyym,; e
em verde, a contribuicao antissimétrica V,g,m. Nota-se a esperada inversao de
sinal em dois pontos distintos.

Assim como foi observado para a amostra NiFe, em 90° e 270° ha uma supressao

do sinal e uma inversao do sinal da medida, como esperado.

1" Devido a forma como a amostra é posicionada na guia de onda (de cabega para baixo) nio é possivel

se ter certeza da direcdo dos contatos, portanto, esse dngulo é uma estimativa.
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Com os valores extraidos de Vs, € Vosym para cada angulo, ajustou-se o comporta-

mento angular, assim como feito com as amostras de NiFe, por meio de:

Viym = Ly pl5in(20)sin(0)] + Liomglcos(0)] (5.1)

Nesse modelo, os termos relacionados & AMR novamente descrevem contribuigoes
elétricas dependentes do angulo entre o campo magnético e a corrente, enquanto o termo
I;0omE representa a componente oriunda da conversao de momento angular orbital e de spin

em corrente de carga. A Figura 5.7 apresenta os dados experimentais com os respectivos

ajustes.
0.08 1 0.08
. o °
0.04 1 0.04
s S
= 2
Z 000{ - . 0001 -
> > \\__/, N .
;
o Vsym NifTi (25 nm) %
-0.041 —— Fit total -0.04 ’ —— Fit total .
e e --=- I\rsin(26)sin(6) - <= I asin(26)sin(6) s
R ° R L] L
008{ o liswecos(®) -0.08 . lisHecos(6) .
0 50 100 150 200 250 300 350 0 50 100 150 200 250 300 350
Angulo (°) Angulo (°)

Figura 5.7. Comportamento angular da contribuicdo simétrica das medidas de tensao
elétrica para Ni e Ni/Ti (25 nm). Os dados foram ajustados conforme o modelo
descrito na Equacao 5.1.

Os valores extraidos para os coeficientes I;opg, 1 Jl umr € para cada um dos dois

ajustes estao listados na Tabela 5.5.

Tabela 5.5. Resultados do ajuste para as amplitudes simétrica e antissimétrica da tensao
medida nas amostras de Ni e Ni/Ti (25 nm)

Amostra IJJ\MR W) | Irsage (V)
Ni -1,0 x 1072 | -5,9 x 1072
Ni/Ti (25 nm) | -2,8 x 102 | -5,7 x 102

Assim como no caso da amostra de NiFe puro, a amostra de Ni também apresentou
predominéancia do sinal associado ao iSHE/iOHE. Embora esse resultado difira de forma
significativa do reportado por Hayashi et al. [108], novamente, uma possivel explica¢ao
pode estar relacionada a formacao de 6xidos na superficie do Ni, que poderiam atuar como
conversores de momento de spin e orbital em carga. De maneira analoga ao observado
para o sistema de NiFe, tal comportamento mostra-se consistente com os valores de «
extraidos, nos quais as camadas de Ti depositadas exerceriam o papel de barreira protetora,

prevenindo processos de oxidagao.
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A partir desses resultados, em ambos os casos, observa-se que a maior contribuicao
do sinal ¢, de fato, proveniente de I;oyr (ou eventuais iSHE), indicando que ha conversao
efetiva de corrente orbital em corrente de carga na camada de Ti. No entanto, apesar
dessa conversao ser observada, nao foi detectado um aumento significativo no coeficiente
de amortecimento a da amostra correspondente. Isso sugere, portanto, que a corrente
orbital nao induz, por si s6, uma transferéncia de momento angular suficiente para alterar
a dindmica da magnetizacao do ferromagneto. Esse resultado estd de acordo com modelos
tedricos que apontam que, para que correntes orbitais exercam torque sobre a magnetizacao
local de um ferromagneto, é necessario que ocorra um acoplamento entre momento angular
orbital (L) e momento angular de spin (S). Como o Ti possui acoplamento spin-érbita
fraco e nao ha mecanismo evidente de conversao L — S nesse sistema, a corrente orbital,
embora convertida em carga por iOHE, nao contribui diretamente para a dissipagao do

momento angular total do sistema ferromagnético [126].

