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RESUMO

Tese de Doutorado
Programa de Pós-Graduação em Física
Universidade Federal de Santa Maria

EFEITO HALL DE SPIN INVERSO EM MULTICAMADAS DE Ta/NiFe/FeMn/Ta
AUTOR: WAGNER JESUS DA SILVA GARCIA

ORIENTADOR: LUCIO STRAZZABOSCO DORNELES
CO-ORIENTADOR: ARTUR HARRES DE OLIVEIRA

Local da Defesa e Data: Santa Maria, 27 de Outubro de 2017.

Na presente tese, investigou-se a geração de tensão elétrica dc em multicamadas de
Ta/NiFe/FeMn/Ta com exchange bias (EB) na condição de ressonância ferromagnética (FMR).
Este sinal está relacionado a dois fenômenos distintos, o efeito de retificação de spins (SRE)
e o efeito Hall de spin inverso (ISHE). O primeiro origina-se do acoplamento não-linear entre
a corrente elétrica dinâmica e a resistência elétrica dinâmica induzida pelo campo magnético
de micro-ondas via magnetorresistência anisotrópica (AMR) e efeito Hall anômalo (AHE). O
segundo refere-se à transformação da corrente pura de spins em corrente de carga causada por
processos de espalhamentos dependentes de spin. Dois métodos foram utilizados para discri-
minar as contribuições do SRE e do ISHE. O método universal explora a dependência desses
efeitos com a direção da injeção de spin. O método angular envolve uma varredura angular,
onde a direção do campo magnético estático no plano é variada e, para cada ângulo φH é me-
dida uma tensão VDC(H). Dentre todas as amostras produzidas escolheu-se a com maior campo
de exchange bias para realizar a investigação e separar a contribuição do sinal ISHE do SRE pe-
los dois métodos. A contribuição ISHE foi confirmada mediante equivalência entre os métodos
universal e angular para separação do sinal ISHE.

Palavras-chave:
Exchange Bias. NiFe/FeMn. Efeito Hall de spin inverso - ISHE.



ABSTRACT

PhD thesis
Post-Graduate Program in Physics
Federal University of Santa Maria

INVERSE SPIN HALL EFFECT IN Ta/NiFe/FeMn/Ta MULTILAYERS
AUTHOR: WAGNER JESUS DA SILVA GARCIA

ADVISOR: LUCIO STRAZZABOSCO DORNELES
COADVISOR: ARTUR HARRES DE OLIVEIRA

Defense Place and Date: Santa Maria, October 27th, 2017.

In the present thesis, the generation of a dc voltage in exchange-biased Ta/NiFe/FeMn/Ta
multilayers at ferromagnetic resonance was investigated. This dc signal is related to two distinct
phenomena, namely, the spin rectification effect (SRE) and the inverse spin Hall effect (ISHE).
The first comes from a non-linear coupling between a dynamic electric current and a dynamic
electrical resistance induced by a microwave magnetic field via anisotropic magnetoresistance
(AMR) and anomalous Hall effect (AHE). The sencond refers to the transformation of a pure
spin current into a charge current caused by spin dependent scattering processes. Two meth-
ods were used to discriminate between SRE and ISHE contributions. The universal method
explores the dependence of those effects with the spin injection direction. The angular method
envolves an angular sweeping, where the in-plane static magnetic field direction is varied, and
for each angle φH , VDC(H) is measured. Among all produced samples, that with the highest
exchange bias field was chosen to conduct the investigation and separate the contribution of the
ISHE signal from SRE by both methods. The ISHE contribution was confirmed by equivalence
between the universal and angular methods for separation of the ISHE signal.

Keywords: Exchange Bias. NiFe/FeMn. Inverse spin Hall effect - ISHE.
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1 INTRODUÇÃO

Em 1956, a IBM apresentou um dispositivo que representou um grande passo para a in-

dústria de gravação magnética, o disco rígido magnético. Por muitos anos a gravação magnética

foi o principal objeto de interesse, tanto para os cientistas quanto para a indústria. Apesar do

armazenamento ainda ser um dos focos da indústria eletrônica, hoje o principal interesse está no

poder de processamento e no grau de miniaturização dos dispositivos. Dispositivos eletrônicos

recebem e processam dados, além de estarem interligados uns aos outros. Por isso, dispositivos

que armazenam ou processam dados usando o magnetismo são interessantes.

Dentre os sistemas mais estudados que possuem aplicação na tecnologia da informação,

estão as bicamadas formadas por materiais ferromagnéticos e antiferromagnéticos (FM/AFM).

Em dimensões muito pequenas, de alguns nanômetros, as propriedades magnéticas destes sis-

temas mudam, pois a superfície e a interface entre o filme e o substrato têm papel importante.

Por exemplo, fenômenos como interdifusão, acoplamento entre camadas, anisotropias de su-

perfícies e relaxação de mágnons ocorrem na interface. Este sistema (FM/AFM) já é utilizado

comercialmente em sensores magneto-ópticos, cabeçotes de gravação magnética e memórias

magnetorresistivas de acesso aleatório não voláteis (MRAM)(CHEN, 2009). Isso tudo é aplica-

ção prática da chamada spintrônica. Entretanto, dispositivos lógicos de spin como transistores

spintrônicos, ainda estão nos laboratórios de pesquisa. Esses transistores não dependerão mais

do fluxo contínuo de elétrons, como ocorre atualmente, mas trabalharão com as propriedades

quânticas de spin do elétron. É fundamental criar, manipular e detectar correntes de spin, que

ao ser injetada na camada de metal normal (MN) pode ser interpretada como elétrons com spin

opostos movendo-se em direções opostas.

O elétron é uma partícula elementar que possui carga elétrica negativa e momento an-

gular de spin. O fluxo de elétrons é a corrente elétrica e o fluxo de momento angular de spin

é a corrente de spin (MAEKAWA et al., 2012). Um dos métodos mais usados para a geração

de correntes de spin é o mecanismo de bombeamento de spin (spin pumping). Neste efeito

uma camada FM é excitada por micro-ondas induzindo sua ressonância ferromagnética e essa

precessão da magnetização do FM atua como uma bomba injetora de corrente de spin no MN

adjacente (TSERKOVNYAK et al.,2002).

Em metais, o SHE consiste na conversão de corrente de carga em correntes de spin

através da interação spin-órbita. O mecanismo contrário é o ISHE, que consiste na conversão
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de correntes puras de spin em corrente transversal de carga. O ISHE possibilita a detecção dessa

corrente de spin através de medidas de tensão elétrica, resultado do acúmulo de cargas.

Se o MN receptor da corrente de spin possuir forte acoplamento spin-órbita, parte destes

elétrons é defletida perpendicularmente à corrente de spin. Isto gera um acúmulo de cargas nas

bordas da amostra, que pode ser medido como uma tensão elétrica dc, chamada de tensão ISHE.

O ponto crucial da nossa pesquisa é entender, mais especificamente, como a substituição

da camada de MN por um metal antiferromagnético pode alterar o sistema e se o exchange

bias (EB) entre as camadas pode influenciar no ISHE, tendo em vista que EB é um fenômeno

relacionado com a interface.
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2 REVISÃO

2.1 Exchange Bias

Em 1956, Meiklejohn e Bean, pesquisadores do laboratório da General Electric, publi-

caram um artigo intitulado New Magnetic Anisotropy (MEIKLEJOHN; BEAN, 1957). Já no

primeiro parágrafo do trabalho eles esclareciam que se tratava de uma nova anisotropia mag-

nética, melhor descrita como uma anisotropia de troca, resultante de uma interação entre o

material antiferromagnético com o material ferromagnético. Neste trabalho pioneiro, foram

estudadas partículas de cobalto (Co) recobertas pelo seu óxido natural (CoO). Foi observado

que acima da temperatura de Néel (TN ) das partículas de CoO o sistema apresentava compor-

tamento magnético semelhante ao do cobalto puro. No entanto, abaixo da TN deveria existir

alguma interação entre os spins do Co e os do CoO. Esse efeito foi verificado tanto na curva

de histerese magnética quanto na curva de torque. Na curva de histerese, após resfriamento em

campo magnético, foi observado um deslocamento em campo. Já na curva de torque, a depen-

dência com o ângulo de aplicação do campo seguia um comportamento proporcional ao sin θ,

diferente do que é encontrado para o Co puro, que é uma curva proporcional a sin 2θ.

Atualmente, o exchange bias é de grande interesse tanto para a ciência básica quanto

para a aplicação em novas tecnologias. Do ponto de vista científico, existem vários fatores

que influenciam o comportamento magnético de uma estrutura e fazem com que seja um desa-

fio desenvolver uma análise teórica sobre o assunto (NOGUÉS; SCHULLER, 1999). Quanto

à aplicação tecnológica, o EB é utilizado para fabricação de cabeçotes de leitura e gravação

magnética, assim como em sensores que usam a magnetorresistência gigante como base de

funcionamento (DIENY et al., 1991).

O fenômeno de EB pode ser descrito de forma simplificada por um modelo intuitivo

(MEIKLEJOHN; BEAN, 1957), (MEIKLEJOHN, 1999), que considera o efeito em termos do

alinhamento paralelo dos spins na interface FM/AFM, que acontece durante o processo de res-

friamento em campo ou tratamento térmico (figura 2.1). Ele considera uma bicamada FM/AFM

produzida sem a presença de um campo magnético externo. Ao aquecer essa bicamada na

presença de um campo magnético externo ( ~H), a uma temperatura menor que a temperatura

de Curie (TC) do FM e acima da TN do AFM, os spins da camada FM se alinharão com o

campo, que deve ser suficiente para saturar a camada FM, enquanto os spins da camada AFM
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permanecerão de forma aleatória no estado paramagnético (figura 2.1,a). Na interface, os spins

AFM ficarão alinhados ao FM devido a interação de troca entre eles. Ao final do resfriamento

(figura 2.1,b), a camada AFM retorna ao estado antiferromagnético. Os spins AFM abaixo da

camada interfacial se alinharão antiparalelamente a essa, ficando apenas as camadas FM/AFM

da interface alinhadas ao campo magnético externo, resultando na camada FM presa à camada

interfacial AFM. Este alinhamento resulta no surgimento de um torque exercido pelos spins

AFM sobre os spins da camada FM, e que confirma a existência de uma anisotropia unidireci-

onal. Dependendo da anisotropia do material AFM, é possível perceber um deslocamento da

curva de histerese ou apenas um aumento da coercividade. Se a anisotropia é grande, ocorre

um deslocamento, mas se for uma anisotropia pequena, apenas há um aumento da coercividade

(NOGUÉS; SCHULLER, 1999).