Esse comportamento observado levanta uma nova questao: se as correntes orbitais
nao promovem, por si 6, um aumento no coeficiente de amortecimento «, entao qual seria
a origem do acréscimo significativo observado nas amostras Ni/Ti/Pt com intercamadas
de Ti inferiores a 1 nm? Apesar de nao ter sido possivel determinar conclusivamente a

origem desse aumento no presente estudo, ¢ possivel propor trés hipoteses principais:

1. A presenca de uma camada ultrafina de Ti entre o Ni e o Pt modifica significati-
vamente o SOC efetivo da interface, potencializando a conversao de correntes de spin em

carga via iSHE na Pt e, consequentemente, aumentando «;

2. As correntes orbitais bombeadas pelo Ni para o Ti sdo parcialmente convertidas
em correntes de spin dentro do proprio Ti, que por sua vez sao transferidas para a Pt,
funcionando como um reforco adicional a corrente de spin que ja seria naturalmente

injetada pelo Ni diretamente para a Pt;

3. Uma combinac¢do dos dois mecanismos acima. De fato, materiais com SOC
elevado sao frequentemente eficientes na conversao entre correntes orbitais e de spin (e
vice-versa). Materiais como elementos de terras-raras sdo exemplos cldssicos de bons

conversores spin-orbital [126].

4. A formacao de camadas magnéticas mortas relativamente espessas pode reduzir
significativamente a espessura ferromagnética efetiva do Ni. Segundo o modelo proposto
por Tserkovnyak et al., a contribuicao para o amortecimento associada ao bombeamento de
spin (agp) é inversamente proporcional ao produto da espessura da camada ferromagnética
(trar) € sua magnetizacao de saturacao (M), como indicado na Equagao 2.61 [97, 98].

Assim, a presenca de uma camada magneticamente inativa reduziria o tpy; efetivo.

Para testar diretamente a hipdtese de que a intercalacdo de uma camada ultrafina

com alto SOC na interface Ni/Pt pode influenciar «, seria interessante realizar novos
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experimentos com materiais 5d que apresentam elevada condutividade Hall orbital ooy,

ou ainda com elementos de terras raras.?

Complementarmente, como foi feito para as amostras de NiFe, também foram
determinadas as magnetizacdes de saturagio reais M| das amostras do segundo conjunto
de Ni, conforme descrito na Equacao 3.6. Os resultados estdao apresentados na Figura 5.8,
que mostra claramente que as amostras com Ti = 0.5 e 0.75 nm apresentam uma reducao
significativa no M| em comparacio as demais, sendo essa reducdo ainda mais acentuada nas
amostras contendo Pt. Esse comportamento é coerente com o previsto pela Equacgao 2.61.
Essa diminuicdo de M| pode ser um indicativo de que ha formacdo ou intensificacio de
uma anisotropia fora do plano da amostra, o que afeta diretamente o processo de precessao.
Os aumentos/diminuigoes percentuais das magnetizagoes de saturacao das amostras de Ni

estao expressas na Tabela 5.6.

4 —&— Nj
0.45 —=— Ni/Pt
—e— NiTi
' —&— Ni/Ti/Pt
0,40
| ! | ! | ! | ! | ! | ! |
0 5 10 15 20 25 30

Espessura de Ti (nm)

Figura 5.8. Variacao de M SH real em funcao da espessura de Ti. O valor de referéncia para
o Ni, de acordo com a literatura, é aproximadamente 0,6 g [17].

Dado que a reducao na magnetizacao de saturagao esta diretamente relacionada
a diminuicao da espessura efetiva magnética do filme, é razoavel supor que esse efeito

também contribua para o aumento de «, segundo a equacao mencionada. Essa diminuicao

2 Foram realizados testes preliminares com filmes contendo Tungsténio (W), contudo, devido a possiveis
problemas durante a fabricagdo das amostras, os dados obtidos foram inconclusivos.
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Tabela 5.6. Variacao percentual da magnetizacao de saturacao M s” das amostras do segundo
conjunto de Ni em funcao da espessura de Ti, com e sem camada de Pt.

Pt Espessura Ti (nm)

0 0.5 0.75 1 2 3 6 10 15 20 25 30
Nao| +0% | -35% | -35% | +35% | +88% | +88% | +7,0% | +10,56 % | +123 % | +7,0 % [ 410,56 % | +12,3 %
Sim | +1,7 % | 21,0 % | -263 % | +3,5% | 4105 % | +88 % | +10,5% | +70% | +10,5% | +14,0 % | 4140 % | +14,0 %

em M SH pode ser causada por efeitos de hibridizacao eletronica nas interfaces, especialmente
em estruturas do tipo Ni/Ti/Pt, ou pela formacao de ligas interfaciais, que por sua vez
podem induzir a formacao de camadas magnéticas mortas. Esse tipo de fendmeno ja foi

reportado em sistemas Ni/Ti [127]).

Finalmente, para sustentar a andlise experimental desenvolvida neste trabalho,
foram realizados calculos tedricos em colaboracao com o pesquisador Ramon Cardias,
do CBPF, com foco nas interfaces Ni/Ti e Ni/Ti/Pt. Em um primeiro momento, foi
analisada a condutividade de spin associada ao sistema Ni/Pt, considerando nove camadas
(equivalente a nove células unitarias) de cada material, em fungao da energia em torno do
nivel de Fermi. Em seguida, foi feita a comparagao com o sistema Ni/Ti/Pt, no qual o Ni
e o Pt mantém nove camadas, enquanto o Ti foi representado por apenas duas camadas,

valor préximo ao espessamento experimental utilizado (0,5 nm).

Para a determinacao dessas condutividades de spin, foi empregado o formalismo
de Kubo—-Bastin no espaco real, considerando o campo elétrico aplicado ao longo do eixo
x e multicamadas crescidas na dire¢ao z. Nessa configuracao, a condutividade calculada
corresponde ao eixo y. Esse método possibilita a avaliagao consistente das contribuig¢oes
interbanda e intrabanda para o transporte de spin. Além disso, a resolugao espacial da
abordagem permite uma analise detalhada, camada a camada. Maiores detalhes sobre o

procedimento numérico adotado podem ser encontrados no trabalho recente de R. Cardias

128].

O objetivo principal desse estudo foi avaliar a hipotese levantada anteriormente de
que a introducao de uma fina camada de Ti poderia atuar como elemento de conversao
de correntes orbitais em correntes de spin. Tal processo, em principio, resultaria em uma
maior injecao de spin na Pt e, consequentemente, em um aumento do amortecimento

magnético devido ao bombeamento de spin.

Os resultados desses cédlculos estao apresentados na Figura 5.9. A partir da compa-
racao direta entre os dois sistemas, observa-se que a adicao de uma fina camada de Ti nao
promove um aumento significativo da condutividade associada ao iSHE; ao contrario, ha
uma leve reducao do sinal. Esse resultado sugere que, em um cenario puramente teérico,
a presenca de Ti tenderia a contribuir para uma pequena diminui¢cao no parametro de

amortecimento «, em contraste com o comportamento observado experimentalmente.

Ainda que esse resultado nao seja conclusivo para a elucidacao do fenémeno



104

-100

2009 | —— Ni (9)/Pt (9)

00| L NLO)Ti ()P (9)

Condutividade (S/cm)
o
|

-400 —
2000 -1500

| ' | ! I ' |
-1000 -500 0 500
Energia (kRy)

T T
1000 1500

Figura 5.9. Célculo da condutividade associada ao iSHE para os sistemas Ni/Pt (9
camadas cada) e Ni/Ti/Pt (Ni e Pt com 9 camadas cada, intermediados por 2
camadas de Ti), em fungao da energia. O ponto zero corresponde ao nivel de
Fermi.

observado experimentalmente, ele permite descartar, em primeira instancia, a hipotese de
que a simples insercao de uma fina camada de Ti seja suficiente para justificar o aumento

do amortecimento magnético nas heteroestruturas estudadas.
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6 Conclusao

Nesta dissertacao, foram investigados dois conjuntos de amostras compostas por
heteroestruturas de NiFe/Ti, Ni/Ti, NiFe/Ti/Pt e Ni/Ti/Pt, com diferentes espessuras
da camada intermediaria de Ti. O objetivo principal foi analisar a influéncia da injecao
de correntes de spin e de correntes orbitais no coeficiente de amortecimento magnético
() dos materiais ferromagnéticos (FM), com especial atengao as contribuigées orbitais
associadas ao niquel, as quais tém recebido interesse crescente na literatura, apos décadas

de foco quase exclusivo em correntes puramente de spin.