T < TNTN < T < TC

FM

AFM

FM

AFM

HH

(b)(a)

Figura 2.1 – (a) Tratamento térmico com aplicação de campo ( ~H) e a camada AFM no estado
paramagnético. (b) Após o resfriamento do sistema a camada superficial do AFM em contato
com FM se reordenou alinhada ao ~H .

Este modelo intuitivo apresenta apenas uma descrição qualitativa do fenômeno de ex-

change bias e despreza vários aspectos importantes, tais como a influência da espessura da

camada FM, a rugosidade interfacial, a distribuição dos tamanhos de grãos, configuração de

spins na camada AFM, entre outros.

Além do deslocamento característico da curva de histerese, os sistemas com exchange

bias normalmente têm um campo coercivo maior que o do material ferromagnético puro. Na

figura 2.2 é possível verificar o deslocamento da curva e entender as definições de campo de

exchange bias (Heb) e campo coercivo (Hc). Além disso, juntamente com os campos Hc e Heb,

observa-se quatro regiões (i, ii, iii e iv) que representam as orientações relativas dos momentos

nos materiais antiferromagnético e ferromagnético. No caso (i), o campo magnético externo ( ~H)

satura a amostra e todos os momentos do FM estão alinhados na mesma direção e sentido de

~H . Gradativamente, o campo magnético muda seu sentido, passando de positivo para negativo.
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Os spins FM tendem a se reorientar com o novo sentido do campo. Os spins da camada AFM

permanecem fixos devido a sua grande anisotropia, exercem um torque sobre os spins FM na

interface FM/AFM. Para reverter a magnetização, o campo ~H deverá ter uma intensidade capaz

de superar o efeito do torque exercido pelo AFM (figura 2.2,(ii)). Na etapa (iii) a camada FM

tem seus spins invertidos e saturados devido ao intenso campo magnético externo aplicado. Para

completar o laço de histerese, ~H reverte seu sentido e gradativamente retorna da parte negativa

para a positiva. A camada FM reorienta seus spins que agora são ajudados pelo torque gerado

pelo acoplamento interfacial (figura 2.2,(iv)). Em todas as etapas representadas na figura 2.2,

cosiderou-se que a configuração magnética da camada AFM permanece inalterada.

Matematicamente, podemos definir os campos Hc e Heb como

Hc =
Hc,1−Hc,2

2
(2.1)

e

Heb =
Hc,1 +Hc,2

2
. (2.2)

FM

AFM

(i)

FM

AFM

(ii)

FM

AFM

(iii)

FM

AFM (iv)

M

HHC,1

HC,2

Hc

Heb

T < TN

Figura 2.2 – Representação da curva de magnetização de um sistema com exchange bias com
quatro etapas ilustrativas da rotação coerente para as magnetizações das camadas FM conforme
o modelo intuitivo. Hc,1 e Hc,1 são o campo coercivo do lado esquerdo e do lado direito da
curva de magnetização. A temperatura do sistema é menor que a TN (NOGUES et al., 2005).
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Nesse modelo cada camada é considerada um domínio individual (monodomínio) e a in-

terface entre essas camadas FM e AFM é perfeitamente plana. Também supõe-se que a camada

AFM não rotaciona e possui anisotropia uniaxial, não se movendo durante a reversão da mag-

netização da parte FM. Os spins interfaciais do AFM não são compensados, ou seja, em termos

do momento magnético seu valor resultante é diferente de zero, além de terem uma interação

de troca com os spins da camada FM.

Vários modelos teóricos foram desenvolvidos buscando uma melhor compreensão do

fenômeno de exchange bias , como por exemplo, os modelos propostos por Meiklejohn e Bean

(1957), Néel (1967), Malozemoff (1987), Mauri et al. (1987), Koon (1997) , Schulthess e Bu-

tler (1998), Stiles e McMichael (1999) , Nowak et al. (2002) . Todos têm alguma limitação

quando comparados com resultados experimentais. Como o fenômeno de exchange bias é sen-

sível a variáveis como cristalinidade, tamanho de grão, espessura das camadas FM e AFM,

temperatura, rugosidade interfacial, oxidação, entre outras, é difícil formular um modelo que

seja completamente fiel aos resultados experimentais.

2.1.1 Características do EB

O exchange bias apresenta como principal característica o deslocamento em campo da

curva de histerese magnética para sistemas FM/AFM acoplados. Outra característica é o au-

mento da coercividade em relação ao material FM desacoplado. Essas características particu-

lares do EB são sensíveis à temperatura, à espessura das camadas FM e AFM, à rugosidade da

superfície, à cristalinidade, ao tamanho de grão e a magnetização de saturação do FM.

O EB apresenta uma dependência com a temperatura, desaparecendo acima da chamada

temperatura de bloqueio (TB) (NOGUÉS; SCHULLER, 1999). Geralmente a TB é menor que a

temperatura de Néel (TN ) do material antiferromagnético, porém em filmes finos com camadas

espessas de material AFM a TB ≈ TN (DAI et al., 2003), (MAO et al., 1998). O valor de

TB pode estar ligado ao tamanho dos grãos interfaciais ou à anisotropia do AFM, podendo ser

menor para filmes finos com espessuras menores (NOGUES et al., 2005).

A dependência de Heb com a espessura do FM é inversamente proporcional a espes-

sura do material ferromagnético, Heb ∝
1

tFM
, indicando que o EB é um efeito de interface

(NOGUÉS; SCHULLER, 1999). Essa relação não é válida se a camada FM é muito fina,

provavelmente devido a uma possível descontinuidade da camada (PARKIN et al., 1990). As

dependências do Heb e do Hc com a espessura do material AFM (tAFM ) são mais complexas
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(BERKOWITZ; TAKANO, 1999). O EB só é observado a partir de uma espessura mínima do

AFM, aumentando até um valor máximo e finalmente estabilizando (NOGUÉS; SCHULLER,

1999). Em alguns casos é observado um máximo de Heb antes que este atinja um valor estável.

O aparecimento inicial do Heb é mais acentuado com o aumento de tAFM até uma espessura

crítica (NOGUES et al., 2005) que em muitas vezes é acompanhado por um pico no Hc.

Outro efeito observado em alguns sistemas com EB é o chamado efeito de treinamento.

Ele é caracterizado pela redução do Heb e do Hc com número de ciclos de histerese magnética

consecutivos medidos a uma temperatura fixa. Existem dois tipos de efeito de treinamento, um

entre o primeiro e o segundo ciclo, e outro envolvendo um número maior de ciclos de histerese.

O primeiro tipo de efeito de treinamento surge a partir da simetria magnética AFM (efeito de

treinamento atérmico (HARRES et al., 2016)). Esse efeito pode ser causado por acoplamento

do tipo spin-flop, explicado a partir de um modelo simples de rotação coerente. O segundo tipo

determina que em sistemas de filmes finos, a redução doHeb é proporcional ao número de ciclos

de histerese (BINEK, 2004), (BITERNAS et al., 2009), (HARRES et al., 2016).

Em geral, em filmes finos texturizados que apresentam o fenômeno de exchange bias a

magnitude de Heb diminui com o aumento da rugosidade (NOGUÉS et al., 1996), (LEDER-

MAN et al., 1997), entretanto, em alguns sistemas esse comportamento é inverso (NOGUÉS;

SCHULLER, 1999), (NASCIMENTO et al., 2008).

A textura cristalográfica para um material policristalino é crucial no aparecimento do

EB, pois está diretamente ligada à forma com que os domínios da interface estarão dispostos

para interagirem com a camada FM. Na maioria das vezes, se a amostra possuir uma única

orientação preferencial, o Heb aumenta com a melhora da textura cristalográfica (NOGUÉS;

SCHULLER, 1999). Para o caso dos filmes de FeMn, a textura de crescimento cristalino que

favorece o efeito de EB mais intenso é a no plano cristalográfico (111) (JUNGBLUT et al.,

1995), (JUNGBLUT et al., 1994).
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2.2 Efeito Hall

Existem pelo menos três tipos de efeitos Hall, o ordinário (EH), o anômalo (AHE) e o

de spin (SHE), ilustrados pela figura 2.3.

Figura 2.3 – Ilustração dos três tipos de efeitos Hall com suas respectivas datas de descobertas.
Em (a) o ordinário, em (b) o anômalo e em (c) o de spin. B é o campo magnético externo
aplicado e M é a magnetização espontânea intrínseca (CHANG; LI, 2016).

Os dois primeiros foram observados experimentalmente na mesma época por Edwin H.

Hall, mas uma explicação teórica mais efetiva sobre o AHE só foi proposta em 1954 (KAR-

PLUS; LUTTINGER). O SHE teve sua comprovação experimental em 2004 por Kato et al.

baseada em uma nova previsão acompanhada da sugestão para realizar a medida em 1999 por

Hirsch .

2.2.1 Efeito Hall ordinário

O efeito Hall ordinário descreve a geração de uma diferença de potencial transversal a

uma corrente elétrica que percorre um condutor e está sob a influência de um campo magnético

externo ( ~B). A tensão de Hall surge devido ao acúmulo de um tipo de portadores de carga

em um dos lados da amostra (figura 2.4). Quando ~B é aplicado perpendicular ao plano do

condutor, o caminho das cargas em movimento torna-se curvado devido a força de Lorentz

~F = q[ ~E + (~v × ~B)]. No entanto, isso ocorre enquanto o equilíbrio não é estabelecido.

A dependência da resistividade Hall ρH com um campo ~B aplicado perpendicular ao

plano de amostra é diferente nos condutores ferromagnéticos e não magnéticos. O efeito que é

observado em condutores ferromagnéticos é chamado AHE (figura 2.5). Dentro dos materiais

não magnéticos, ρH aumenta linearmente com ~B devido à força de Lorentz, enquanto nos fer-

romagnetos, ele aumenta gradualmente em campos magnéticos fracos, mas satura para grandes

valores de ~B, tornando-se quase independente do campo.
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Figura 2.4 – Ilustração do efeito Hall ordinário. O campo magnético ~B é aplicado ao longo do
eixo Z, a corrente de carga ao longo do eixo X e a tensão Hall detectada ao longo de Y. Devido
à força de Lorentz, as cargas negativas em movimento dobram seus caminhos para as bordas da
amostra (HIRSCH, 1999).