Para as amostras baseadas em NiFe, os resultados obtidos estao em consonancia
com o que é amplamente reportado na literatura. Observou-se um aumento significativo no
valor de o para NiFe/Pt (cerca de 26 % e 33 %, dependendo do conjunto), o que é esperado
devido ao forte acoplamento spin-6rbita (SOC) da platina e sua alta eficiéncia na conversao
de correntes de spin em carga via o efeito Hall de spin inverso (iSHE). J& as amostras
contendo uma camada de Ti entre o NiFe e o Pt mostraram que, para espessuras abaixo
de 1 nm, o amortecimento ainda é aumentado, embora com uma tendéncia decrescente.
Para t1; > 1 nm, os valores de « retornam aos patamares observados para NiFe puro. As
amostras de NiFe/Ti (sem Pt), por sua vez, ndo apresentaram variagoes significativas em
a, o que estd de acordo com o esperado, uma vez que o Ti possui SOC muito baixo e é

praticamente transparente as correntes de spin puras.

Durante o desenvolvimento deste trabalho, foi construido um sistema experimental
de varredura angular com contatos elétricos rotativos, permitindo a andlise da resposta
angular de tensoes geradas via bombeamento de spin e magnetorresisténcia anisotropica
(AMR). Esse sistema foi utilizado inicialmente para caracterizar a amostra de NiFe. Apesar
de o comportamento angular completo nao ter sido completamente dentro do esperado,
os resultados permitiram a identificacao clara de tensoes geradas via iSHE, juntamente
com contribui¢goes da AMR. Complementarmente, observou-se que, exceto pela amostra
NiFe/Pt, a magnetizagao de saturacdo (M) das demais amostras de NiFe permaneceu

proxima ao valor de referéncia de 1 up conforme reportado na literatura.

A mesma abordagem foi aplicada as amostras de niquel. Para as estruturas Ni/Ti/Pt,
observou-se que espessuras muito finas de Ti (tp3 < 1 nm) resultaram em aumentos
expressivos de « (até cerca de 39 %), superando inclusive o valor observado para Ni/Pt
(aproximadamente 17 %). Por outro lado, para t1; > 1 nm, o valor de a reduziu-se
novamente aos niveis do Ni puro. As amostras de Ni/Ti sem Pt ndo apresentaram qualquer

aumento significativo de «, independentemente da espessura do Ti.

Motivado por estudos recentes que demonstram que o Ni é um dos ferromagnetos
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convencionais mais eficientes na injecao de corrente orbital (até cerca de 15 % em relagao
a corrente de spin), realizou-se também uma andlise angular com contatos elétricos na
amostra Ni/Ti (25 nm). O objetivo era investigar a conversao de corrente orbital em
corrente de carga via o efeito Hall orbital inverso (IOHE). Os resultados mostraram que
a maior contribuicdo de tensao elétrica medida estaria associada ao termo de iOHE,
confirmando a ocorréncia de conversao de corrente orbital em carga. No entanto, como
essas amostras nao apresentaram aumento em «, sugere-se que correntes orbitais nao
induzem torque efetivo sobre a magnetizacao do FM. Isso estda de acordo com modelos
tedricos que apontam para a auséncia de acoplamento direto entre o momento angular
orbital (L) e a magnetizagao (M), o que inviabiliza a geragao de torque, a menos que haja
conversao orbital-spin (via acoplamento SOC), o que é improvavel em Ti devido ao seu
baixo SOC.

Essa constatacao leva a um questionamento importante: se as correntes orbitais
nao contribuem diretamente para o aumento do amortecimento, entao por que as amostras
Ni/Ti/Pt com t1; < 1 nm exibem um crescimento tdo acentuado de a? Uma andlise deta-
lhada das magnetizacoes revelou que essas amostras apresentam uma queda consideravel
de M| (até 26 %), o que, conforme previsto por Tserkovnyak et al., [97, 98] contribui para
o aumento do amortecimento via bombeamento de spin, dada a relagdo agp o< 1/(tpp Ms).
No entanto, a reducao de M SH pode ser resultado de diversos mecanismos, como: (i) for-
magao de camadas magnéticas mortas devido a interface Ni/Ti/Pt; (ii) intermizing ou
hibridizacao interfacial que afeta o0 momento magnético local do Ni; ou (iii) um aumento
efetivo do SOC na regiao interfacial, o que intensificaria tanto a conversao de spin para

carga via iSHE quanto a conversao orbital-spin.

Com o intuito de investigar especificamente a terceira hipotese, foram realizadas
simulagoes tedricas em colaboragao com o pesquisador Ramon Cardias (CBPF). Essas
simulagoes, baseadas em cédlculos de condutividade nas interfaces Ni/Pt e Ni/Ti/Pt,
indicaram que a adi¢do de uma fina camada de Ti nao resulta em aumento do sinal de
iSHE. Pelo contrario, observou-se uma discreta reducdo na condutividade associada ao
efeito, o que sugeriria, em principio, uma diminui¢ao no coeficiente de amortecimento «

em comparagao ao sistema Ni/Pt.

Dessa forma, embora os resultados experimentais tenham indicado um aumento
de «, os calculos tedricos nao corroboram a hipétese de intensificagao do SOC como
mecanismo principal. Assim, tal cenario pode ser descartado como fator determinante para
explicar o comportamento observado, reforcando a necessidade de considerar os efeitos
estruturais e quimicos de interface (itens (i) e (ii)) como os mais provaveis responsaveis

pela reducio de M|l e pelo aumento anémalo do amortecimento.

Porém, essas outras hipdéteses nao puderam ser completamente verificadas neste

trabalho. Estudos complementares, como andalise de interfaces por espectroscopia de
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fotoelétrons excitados por raios X (XPS) ou microscopia eletronica de transmissao (TEM),
podem fornecer evidéncias mais conclusivas sobre a origem desses efeitos e ajudar a
esclarecer a complexa relagdo entre estrutura interfacial, correntes orbitais e amortecimento

magnético.
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APENDICE A . Ajuste dos pardmetros para

deposicao do Ni

A.l

Inicialmente, foram depositadas amostras de Ni utilizando corrente de 100 mA sob
pressao de 5 mTorr. Contudo, essas amostras nao apresentaram resposta detectavel no
sistema de FMR. Diante disso, realizou-se um breve estudo preliminar das propriedades
magnéticas do Ni crescido em diferentes condigoes de deposicao. As amostras foram
caracterizadas por Magnetometria de Amostra Vibrante (VSM) a 300 K, empregando um
sistema PPMS (Dynacool). A Figura A.1 apresenta as curvas de histerese obtidas para
distintas condigdes de crescimento: (a) amostra de Ni/Pt depositada a 100 mA e 5 mTorr,
(b) amostra de Ni a 35 mA e 5 mTorr, (¢) amostra de Ni a 35 mA e 1,1 mTorr e (d)
amostra de Ni a 400 mA e 1,1 mTorr. De forma geral, observa-se uma correlagao direta
entre os parametros de deposi¢ao (pressdo e corrente de sputtering) e a coercitividade
magnética. Em particular, verifica-se um aumento da coercitividade a medida que tanto
a pressao de trabalho quanto a corrente aplicada sao elevadas. Os valores estimados de

coercitividade encontram-se resumidos na Tabela A.1.

Com base nesses resultados, foi adotada como condicao de deposicao do Ni a com-
binagao de 100 mA e 1,1 mTorr. Tal escolha permite obter filmes com baixa coercitividade,
ao mesmo tempo em que garante uma taxa de deposi¢ao adequada — evitando tanto
crescimentos excessivamente rapidos, que poderiam comprometer a qualidade estrutural
do filme, quanto taxas demasiadamente lentas, que prolongariam o tempo de fabricacao
das amostras. O comportamento magnético da amostra de Ni depositada nessas condigoes
encontra-se ilustrado na Figura A.2, enquanto o respectivo valor de coercitividade esta
incluido na Tabela A.1.