2.2.2 Efeito Hall anômalo

No efeito Hall em metais não magnéticos o grau de liberdade de spin não é levado

em conta, pois as densidades dos portadores de carga com cada orientação de spin são iguais

(n↑ = n↓). Como em metais FM o número de elétrons com spin-up e spin-down é diferente, a

contribuição dependente de spin torna-se relevante. A explicação microscópica para esse fenô-

meno foi proposta por Karplus e Luttinger (1954) (KARPLUS; LUTTINGER, 1954) baseando-

se na polarização de spin e no acoplamento spin-órbita que ocorre durante o espalhamento dos

elétrons. A interação spin-órbita em FM leva a um espalhamento dependente de spin dos elé-

trons de condução, resultando em uma corrente spin polarizada perpendicular a corrente de

carga inicial e independente de campo magnético externo.

O AHE pode ser entendido considerando impurezas magnéticas (átomos com momen-

tos magnéticos não nulos) inseridas num metal não-magnético (figura 2.5). Supomos que a

magnetização produzida por essas impurezas seja perpendicular à superfície da amostra. En-

tão, ao aplicar uma corrente elétrica paralela à essa superfície é observado que os elétrons são

espalhados de maneira assimétrica, devido ao momento magnético das impurezas (PIMEN-

TEL JÚNIOR, 2007). A assimetria no espalhamento gera um campo elétrico perpendicular à

corrente e à magnetização, chamado de campo Hall anômalo.
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Figura 2.5 – Ilustração do efeito Hall anômalo. A impureza magnética µ num condutor não
magnético causa um espalhamento assimétrico dos portadores de carga.

Karplus e Luttinger (1954) mostraram que ao aplicar um campo elétrico externo a um

sólido, os elétrons adquirem uma contribuição adicional à sua velocidade de grupo. Essa velo-

cidade anômala de grupo observada era perpendicular ao campo elétrico aplicado (ou a corrente

de carga), portanto, poderia contribuir para o efeito Hall. No caso dos condutores ferromagnéti-

cos, a soma da velocidade anômala sobre todos os estados de banda ocupados pode ser diferente

de zero, implicando para a condutividade Hall σxy. Por esta contribuição depender apenas da

estrutura de banda e ser largamente independente do espalhamento, ficou conhecida como uma

contribuição intrínseca para a AHE (NAGAOSA et al., 2010).

A principal crítica da teoria de Karplus e Luttinger centrou-se na ausência completa de

dispersão da desordem na contribuição da resposta Hall. Utilizando uma teoria semiclássica

para AHE, Smit e Berger focaram na influência da desordem ou espalhamentos em cristais im-

perfeitos. Smit (1955), (1958) argumentou que a principal fonte de corrente AHE é o espalha-

mento assimétrico (skew scattering) de impurezas causadas pela interação spin-órbita. Berger

(1970) por outro lado, argumentou que a principal fonte de corrente AHE seria o salto lateral

(side jump) experimentado por quasi partículas após o espalhamento de impurezas devido ao

acoplamento spin-órbita.
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Os três principais mecanismos considerados (contribuição intrínseca, side jump e skew

scattering) são mostrados na figura 2.6.

Figura 2.6 – Ilustração dos três principais mecanismos que podem dar origem ao AHE. Em
qualquer material real, todos os mecanismos influenciam o movimento dos elétrons (NAGA-
OSA et al., 2010).

Em resumo, o AHE é proporcional a magnetização do material. Existem duas contri-

buições para o AHE, uma devido a força de Lorentz (ordinário) e outra devido a espalhamentos

dependentes de spin. Para metais altamente condutores a maior contribuição do AHE é devido

a força de Lorentz, porém para metais de baixa condutividade a principal contribuição é devido

ao espalhamento dependente de spin.

2.2.3 Efeito Hall de spin

Como vimos na seção anterior, o AHE é o acúmulo de cargas nas laterais de um ferro-

magneto que tem uma corrente de carga aplicada transversal as laterais desse acúmulo. Essa

carga acumulada será perpendicular a corrente de carga e a diferença líquida de cargas com

spin up e spin down do ferromagneto gera uma diferença de pontencial. Já o SHE, de maneira

geral, descreve o fato que o spin pode ser acumulado nas bordas de um condutor metálico e

perpendicular a corrente de carga que fluir por esse condutor. Esse comparativo geral foi usado

para inferir algumas semelhanças que existem entre os fenômenos AHE e SHE, incluindo-se

ainda suas origens devido a espalhamentos dependentes de spin. A própria teoria do SHE é
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emergente da teoria de AHE, porém, a diferença chave é que o spin, ao contrário da carga, é

uma quantidade não conservada na maioria dos casos (SINOVA et al., 2015).

O efeito Hall de spin é uma propriedade de transporte, onde uma corrente de spin é ge-

rada por uma corrente de carga. Nos materiais que exibem o SHE, como Pt ou Ta, um elétron

não se propaga somente na direção do campo elétrico, mas também exibe uma velocidade anô-

mala, dependente de seu spin. Esta velocidade anômala é perpendicular à orientação de spin

e à direção da velocidade de propagação. Por exemplo, um elétron com seu spin alinhado na

direção ŷ, movendo-se na direção x̂, exibirá uma velocidade anômala na direção ẑ. Ao mesmo

tempo, um elétron com spin oposto (alinhado à direção -ŷ), que também se move na direção

x̂, é defletido na direção oposta (direção -ẑ). Este processo é representada na figura 2.7, onde

uma corrente de carga não polarizada é vista dando origem a uma corrente de spin transversal

(HAAZEN, 2012).

Figura 2.7 – Um esboço da trajetória do spin na Pt sob a aplicação de uma tensão aplicada ao
longo do eixo x̂ (HAAZEN, 2012).

Essa velocidade anômala (que gera corrente de spin), chave na compreensão do efeito

Hall de spin, não tem uma origem física distinta, mas resulta de uma combinação de múlti-

plas contribuições, as quais são as mesmas do AHE: skew scattering (SMIT, 1955), (SMIT,

1958), side-jump (BERGER, 1970) (ambos extrínsecos) e uma contribuição intrínseca (MO-

ROTA et al., 2011), conforme figura 2.6.

2.3 Corrente de carga e corrente de spin

Se uma mesma quantidade de portadores de carga com spin-up e spin-down viajarem

numa mesma direção, então efetivamente só a carga é transportada, gerando uma corrente pura

de carga (figura 2.8,a). Contudo, uma corrente de carga pode ser acompanhada por uma corrente
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de spin, ou seja, de um movimento líquido de momentos magnéticos (figura 2.8,b). Quando

ocorre apenas transporte de spin sem qualquer transporte de carga, temos o que se chama de

corrente pura de spin (figura 2.8,c).

Figura 2.8 – Em (a) é representação de corrente de carga pura, em (b) uma corrente de carga
spin polarizada e em (c) uma corrente de spin pura sem corrente de carga.

O transporte de elétrons spin polarizados ocorre de maneira natural em qualquer material

para o qual exista um desbalanço nas populações de spin (up e down) no nível de Fermi. Este

desbalanço ocorre comumente nos metais ferromagnéticos, pois a densidade de estados para os

elétrons com spin up e down são quase idênticas, mas os estados estão deslocados em energia

um em relação ao outro. Este deslocamento faz com que as bandas não sejam preenchidas da

mesma forma e é a causa da existência do momento magnético resultante nos FM. Isto também

explica porque os portadores de carga com spin up e spin down, no nível de Fermi, sejam

diferentes em número, caráter (up ou down) e mobilidade. Esta diferença permite utilizar os

metais FM como fonte de portadores de carga (SUAREZ, 2006).

A lei da conservação da carga elétrica é consequência da sua invariância, ou seja, quando

um elétron se move de um lugar para outro sua carga permanece a mesma, além de definir a

densidade de corrente de carga ~jc (SUN; XIE, 2005).

Ao tratarmos de corrente de spin deveremos definir a densidade de corrente de spin como

~js na conservação do momento angular de spin. Na mecânica quântica não relativística o spin é

uma quantidade conservada quando o momento angular orbital é congelado (AN et al., 2012).

Essa condição de conservação de momento angular é uma aproximação que permite escrever a

equação da continuidade do momento angular de spin da seguinte maneira: (d/dt)( ~M)+~5.~js =

0. Por meio dessa equação a densidade de corrente de spin pode ser definida, sendo ~M a

densidade de momento magnético (magnetização local) (MAEKAWA et al., 2012).

Em uma situação real, o momento angular de spin não é conservado devido à relaxação
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do spin, assim como por processos de difusão de spin, de forma que a equação de continuidade

torna-se: (d/dt)( ~M) + ~5.~js = ~T . Esse termo adicional (~T ) na equação indica que o momento

angular de spin não é mais conservado. Como o spin é uma grandeza vetorial e a corrente de

spin é o fluxo de spins, então a corrente de spin ~js é uma grandeza tensorial.

O transporte de spin e carga é diferente para metais não magnéticos, ferromagnéticos

e semicondutores. A condutividade de metais não magnéticos independe de spin e não existe

interação entre a corrente de spin e a corrente de carga. Já em ferromagnetos, a condutividade é

dependente do spin, enquanto que em semicondutores é dependente de spin apenas na presença

de uma acumulação de spin (ZAYETS, 2012).

Como observado anteriormente, as equações de transporte de spin e carga para materiais

com condutividade dependente de spin são derivadas das leis de conservação. As equações de

transporte de spin e carga descrevem a difusão de elétrons em regiões de maior concentração

para regiões de menor concentração de spin e carga.

A seguir serão descritos alguns passos matemáticos com suas devidas considerações

físicas para reforçar o entendimento a respeito de corrente de carga e de spin. Conforme Zayets

(2012), um material pode ter diferentes condutividades σ↑, σ↓, para spin-up e spin-down, que

podem ser descritas como (
σ↑
σ↓

)
=

1

2
σ

[
1 + β

(
1
−1

)]
, (2.3)

onde definimos σ como a condutividade efetiva e β como a seletividade de spin,

σ = σ↑ + σ↓, β =
σ↑ − σ↓
σ↑ + σ↓

. (2.4)

Assumindo que dentro de cada banda de spin os elétrons estão em equilíbrio térmico,

a difusão e a velocidade de deriva dos elétrons em faixas de spin-up e spin-down podem ser

descritas por potenciais químicos dependentes do spin µ↓ e µ↑. Ao invés de µ↓ e µ↑, é mais

conveniente usar o potencial químico de carga (µc) e o potencial químico de spin (µs) definidos

como (
µ↑
µ↓

)
= µc

(
1
1

)
+ µs

(
1
−1

)
. (2.5)

O µc descreve a velocidade de deriva e a acumulação de cargas e o µs descreve a difusão

e a acumulação de spin. A difusão e a velocidade de deriva dos elétrons em cada banda de spin

são descritos pela lei de Ohm

~j↑,↓= σ↑,↓ ~∇µ↑,↓ , (2.6)
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sendo ~j↑,↓ e σ↑,↓ as correntes e condutividades para os elétrons com spin-up e spin-down, res-

pectivamente.

O fluxo de carga e o fluxo de spin são descritos pela corrente de carga e de spin, respec-

tivamente. Assim é possível obter esses valores conforme

~jc = ~j↑ +~j↓, ~js = ~j↑ −~j↓. (2.7)

Com as duas relações de (2.7) é possível definir três tipos distintos de configurações,

conforme a figura 2.8.

Substituindo as relações (2.5) e (2.6) em (2.7), as correntes de carga e spin podem ser

calculadas como
~jc = σ(~∇µc + β.~∇µs),

~js = σ(~∇µs + β.~∇µc).
(2.8)

Para determinar a dissipação de carga e spin utiliza-se as equações de continuidade

~∇.~jc =
∂ρc
∂t

, ~∇.~js =
∂ρs
∂t

, (2.9)

onde ρc e ρs são as densidades de carga e spin, respectivamente.

Para o caso estático não há dissipação de carga,

∂ρc
∂t

= 0. (2.10)

Devido a relaxação de spin (principalmente por espalhamento dependente de spin), há

dissipação de spin mesmo no caso estático. Com isso, a densidade de spin não é conservada,

logo
∂ρs
∂t

=
σµs
λ2
s

(2.11)

sendo λs definido como o comprimento de difusão intrínseco de spin.

As seguintes equações de transporte de carga e spin,

∇[σ(∇µc + β∇µs)] = 0,

∇[σ(∇µs + β∇µc)] =
σµs
λ2
s

(2.12)

são obtidas substituindo (2.7), (2.10) e (2.11) em (2.9).

O parâmetro β caracteriza a dependência da condutividade com relação a polarização

de spin. Para metais não magnéticos (β = 0) não há dependência da condutividade com a

polarização de spin. Para metais ferromagnéticos (β = constante) existe essa dependência da

condutividade com a polarização de spin. Já em materias semicondutores (β = não constante)

a condutividade é dependente do spin apenas na presença de uma acumulação de spin.
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2.4 Efeitos de retificação de spin

O SRE é um fenômeno que gera tensão dc devido a campos de micro-ondas ac incidentes

em um ferromagneto condutor. Essa propriedade atrai a atenção devido à sua alta sensibilidade

à ressonância ferromagnética, bem como sua relevância para spintrônica (SOH et al., 2015).

Harder et al. (2016) considera que esta tensão é devido ao acoplamento não linear entre

a resistência dinâmicaR[ ~H(t)] e a corrente dinâmica~j(t) geradas durante a FMR. A resistência

oscilante é induzida por um campo magnético rf de micro-ondas ~h via magnetorresistência

anisotrópica (AMR), enquanto a corrente oscilante é induzida por um campo elétrico rf de

micro-ondas ~e via lei de Ohm (GUI et al., 2013).

Para entender a origem desse efeito, considere uma estrutura ferromagnética excitada

por um campo de micro-ondas com frequência angular ω. Os campos elétrico e magnético

dentro da estrutura são representados por (HARDER et al., 2016),

~e(t) = ~eoe
−iωt (2.13)

e

~h(t) = ~hoe
−i(ωt−Φ), (2.14)

sendo Φ a diferença de fase entre ~h e ~e associada a perdas do sistema (JACKSON, 1999). O

~e(t) gera uma corrente rf

~j(t) = ~joe
−iωt = σ~e(t), (2.15)

enquanto o ~h(t) gera um torque na magnetização

~m(t) = χ̂~h(t), (2.16)

fazendo com que ela precessione em torno da direção de equilíbrio. As condutividade e suscep-

tibilidade do material em altas frequências são representadas pelas funções σ e χ, respectiva-

mente. Se a estrutura for uma monocamada simples, pode-se considerar como boa aproximação

que ~h(t) será o único responsável pela precessão da magnetização, apesar de existirem estudos

que indicam a presença de torque devido ao acoplamento spin-órbita em sistemas de camada

única (KUREBAYASHI et al., 2014). Em bicamadas ou junções túnel magnéticas onde uma

corrente de spin ~js(t) está presente, um torque adicional devido ao spin contribuirá para a pre-

cessão de magnetização, de modo que

~m(t) = χ̂~h(t) + χ̂s~js(t), (2.17)
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com χs sendo a susceptibilidade efetiva dependente da frequência devido à corrente de spin. Em

virtude da magnetorresistência (MR), a precessão da magnetização produzirá uma resistência

dinâmica,

R(t) = R[ ~H(t)], (2.18)

a qual será dependente do campo magnético,

~H(t) = ~Ho + ~h(t). (2.19)

Como consequência, uma tensão média independente do tempo pode ser medida ao longo da

direção da corrente,

VDC =
〈
Re{j(t)}Re{R[ ~H(t)]}

〉
= jo~ho.5R( ~Ho)

(
cos(Φ)

2

)
. (2.20)

Com base nisso é possível observar nas ilustrações da figura 2.9 os três ingredientes dos efei-

tos de retificação de spin: (1) alguma forma de magnetorresistência, para que a resistência da

heteroestrutura dependa da orientação da magnetização; (2) um torque que impulsione a mag-

netização rf, resultando em uma magnetorresistência variável no tempo; e (3) uma corrente rf

que possa se acoplar à resistência rf e produzir uma tensão dc.

hr f (t)

jr f (t)

js (t)

ou Vd c

2 31

θM (t)

θM (    )

O

R

-90 0 90

(t)M

Figura 2.9 – Os ingredientes da retificação de spin. Em (1) os efeitos de magnetorresistência que
resultam em uma dependência de orientação da magnetização na resistência da heteroestrutura
ferromagnética. Em (2) a magnetização sendo conduzida por campos de frequência de micro-
ondas, a precessão resultante produzirá uma resistência rf e a magnetização pode ser conduzida
por um torque de campo produzido por um campo magnético rf (hrf ), ou por um torque de spin
produzido por uma corrente de spin (js). Em (3) a resistência rf pode acoplar-se de forma não
linear a uma corrente rf (jrf ) e produzir uma tensão retificada (HARDER et al., 2016).

Assim, qualquer combinação das suas componentes deve gerar um sinal independente

do tempo proporcional à Re{j}.Re{R[ ~H]} tomado na média temporal. A amplitude deste

sinal depende da diferença de fase Φ entre j e R, ou de maneira mais inicial entre~j e ~m. Efeitos

relacionados à Φ são chamados de efeitos de retificação de spin, compreendidos a partir da

relação trigonométrica cos(ωt).cos(ωt − Φ) = [cos(2ωt − Φ) + cos(Φ)]/2 aproximando para
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a contribuição dc cos(Φ)/2. Basicamente, são efeitos que geram uma tensão dc através do

acoplamento não linear entre campos de excitação rf, precessão dos spins e correntes de carga

rf (HARDER et al., 2011). O termo ac está relacionado com o segundo harmônico da frequência

aplicada. Alguns exemplos de SRE são os efeitos de magnetorresistência, como AMR, AHE

e HE, presentes nas medidas de transporte que utilizam filmes finos magnéticos sob FMR,

além de observadas em bicamadas FM/MN, com o MN tendo acoplamento spin-órbita. Para

as bicamadas, além da corrente rf no ferromagneto, o campo elétrico rf induz uma corrente de

carga na camada MN. Com isso, uma corrente de spin pode fluir para a camada FM controlando

a precessão da magnetização por meio da transferência de torque do SHE.

2.5 Efeito Hall de spin e efeito Hall de spin inverso

Em 1999, Hirsch utilizou o termo Spin Hall Effect (SHE) para apresentar, de uma ma-

neira mais atraente, uma ideia que já havia sido prevista por Dyakonov e Perel em 1971. Nesta

previsão, uma corrente elétrica poderia induzir uma corrente de spin em materiais com grande

interação spin-órbita.

O SHE consiste no acúmulo de spin nas laterais da superfície de um material onde há

transporte de carga elétrica. A observação experimental foi feita em semicondutores por Kato

et al. em 2004 e por Wunderlich et al. em 2005. Em ambos os casos observou-se que uma

corrente elétrica gerava um acúmulo de spins com polarizações opostas nas extremidades das

amostras. No trabalho de Kato e colaboradores , em 2004, o efeito foi observado em um ma-

terial semicondutor e não magnético, o arseneto de gálio. Elétrons com a mesma polarização

de spin induzidos por um campo elétrico ( ~E) foram detectados nas laterais desse semicondutor

com o uso de um microscópio Kerr. Nesse tipo de microscópio a luz passa primeiro por um filtro

ou polarizador, depois é refletida sobre a amostra e, por fim atravessa um segundo polarizador

(analisador). Se a luz refletida sofrer alguma alteração no plano de polarização (rotação Kerr),

após a amostra ser submetida ao ~E, é detectada uma diferença de intensidade da luz em relação

ao estado inicial sem campo. Também foi observado que essas polarizações eram fora do plano

e tinham sinais opostos nos dois lados do semicondutor, consistente com as previsões de efeito

Hall de spin. Uma diferença de potencial foi aplicada transversalmente às duas regiões com

spins opostos para induzir o movimento eletrônico. Apesar de utilizar campo magnético no ex-

perimento, as medidas de efeito Hall de spin são obtidas no instante que esse campo magnético

externo é nulo.
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Já o experimento de Wunderlich et al. (2005), também utilizou um material semicondu-

tor não magnético, porém com um arranjo experimental diferente. Nesse trabalho foi desenvol-

vido um diodo emissor de luz (LED) constituído por uma heteroestrutura de (Al,Ga)As/ GaAs.

Conforme era aplicado um campo elétrico em uma determinada direção no LED, a luz emitida

sofria uma alteração na sua polarização circular. A detecção era realizada por meio de um mi-

croscópio eletrônico de varredura, o qual analisava a diferença na intensidade da luz emitida

devido a sua rotação da polarização.