Tabela A.1. Coercitividades estimadas para amostras de Ni crescidas a diferentes condicoes

Amostra Coercitividade (Oe)
Ni - 100 mA - 5 mTorr ~ 125
Ni - 35 mA - 5 mTorr ~ 65
Ni - 35 mA - 1,1 mTorr ~ 10
Ni - 400 mA - 1,1 mTorr ~ 28
Ni - 100 mA - 1,1 mTorr ~ 8
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Figura A.1. Em (a) a curva de histerese para a amostra de Ni/Pt crescida a 100 mA com
uma pressao de 5 mTorr. Em (b) a curva de histerese para a amostra de Ni
crescida a 35 mA e 5 mTorr. Em (c) a curva de histerese para a amostra de
Ni crescida a 35 mA e pressao de 1,1 mTorr. Em (d) a curva de histerese para
a amostra de Ni crescida a 400 mA e pressdo de 1,1 mTorr. E possivel notar
um aumento na coercitividade conforme o aumento da pressao e da corrente.
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Figura A.2. Curva de histerese para a amostra de Ni crescida a 100 mA com uma pressao
de 1,1 mTorr.
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APENDICE B . Medidas elétricas para cada

angulo

B.

1 Permalloy

Neste Apéndice, sao apresentados os dados correspondentes a cada medida angular

realizada na primeira amostra de NiFe, nos quais é possivel observar o comportamento

individual obtido em func¢ao da variacao do angulo.
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Figura B.1. Medidas de iSHE para os angulo de 0° a 80° para amostra de NiFe.
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Figura B.2. Medidas de iSHE para os angulo de 90° a 170° para amostra de NiFe.
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B.2 Niquel

Neste Apéndice, sao apresentados os dados correspondentes a cada medida angular
realizada na primeira amostra de Ni, nos quais é possivel observar o comportamento

individual obtido em func¢ao da variacao do angulo.
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Figura B.5. Medidas de iOHE para os angulo de 0° a 80° para amostra de Ni.
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Figura B.6. Medidas de iOHE para os angulo de 90° a 170° para amostra de Ni.
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Figura B.7. Medidas de iOHE para os angulo de 180° a 260° para amostra de Ni.



Tensao (uv)

Tensao (uV)

Tensdo (uV)

130

=== Simétrica ==~ Simétrica === Simétrica
| 8=270" 3 | 8=280" 3 | 6=290" .
0.16 - Antisimetrica 0.16 - Antisimetrica 0.16 - Antisimétrica
—— Fit total —— Fit total —— Fit total
0.08 A 0.08 - 0.08 1
z z
e e
0.00 4 23 0004 2 0004
g g
= =
—0.08 1 —0.08 —0.08 1
—0.16 —0.16 —0.16 1
200 300 400 500 600 700 800 900 1000 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 200 400 600 800 1000
Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe)
_ B —=—- Simétrica _ B —-=-- Simétrica _ B —--- Simétrica
016 6=300 -—- Antisimétrica 016 6=310 --- Antisimétrica 016 6=320 --- Antisimétrica
— Fit total —— Fit total —— Fit total
0.08 0.08 - 0.08 §
= =
S S
0.00 2 0004 2 0,00
@ @
] ]
= -
—0.08 1 —0.08 —0.08 1
—0.16 —0.16 4 —0.16 1
200 400 600 800 1000 200 300 400 500 600 700 800 9S00 1000 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Campo Magnétice (Oe) Campo Magnético (Oe) Campo Magnétice (Oe)
R _ R ——- Simétrica _ R ——- Simétrica
016{ =330 : 0164 =340 —-- Antisimétrica 0164 =350 —-- Antisimétrica
—— Fit total o Fit total
0.08 1 0.08 4 0.08 4
5 2
2 2 —————— e mmmmm—————
0.00 2 0004 2 0007 L
2 2
& &
—-0.08 1 —0.08 -0.08 1
=== Simétrica
_0.16 1 ~=- Antisimétrica 0164 _0.16 4
— Fit total
T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
200 300 400 500 600 700 800 900 1000 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe) Campo Magnético (Oe)

Figura B.8. Medidas de iOHE para os angulo de 270° a 350° para amostra de Ni.
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