O próximo passo foi a detecção elétrica do SHE, sendo observada primeiramente por

Azevedo et al. (2005), no entanteo foram Valenzuela e Tinkham (2006) quem tiveram êxito ao

explicar a injeção da corrente spin-polarizada de um ferromagneto (CoFe) para uma camada

de Al, separadas por uma barreira túnel de Al2O3. Um campo magnético foi aplicado fora

do plano da amostra, gerando uma direção definida da injeção de spins do FM sobre o filme

de Al. Uma tensão foi medida em dois pontos e a uma distância menor que o comprimento de

difusão de spin do Al. Essa tensão resultou exclusivamente da conversão de corrente de spin em

corrente de carga pelo SHE, sendo proporcional à componente de spin injetada e perpendicular

ao plano definido pela corrente de spin.

O SHE consiste no aparecimento de uma acumulação de spin nas laterais da superfície

de um material onde há transporte de carga elétrica. Por outro lado, o efeito inverso (ISHE)

prevê a geração de corrente de cargas perpendicular à corrente pura de spin. O mesmo me-

canismo de interação spin-órbita, responsável pelo SHE, seria responsável pelo efeito inverso,

ISHE.

Conforme pode ser observado na figura 2.10a, uma corrente de carga (JC) não polarizada

atravessa um condutor não-magnético e tem suas cargas acumuladas em extremidades opostas

do condutor, gerando assim uma corrente pura de spin (JS) transversal à corrente de carga. A

orientação dos spins nas extremidades do material é contrária em lados opostos. Se a direção

da corrente elétrica (JC) é revertida, a direção da orientação dos spins também é revertida.

O efeito inverso também ocorre (figura 2.10,b) se uma corrente pura de spin (JS) fluir pelo

mesmo material. A interação spin-órbita gerará uma corrente Hall de carga (JC) transversal

que produzirá um acúmulo de carga nas extremidades do material, caracterizando o ISHE.

O efeito Hall de spin manifesta-se através do surgimento de uma corrente de spin in-

duzida por uma corrente de carga. Analogamente, uma corrente de spin pura deve gerar uma

corrente de carga. Este é o chamado efeito Hall de spin inverso que foi observado em 2006 atra-
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Figura 2.10 – Efeito Hall de spin (a) e efeito Hall de spin inverso (b). JC = corrente de carga.
JS = corrente de spin. (VILELA, 2013).

vés de arranjos experimentais distintos (VALENZUELA; TINKHAM, 2006), (SAITOH et al.,

2006), (ZHAO et al., 2006). Do ponto de vista prático, a detecção de uma corrente elétrica é

mais simples do que a de uma corrente de spin. Para observarmos o ISHE, basta gerar uma

corrente de spin. Para dar origem a tal corrente, Saitoh e colaboradores (2006) fizeram uso do

chamado spin pumping (SILSBEE et al., 1979), (TSERKOVNYAK et al.,2002). O bombea-

mento de spin foi observado em 2005 por Azevedo et al. (AZEVEDO et al., 2005) porém sem

uma explicação mais detalhada do fenômeno. Deve-se observar que a figura 2.10 não repre-

senta essa técnica de spin pumping. Este fenômeno ocorre quando um material FM que está

em contato com um MN é colocado em ressonância ferromagnética (FMR). Parte do amorteci-

mento da precessão da magnetização, que mantém a precessão constante quando o sistema está

em FMR, pode ser atribuído à transferência de momento angular de spins que estão precessio-

nando para elétrons de condução. Esta transferência polariza o spin dos elétrons de condução e

a polarização pode então se propagar para o MN como uma corrente de spin pura. Esta técnica

vem sendo muito utilizada nos últimos anos no estudo do SHE e do ISHE em sistemas FM/MN

(WEI et al., 2014).

O ISHE não é observado apenas em materiais não-magnéticos. Materiais FM (AZE-

VEDO et al., 2014) e AFM (MENDES et al., 2014), (ZHANG et al., 2014) também são utili-

zados para detectar correntes de spin. A geração, manipulação e detecção destas correntes são

requisitos básicos para o desenvolvimento da spintrônica, e os SHE surgem como excelentes

ferramentas para realizá-los. Basicamente, necessitamos que um componente do sistema seja

capaz de gerar a corrente de spin e que outro a converta em um sinal elétrico.
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2.6 Ressonância ferromagnética - FMR

A primeira previsão da existência de ondas de spin foi feita por Felix Bloch em 1930, o

qual mostrou que os estados de desvios coletivos de spin eram as excitações de menor energia

num sistema ferromagnético, tendo efeito direto nas propriedades termodinâmicas. Em particu-

lar, ele previu que as ondas de spin seriam responsáveis por uma variação da magnetização com

a temperatura na forma T 3/2 em T << TC . Por muitos anos procurou-se verificar a existência

de ondas de spin através de medidas de M(T) - magnetização em função da temperatura, mas

os resultados não eram conclusivos.

O efeito da FMR foi originalmente descoberto por Arkadyev (1912) que observou pela

primeira vez a absorção de radiação de micro-ondas em meios ferromagnéticos. Onze anos

depois, Dorfman (1923) deu a primeira interpretação teórica dos experimentos realizados. Grif-

fiths (1946) e Zavoisky em 1946, observaram, independentemente, linhas de ressonância para o

Ni, Fe e Co. Griffiths (1946) percebeu que a ressonância ferromagnética era causada pela inte-

ração dos momentos magnéticos em precessão com um campo magnético sob uma frequência

de micro-onda (YAGER; BOZORTH, 1947). Mesmo que sua intenção fosse medir a permea-

bilidade de metais ferromagnéticos em comprimentos de onda de cerca de 1-3 cm (que acabou

verificando esse novo fenômeno), houve um grande interesse no estudo de materiais ferro e fer-

rimagnéticos com técnicas de micro-ondas. Posteriormente Kittel em 1947 e 1948, generalizou

a teoria que havia sido proposta originalmente por Landau-Lifshitz (1935), mostrando que a

frequência de ressonância está em estreito acordo com a frequência de Larmor (VONSOVSKII,

1966).

Na presença de um campo magnético externo ~H(t) = ~Ho +~h(t) (onde ~h(t) é orientado

perpendicularmente ao campo estático ~Ho) os momentos magnéticos do material FM tendem a

precessionar em torno de sua posição de equilíbrio. Desta forma o modo excitado de mais baixa

energia é aquele de fase constante para todos os spins (figura 2.11,a). Este modo de excitação

é denominado modo uniforme de um FM em FMR (GUIMARÃES, 1998). A dependência

espacial da fase para os modos de precessão caracteriza as ondas de spin (figura 2.11,b).
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Figura 2.11 – (a) Excitação de fase constante ou modo de precessão uniforme. (b) Modo de
onda de spin adaptado de (GUIMARÃES, 1998).

A ressonância ferromagnética consiste na absorção de radiação eletromagnética por um

material ferromagnético. Esta absorção ocorre na presença de um campo magnético estático

~Ho, em torno do qual o momento magnético total ( ~M ) do material precessiona. A precessão de

~M é descrita por (BLUNDELL, 2001):

d ~M

dt
= −γ( ~M × ~Ho) (2.21)

sendo γ = gµB/~ a razão giromagnética.

A absorção ressonante ocorre quando a frequência da precessão coincide com a frequên-

cia do campo de radiação eletromagnética ~h(t), que é aplicado perpendicularmente ao campo

estático ~Ho (figura 2.12). Esta frequência localiza-se na região de micro-ondas (FERMIN et al.,

1999).

N S

Material

Ferromagnético

HOωO

M

Micro-ondas hei   tω

Figura 2.12 – Material ferromagnético sob um campo magnético estático ~Ho sobreposto a um
campo oscilante ~h(t).
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Partindo da equação do movimento de precessão (2.21) encontramos que um conjunto

de momentos magnéticos na presença de um campo magnético estático precessiona na frequên-

cia angular ωo (de Larmor) (LEVITT, 2008): ωo = γHo. Assim, ao incidir no sistema radiação

eletromagnética de frequêcia ω igual a esta frequência de precessão (ou seja, ω = ωo ) a radiação

terá máxima absorção pelo material FM (ressonância). A equação completa que também con-

templa o termo de amortecimento foi proposta por Landau e Lifshitz em 1935, com a seguinte

formulação

d ~M

dt
= −γ( ~M × ~Hef )− λ

~M × ( ~M × ~Hef )

M2
s

. (2.22)

Esse termo adicional é um torque devido aos mecanismos de perda que fazem a magne-

tização retornar ao seu estado relaxado, situação de alinhamento entre ~M e ~Hef . A constante de

amortecimento de Landau-Lifshitz é λ, a magnetização de saturação éMs e o campo magnético

efetivo ~Hef é o campo resultante que interage com a magnetização. Diferentemente do ~Ho, o

~Hef é resultante de campos externos aplicados e campos internos como o desmagnetizante, de

anisotropia magnetocristalina e outros particulares de cada sistema.

Havia um problema com a equação 2.22, no limite de λ→∞, ela divergia, não fazendo

sentido físico. Então, Gilbert propôs em 1955 uma formulação diferente para a dinâmica da

magnetização. Observando que a equação conservativa que descreve a precessão da magnetiza-

ção (2.21) poderia ser derivada de métodos lagrangianos e as coordenadas generalizadas seriam

as componentes do vetor magnetização (Mx, My, Mz). Desse modo, a forma mais simples e

direta para introduzir um termo de dissipação é considerar uma espécie de força viscosa, com

componentes proporcionais às derivadas temporais das coordenadas generalizadas. A solução

que Gilbert encontrou foi usar um termo que é dependente da derivada temporal da magnetiza-

ção. Assim, mesmo quando o amortecimento (α) é grande, d ~M/dt tende a zero. A equação de

Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) é escrita da seguinte maneira

d ~M

dt
= −γ( ~M × ~Hef ) +

α

Ms

( ~M × d ~M

dt
). (2.23)

Na figura 2.13 estão ilustradas as contribuições da equação 2.23 em que a precessão da

magnetização não é constante ao longo do tempo. A precessão da magnetização é amortecida

através de processos de perda de energia, e ~M tende a se alinhar com o campo ~Hef .
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Hef
M × dM /dt

dM /dt

M

Figura 2.13 – Precessão da magnetização com amortecimento em torno do campo magnético
efetivo (adaptada de (KIM, 2010)).

Em um experimento típico de FMR, um campo magnético de radiação de micro-ondas

é aplicado perpendicularmente a um campo magnético estático externo ( ~Ho), de maneira que

esse campo de micro-ondas perturbe os spins, os quais foram alinhados inicialmente pelo campo

~Hef . Quando a frequência de radiação se aproxima da frequência do modo uniforme, o campo

de micro-ondas faz com que os spins precessionem e a amostra absorve a energia da radiação

de micro-ondas. Por isso a ressonância é caracterizada por uma linha de absorção. Uma das

informações importantes que se obtém com FMR é a largura de linha, que está relacionada

aos mecanismos que promovem a relaxação da magnetização. O outro parâmetro importante

é o campo de ressonância da linha de absorção que dá informações sobre as anisotropias do

material em estudo.

2.7 Spin pumping

A equação de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) é a equação fundamental da dinâmica de

magnetização. Em 1999, Myers et al. mostraram que o parâmetro de amortecimento de Gilbert

em uma estrutura de Co/Cu/Co, sendo Cu o material não magnético, apresentou um valor dife-

rente para o Co. Eles observaram que tal resultado estava de acordo com as previsões de que

uma corrente spin polarizada exerce um torque na interface entre um metal magnético e outro

não magnético, devido a interação de troca local entre os elétrons de condução e os momentos

magnéticos.

O mecanismo de bombeamento de spin, spin pumping em inglês, foi primeiramente
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proposto por Tserkovnyak et al., em 2002. Os autores propuseram que a precessão da mag-

netização em ferromagnetos pode transferir uma corrente de spin pura para um meio metálico

não-magnético adjacente. Esse bombeamento acarreta em aumento da constante de amorte-

cimento de Gilbert na equação de Landau-Lifshitz-Gilbert. Com os cálculos realizados foi

possível explicar os dados experimentais que haviam sido apresentados por Mizukami et al.

(2001).

Tserkovnyak et al. (2002) consideraram primeiramente um sanduíche de três cama-

das (MN-FM-MN) (figura 2.14), sem a existência de tensão de bias, sem fluxo de corrente de

carga ou spin enquanto a magnetização estivesse constante no tempo. Quando a direção da

magnetização começa a precessionar, devido a uma excitação externa, uma corrente de spin

~Is será bombeada para fora do material FM. Essa corrente penetra no material MN conforme

o valor da condutância de spin pumping (A) do MN, que depende de parâmetros complexos

(A ≡ Ar + iAi). Sendo ~Is definida como

~Ipumps =
~
4π

(
Ar ~m×

d~m

dt
− Ai

d~m

dt

)
, (2.24)

onde ~m = ~m(t) = ~M/Ms é o vetor unitário na direção da magnetização, com Ms a magnetiza-

ção de saturação e A ≡ Ar + iAi = g↑↓ − t↑↓ é condutância de spin pumping, a qual depende

dos coeficientes de reflexão e transmissão para elétrons com spin-up ou spin-down no MN. Esse

processo pode ser visto como a polarização de elétrons de condução em um MN.

Essa teoria é baseada em sistemas adiabáticos de bombeamento de carga em que a de-

pendência temporal do sistema é lenta comparada ao tempo de resposta característica (BROUWER,

1998). Neste caso, os elétrons (spins) no interior do MN sempre estarão em equilíbrio com a

magnetização, ou seja, precessionando na interface entre FM e MN. Outra forma de entender

essa consideração adiabática é por meio do tempo de permanência média de um elétron em um

sítio atômico no MN em relação ao período de precessão da magnetização do FM. Enquanto a

magnetização dá um giro o elétron salta 106 sítios.
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Figura 2.14 – Na tricamada MN-FM-MN, o metal normal do lado esquerdo não será conside-
rado inicialmente para fins de simplificação. A corrente de spin pumping ~Is e o acúmulo de spin
µs são mostrados no lado direito do MN. Heff é o campo magnético efetivo que inclui o campo
externo, campo de desmagnetização e campo de anisotropia cristalina (TSERKOVNYAK et al.,
2002).

O regime oposto ao caso adiabático inicial seria a situação em que o tempo para relaxa-

ção de spin é maior do que o período da precessão da magnetização. Nessa situação a taxa de

injeção de spin é maior que a taxa de dissipação. Essa situação gera um acúmulo de spin local

líquido µ sobre a camada MN. Esse acúmulo µ tem que se difundir, podendo ser no próprio MN

ou retornar para o FM. Se retornar para o FM é chamada de corrente de spin back Ibacks , sendo a

corrente total de spin nada mais que o fluxo total de spin transferido na interface (COSTACHE

et al., 2008),

~Is = ~Ipumps − ~Ibacks . (2.25)

O efeito proposto por Tserkovnyak et al. (2002) foi observado em 2005 por Azevedo

et al.; no entanto, a afirmação que o sinal detectado devido ao spin pumping era o ISHE foi

realizada por Saitoh et al. em 2006. Saitoh sugeriu usar o efeito de spin Hall inverso, a partir

de uma corrente de spin para gerar uma corrente de carga acessível a eletrônica convencional.

Os autores utilizaram um filme fino de Ni81Fe19 como gerador de uma corrente de spin para um

filme de Pt. Uma diferença de potencial elétrica foi gerada no filme de Pt devido a ressonância

ferromagnética do filme de NiFe e esse efeito foi atribuído ao ISHE no filme de Pt.
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2.8 Modificações na equação de LLG devido ao spin pumping

A corrente de spin para fora do FM carrega momento angular perpendicular à direção

de magnetização. De acordo com a conservação do momento angular, os spins injetados via

~Is, correspondem a um torque (~τ = −~Is) no FM. Se processos de relaxação de spin interfacial

como spin-flip não forem considerados, o torque será totalmente transferido para a precessão

da magnetização coerente. Logo, a precessão da magnetização do FM, descrita pela equação

de LLG, pode ser alterada com um termo a mais de amortecimento. Após incluir esse termo, a

equação LLG pode ser escrita da seguinte maneira (TSERKOVNYAK et al.,2002)

d~m

dt
= −γ ~m× ~Hef + (αo + α′)~m× d~m

dt
+ γ~Is, (2.26)

sendo ~Is a corrente total de spin que inclui a corrente de spin pumping e a corrente de retorno

~Is = ~Ipumps − ~Ibacks , ~Hef o campo magnético efetivo, αo o valor intrínseco da constante de

amortecimento do material FM e α′ o amortecimento adicional causado pelo spin pumping. Na

prática isso resulta no aumento da largura de linha do espectro de FMR.

2.9 Separação do ISHE por duas técnicas - método angular e universal

Nessa seção serão apresentadas duas técnicas para extrair o valor da tensão ISHE, o

método angular e o universal (ZHANG et al., 2016). O ISHE é um efeito que tem suas tensões

elétricas geradas por desequilíbrio de spin (HIRSCH, 1999). Para produzir a corrente de spin, o

bombeamento de spin por irradiação de micro-ondas num FM em contato com outro metal não

magnético adjacente foi proposto por Ando et al. (2011) e Kurebayashi et al. (2011). Este foi

um avanço neste campo, porque os spins são efetivamente injetados dos metais FM para MN.

A tensão dc é gerada no MN devido ao efeito ISHE, que segue a forma de linha do espectro

de ressonância (FMR) para o FM. Logo depois, foi identificado que nas bicamadas FM/MN, a

tensão não tinha somente contribuição do ISHE, mas também de efeitos de retificação de spin

(HARDER et al., 2011). As tensões do SRE não podem ser desprezadas e suprimidas, exceto

em casos especiais em que o campo elétrico de micro-ondas é zero, como no centro de uma

cavidade ressonante de micro-ondas no modo de campo elétrico transversal TE011 (SAITOH

et al., 2006). No entanto, é difícil explorar as características da frequência da bicamada FM/MN

com a cavidade de micro-ondas porque a cavidade só funciona em torno de sua frequência de

ressonância. Por isso é conveniente estudar o ISHE em diferentes frequências com guias de
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ondas coplanares (CPW) (HARDER et al., 2011) ou em microstrip (SOH et al., 2014a). O sinal

ISHE é, na maioria dos casos, misturado ao SRE porque esse não pode ser desprezado em uma

linha de transmissão e pode contribuir com voltagens na mesma forma de linha do ISHE. Então,

é necessário extrair o sinal ISHE do sinal misturado. As complexidades da separação dos dois

efeitos foram resolvidas pelos trabalhos de Harder et al. (2011) e Soh et al. (2014a).

Logo depois foi demonstrado que os dois efeitos têm diferentes dependências com a

direção do campo magnético estático. Assim, a rotação do campo no plano do filme (método

angular) pode ser usada para separar os dois efeitos. Outro método generalizado foi proposto

por Bai et al. (2013), onde as diferentes simetrias angulares e de campo foram usadas para

separar as duas contribuições, não dependendo da aproximação linear e podendo ser usado nos

casos de alta potência para estudar efeitos não lineares. No entanto, nesse método é necessário

ter precisão no controle da direção do campo magnético e várias medidas são necessárias.

Outro método foi proposto por Zhang et al. (2016) para separar a tensão SRE e ISHE,

simplificando a medição para duas etapas (método universal). O SRE apresenta contribuições

Lorentzianas e dispersivas enquanto o ISHE apresenta apenas contribuições Lorentzianas. As-

sim, o sinal é uma mistura de funções par e ímpar, tendo o ISHE apenas característica ímpar

da direção de injeção de spin, e o SRE é independente da direção. Logo, ao inverter a direção

da injeção de spin também será invertido o sinal da tensão V ISHE
DC , enquanto o VSRE não sofre

alterações. Essas tensões também são funções das frequências de micro-ondas, mas sua relação

permanece quase constante.

A magnetorresistência anisotrópica é uma das propriedades de simetria da tensão medida

(HARDER et al., 2011). Sua contribuição para a tensão dc é devido às diferenças de fase da

corrente (~j) gerada pela micro-onda e precessão da magnetização ( ~M ), a qual se origina da

invariância rotacional do FM como no modelo de duas bandas (JAN, 2001) para o transporte de

spin. A tensão VSRE pode ser expressa por

VSRE ∝ 〈(~m · ~ez)jz〉~ez · ~eH , (2.27)

onde ~m = ~M(t) − ~M é a magnetização bombeada por FMR, que se propaga no FM e do FM

para a camada MN. ~ez;H são as direções dos eixos z no sistema de coordenadas e o campo

magnético estático ( ~H), conforme a figura 2.15. A difusão do spin do FM para o MN gera um

aumento na tensão dc devido ao acoplamento spin-órbita. A tensão ISHE é expressa por

VISHE ∝ (|~m · ~eH |ωr)~ez · (~ey × ~eH), (2.28)
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onde ωr é a frequência angular FMR em que a VISHE está envolvida.

Existe outra contribuição importante que é o AHE, o qual pode ser escrito como

VAHE ∝ 〈~myjz〉. (2.29)

y

z

x

z

x

z

x

micro-onda

Figura 2.15 – Esboço para a tensão dc induzida na bicamada FM/MN. Em (a) são indicandas as
amostras normalmente posicionadas para cima, em (b) amostras viradas para baixo. Também há
indicação que a tensão devido ao ISHE inverte de sinal quando a direção de injeção de corrente
de spin muda, porém a tensão devido aos efeitos de retificação permanece igual. Em (c) é
mostrada uma microstrip em curto-circuito (ZHANG et al., 2016).

A tensão total (VV T ) é expressa como a soma de todas: VV T = VSRE + VAHE + VISHE .

Como pode ser observado nas equações 2.27, 2.28 e 2.29, a VISHE é uma função ímpar

na direção ~ey, enquanto VSRE,AHE são independentes de y. Isso é bem compreensível porque

~ey está relacionado à direção de difusão de spin, mas é irrelevante para produzir VSRE e VAHE .

Assim, apenas a direção de difusão de spin é invertida como na figura 2.15(b) em relação ao

sistema de coordenadas e a nova tensão total invertida será expressa por: V I
V T = VSRE+VAHE−

VISHE . Neste caso, as contribuições de tensão simetricamente dependentes podem ser separadas

com uma soma e uma subtração de duas medidas. Na sequência desse desenvolvimento será
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denotado o uso de VSRE para ambos SRE e AHE, e quando necessário se especificará a tensão

AHE. Assim, a configuração da medida com a amostra para cima será denominada up e a

configuração com a amostra virada para baixo será denominada down. Então a tensão total

V UP
V T será expressa como a soma das contribuições SRE e ISHE, definida como

V Up
V T = VSRE + V ISHE

DC . (2.30)

Quando a injeção da corrente de spin é invertida (posição down), a nova tensão torna-se

V Down
V T = VSRE − V ISHE

DC . (2.31)

As contribuições simétricas podem ser separadas com a soma e a subtração das medidas

up e down,

VSRE =
1

2
(V Up

V T + V Down
V T ) (2.32)

V ISHE
DC =

1

2
(V Up

V T − V
Down
V T ). (2.33)

Para exemplificar o método universal (up - down) será utilizada a medida extraída de

Zhang et al. (2016), representada pela figura 2.16. Na medida da tensão da monocamada

ferromagnética de Py (figura 2.16,a), apenas o SRE foi gerado. A tensão medida no filme na

configuração up é mostrada como círculos abertos. O ajuste que resulta na linha vermelha fitada

sobre as medidas dessa monocamada mostra que é uma combinação dispersiva e Lorentziana.

A contribuição relativa de cada uma dessas funções obedece a uma função do ângulo de fase da

contribuição elétrica da micro-onda e a corrente (HARDER et al., 2011). Quando a amostra é

girada para a posição down, o sinal da tensão permanece o mesmo e a nova medida é dada em

cima da anterior com quadrados pretos preenchidos, o que é esperado pela simetria da tensão

SRE.
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Figura 2.16 – Medidas das voltagens para diferentes campos magnéticos aplicados para obter o
campo de FMR na frequência de 5,2 GHz aplicado na microstrip. Na parte (a) são observadas
duas medidas up e down para o material FM (Py) sobre um substrato de SiO2. Na parte (b)
são observadas duas medidas up e down para uma bicamada FM/MN (Py/Pt) sobre o mesmo
substrato e também representadas pela figura 2.15 (ZHANG et al., 2016).



47

O sinal das tensões medidas na bicamada (Py/Pt) sobre a configuração up e down pode

ser observado na figura 2.16(b). A clara diferença entre as duas curvas provém da direção de

difusão de spin com relação a sua orientação relativa ao sistema de coordenadas. Assim, as

contribuições do ISHE e SRE podem ser obtidas por subtração (up - down) ou soma (up +

down) das duas curvas, respectivamente. Mas essa acentuada diferença dos sinais das medidas

up e down não é tão evidente para todos os sistemas FM/MN. A bicamada Py/Pt foi usada com

a finalidade de evidenciar muito bem as diferenças entre as medidas up e down. Isso por ter a

Platina um grande acoplamento spin-órbita. Para sistemas em que o acoplamento é menor, a

diferença entre as medidas up e down podem ser de menor valor, como por exemplo Py/FeMn.

A figura 2.17 representa parte do aparato experimental responsável pela variação angu-

lar e a figura 2.18, extraída de Zhang et al. (2016), apresenta as tensões separadamente para

diferentes ângulos. Os dados foram processados a partir de conjuntos de medidas em diferen-

tes ângulos do campo magnético. Em cada um desses ângulos fixos, uma varredura do campo

magnético foi realizada e, posteriormente, ajustada essa medida ao modelo teórico, separando

em duas componentes AL e AD da tensão. Então sua tensão total VV T para diferentes campos

magnéticos é dada por uma forma de linha Lorentziana e dispersiva:

VV T = ALL+ ADD, (2.34)

sendo

L =
∆H2

(H −Hr)2 + ∆H2
(2.35)

D =
∆H(H −Hr)

(H −Hr)2 + ∆H2
. (2.36)

A quantidade ∆H é a largura de linha a meia altura do pico de ressonância FM, e Hr é

o campo de ressonância. A equação 2.34 foi ajustada aos dados experimentais. As amplitudes

de AL e AD para cada ângulo são mostradas na figura 2.18.
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Figura 2.17 – Variação angular do campo magnético externo (φH) gerado por um par de bobinas
de Helmholtz. As duas posições representam as bobinas nos ângulos 0 graus em (a) e 90 graus
em (b). A medida angular é realizada girando as bobinas de Helmholtz a cada 10 graus no
entorno da microstrip que é mantida fixa no centro.

Figura 2.18 – Variação angular do campo magnético externo (φH). Cada medida da tensão tem
duas contribuições, uma LorentzianaAL e uma dispersivaAD. A amostra é a mesma do método
universal, Pt/Py sobre substrato de SiO2. As linhas sólidas representam os ajustes teóricos às
contribuições experimentais (ZHANG et al., 2016).
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As contribuições do ISHE e do SRE na tensão são obtidas ajustando as equações 2.37 e

2.38 aos dados experimentais, que são os quadrados pretos e círculos vermelhos da figura 2.18,

às seguintes equações:

AL = − sin Φ[V x
AMR sinφH cos 2φH − V z

AMR sinφH cos 2φH ]

−VAHE cos Φ sinφH + V ISHE
DC sin3 φH , (2.37)

AD = + cos Φ[V x
AMR sinφH cos 2φH − V z

AMR sinφH cos 2φH ]

−VAHE sin Φ sinφH . (2.38)

Os parâmetros V x
AMR e V z

AMR se referem as respectivas contribuições devido a corrente

de micro-ondas ~jx e ~jz no plano da AMR. As contribuições devido ao efeito Hall anômalo são

representadas por VAHE e as contribuições de ISHE por V ISHE
DC . A diferença de fase entre a

corrente de micro-onda ~j e a contribuição magnética ~h é denominada Φ. φH é o ângulo entre o

campo magnético externo e a componente magnética da micro-onda.

Um protocolo de como são realizados ajustes e extração dos prarâmetros para o método

angular é encontrado no anexo A.4.
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3 APARATOS EXPERIMENTAIS

3.1 Magnetron Sputtering

Uma das técnicas utilizadas para a produção de filmes finos é a de pulverização catódica

(sputtering), por permitir uma excelente reprodutibilidade, boa aderência dos filmes ao subs-

trato, e o controle da espessura. No processo básico de pulverização catódica, um alvo (ou

cátodo) é bombardeado por íons energéticos vindos de um plasma, situado em frente ao alvo.

O processo de bombardeamento provoca a remoção de átomos do alvo, que é o sputtering e

esses átomos do alvo podem ser condensados num substrato formando filmes finos (KELLY;

ARNELL, 2000). Isso ocorre porque um determinado íon, normalmente o gás nobre argônio

(Ar), é acelerado por meio de uma diferença de potencial, fazendo com que ele colida sobre o

material (alvo) que se deseja depositar. Esse choque fará com que ocorra o espalhamento dos

átomos do alvo em todas as direções, e uma parte acabará atingindo o substrato e formando o

filme fino. A figura 3.1 apresenta um esquema representativo básico da técnica de sputtering.

Figura 3.1 – Representação da deposição de átomos no substrato por sputtering.

Como o material do alvo é espalhado em todas as direções, há uma baixa eficiência no

processo, gerando uma baixa taxa de deposição no substrato. Para minimizar estas perdas e

tornar a taxa de deposição mais estável e eficiente é utilizado um campo magnético externo

para controlar a trajetória dos íons de Ar. O campo magnético, produzido por ímãs, faz com

que os elétrons fiquem mais próximos do alvo, aumentando a taxa de ionização do gás, evitando

também que os elétrons sejam atraídos para o substrato. Quando este campo magnético externo

é inserido no sistema de sputtering, a técnica passa a ser denominada magnetron sputtering.

Esse sistema de ímãs se encontra junto aos canhões e logo abaixo do alvo. A configura-
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ção das linhas de campos gerada pelos ímãs é indicada pelas linhas com setas pretas na figura

3.2.

Figura 3.2 – Representação do magnetron sputtering (KELLY; ARNELL, 2000).

Os filmes finos utilizados neste estudo foram produzidos no Laboratório de Magnetismo

e Materiais Magnéticos – LMMM da UFSM utilizando a técnica de magnetron sputtering,

conforme o esquema da figura 3.3. É possível visualizar o computador que controla os motores

de passo; o controlador de fluxo de Ar; alvos sobre os dois canhões; dois substratos de vidro

fixos ao porta substrato; um manômetro capacitivo (Baratron) para medida da pressão durante a

deposição; um sensor de baixa pressão; o sistema de vácuo e o shutter (disco com um orifício)

que permite iniciar e interromper a exposição do substrato ao plasma.

Figura 3.3 – Esquema dos equipamentos utilizados na produção dos filmes finos por magnetron
sputtering.
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O processo de deposição dos filmes pode ser resumido da seguinte forma:

- Abrir a câmara previamente aquecida.

- Posicionar e fixar os alvos de FeMn, NiFe, Ta sobre os canhões.

- Conectar as fontes de alimentação DC (Advance Energy MDX500) aos canhões.

- Colocar as lamínulas de vidro entre dois ímãs permanentes fixos a uma calha de ferro parafu-

sada no porta substrato. O sistema de ímãs permanentes e paralelos tem o objetivo de induzir

uma direção de anisotropia magnética no filme. O campo estático entre esses ímãs é de 1,5 kOe.

- Posicionar e prender o shutter ao motor de baixo.

- Inserir o porta substrato na câmara e prendê-lo ao motor de passo superior.

- Fechar a câmara e iniciar o procedimento de bombeamento. Primeiro estágio até 10−2 mbar

pela bomba mecânica e segundo pela difusora.

- Após alcançar a pressão próxima a de base (5.10−7 mbar) é acionado o circuito de água fria.

Nesta etapa admite-se argônio na câmara mantendo sua taxa de vazão constante em 32 sccm

(standard cubic centimeters per minute).

- Utilizar uma persiana posicionada na entrada da bomba difusora para regular a pressão de

deposição em 2, 67.10−3 mbar.

- Ligar os sistema de refrigeração exclusivo dos canhões de deposição.

- Ligar as fontes de alimentação dos canhões à potência de 20 W para fazer um pré-sputtering,

que consiste em remover camadas de oxidação e eventuais sujeiras sobre os alvos.

- Ajustar as potências das fontes conforme um estudo prévio de taxa de deposição e que favo-

reça a estrutura cristalina desejada. Neste estudo foram utilizadas as seguintes potências: 20 W

para o Ta com uma taxa de 0,27 nm/s; 90 W para o FeMn e taxa de 0,907 nm/s e 130 W para o

NiFe com taxa de 1,342 nm/s. Esses valores de potência foram escolhidos com base no estudo

individual da estrutura cristalina do FeMn e NiFe a ser descrito nos resultados e discussão.

A espessura dos filmes finos é controlada pelos motores de passo que são programados

via computador. O shutter seleciona qual alvo é exposto ao porta substrato, e a velocidade com

que o substrato passa sobre o alvo exposto permite o controle da espessura de cada camada.

A taxa de deposição para cada alvo e seus parâmetros é previamente determinada. O porta

substratos de aço inox, na forma de cruz, permite a produção de até 4 amostras por rodada.
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3.2 Difração de raios-x

Um plano de átomos num cristal, ou plano de Bragg, reflete os raios-x da mesma ma-

neira que a luz visível é refletida em um espelho plano. A reflexão de raios-x nesses planos

sucessivos, separados por uma distância d, pode gerar uma interferência construtiva. A interfe-

rência construtiva acontece nos ângulos que satisfazem a lei de Bragg:

2d sin θ = nλ, (3.1)

sendo θ metade do ângulo entre o feixe incidente e o refletido de raios-x, λ o comprimento de

onda 1,54056 Å (Kα do cobre) e n um número inteiro.

A produção de raios-x ocorre quando uma partícula eletricamente carregada e com ener-

gia maior que uma energia cinética mínima sofre uma rápida desaceleração. Parte dessa energia

é liberada em forma de calor e apenas 1% será transformada em raios-x. Nem todas partículas

(elétrons) são freadas da mesma forma, uma parte é totalmente freada liberando a sua energia

de uma só vez e gerando a maior intensidade do espectro contínuo. Outra fração de elétrons

é desacelerada por partes até perder toda a energia, gerando um espectro contínuo. Quando

uma tensão no tubo de raios-x assume um valor crítico, aparece um pico na intensidade dos

raios-x produzidos com um determinado comprimento de onda, característico de cada alvo me-

tálico. Este comprimento de onda característico está associado à expulsão de um elétron de

uma camada atômica, seguida da ocupação deste nível por um elétron de uma outra camada

mais externa, liberando energia na forma de raios-x. Esses picos podem ter intensidade até 90

vezes maior que o maior valor do espectro contínuo. São esses picos característicos que são

utilizados na difração de raios-x. A maior probabilidade de recomposição da camada atômica

é do elétron da camada L passar para a K, surgindo um pico chamado Kα. Por outro lado, se

o elétron da camada M passar para a K, outro pico menor surge, é o chamado Kβ (CULLITY,

1978). Na prática, usa-se um filtro de níquel para barrar o raios-x Kβ de modo que o feixe

usado para o estudo seja considerado monocromático e assim poder fazer uso da equação 3.1.

3.2.1 Difração de raios-x (XRD)

A caracterização estrutural das amostras foi realizada por difração de raios-x em altos

ângulos (XRD) que é uma técnica usada para identificar as fases cristalinas presentes nos mate-

riais e para determinar as propriedades estruturais dessas fases. A técnica de XRD também pode

ser utilizada para a determinação da espessura de filmes finos mono e multicamadas, embora
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no caso específico de multicamadas seja necessário utilizar-se de um software para simular e

obter parâmetros como rugosidade e densidade eletrônica. Existem vários métodos de difração

de raios-x, e no caso específico da caracterização de filmes policristalinos utiliza-se a geometria

Bragg-Brentano. Nessa geometria, fendas (slits) colimam os raios-x incidentes que atingem a

amostra a um ângulo θ. Depois de passar pelos slits de detecção, o feixe atinge o detector. Além

de slits na saída do tubo e entrada do detector também são usados sollers, que são utilizados

para ajustar a divergência lateral do feixe de raios-x. Sollers consistem em folhas paralelas finas

perpendiculares aos slits que impedem a divergência angular do feixe fora do plano θ/2θ, dando

uma forma de pico menos assimétrico e mais estreito, especialmente em baixos ângulos. Essa

geometria, também é conhecida por configuração θ - 2θ e está representada na figura 3.4.

Figura 3.4 – Representação esquemática de um difratômetro de raios-x na configuração de
Bragg-Brentano.

A figura de difração de um cristal perfeito e em um sistema ideal, deveria apresentar

linhas de difração como uma função de delta de Dirac. Em amostras reais, os picos de difração

sempre possuem uma certa largura sendo possível relacioná-la ao tamanho de grão cristalino

(L), podendo ser calculado seu valor, em ângstrons, pela fórmula de Debye-Scherrer (CUL-

LITY, 1978)

L =
0, 9λ

b cosθ
(3.2)

onde b é a largura à meia altura do pico de Bragg, θ sua posição angular e λ representa o

comprimento de onda de raios-x. Assim, se considera um material amorfo com tamanho de

grão muito pequeno e um cristal perfeito com tamanho de grão infinito.
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Neste trabalho foi utilizado o difratômetro Brüker D8 Advance com goniômetro na ge-

ometria de Bragg-Brentano, tubo de raios-x com alvo de cobre e detector LinxEye. O feixe

também é colimado por sollers, além de slits, na saída do tubo e entrada do detector. A amostra

foi mantida fixa enquanto o tubo e o detector percorriam ângulos iguais por passo, mantendo

a distância angular um do outro em 2θ (θincidente = θrefletido). As medidas de XRD permitiram

caracterizar a estrutura cristalina das amostras.

3.2.2 Determinação da taxa de deposição

Para a determinação da taxa de deposição das amostras utiliza-se XRD. Incidindo um

feixe de raios-x sobre uma amostra que tenha uma distribuição estrutural ordenada e periódica,

observa-se interferências construtivas e destrutivas quando se varia o ângulo de incidência com

relação à superfície da amostra (CULLITY, 1978).

Para o cálculo da espessura das amostras utiliza-se a técnica de difração de raios-x a

baixos ângulos, entre 1◦ e 10◦, com varredura θ - 2θ, conforme ilustrado na figura 3.4. O

módulo do vetor espalhamento, que é definido pela diferença do vetor de onda incidente e

refletido, pode ser calculado pela expressão

q =
4πsinθ
λ

, (3.3)

onde λ é o comprimento de onda de raios-x, que no caso do difratômetro usado é 0,154056

nm. θ é o ângulo em que os picos são observados (pico de Bragg), sendo este valor obtido do

espectro de raios-x, conforme é observado na figura 3.5.

Com a localização dos picos de Bragg, pode-se construir um gráfico do vetor de espa-

lhamento (equação 3.3) versus o índice do pico, gerando um gráfico conforme a figura 3.6. A

inclinação dessa reta é β e está relacionada com a espessura do filme Λ da seguinte forma

Λ =
2π

β
. (3.4)

Desta forma, uma análise da espessura de filmes finos (até 100 nm) pode ser obtida com

uma precisão de 0,2 nm. Através do conhecimento da taxa de deposição (determinada pela

reflexão de raios-x) e do tempo de exposição do substrato tem-se o controle da espessura do

filme que está sendo depositado.
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Figura 3.5 – Difração de raios-x baixo ângulo (θ - 2θ) para calibração da taxa de deposição de
uma amostra de Permalloy.
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Figura 3.6 – Magnitude do vetor espalhamento em função do índice dos picos de Bragg, com
um ajuste linear para o Permalloy.

3.3 AGFM

O Magnetômetro de Gradiente de Força Alternada (AGFM) é um instrumento muito

sensível para medidas de momento magnético. Neste tipo de magnetômetro, a amostra é colo-

cada na extremidade de uma haste e imersa em um campo magnético alternado, produzido por

bobinas, que se denominam bobinas de gradiente. A amostra sofre uma força magnética tam-

bém alternada (~Fm) que é proporcional ao momento magnético (~m) da amostra e ao gradiente

do campo∇~h, sendo dada pela relação

~Fm = ~m |∇h| . (3.5)

Mantendo o gradiente de campo constante na região da amostra, a força ~Fm será função
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apenas do momento magnético da amostra. A amplitude de oscilação da haste é proporcional a

esta força produzida sobre a amostra e é transformada em um sinal elétrico por um piezoelétrico.

O eletroímã é utilizado para gerar o campo magnético estático externo. Um esquema do AGFM

é observado na figura 3.7.

bobinas de

campo gradiente
amostra

piezoelétrico

Sinal detectado proporcional

à força aplicada na amostra.

δV ~ δF

E
le

tro
ím

ã

HDC

Figura 3.7 – Representação esquemática do magnetômetro de campo de gradiente alternado
(AGFM).

O AGFM é um dispositivo capaz de medir variações no momento magnético que pode

chegar a sensibilidade de 10−10A.m2. A sensibilidade de qualquer medida física de uma saída

analógica contínua pode ser potencializada se o sinal contínuo for convertido em um sinal al-

ternado com uma frequência fixa, que é então detectado utilizando um amplificador síncrono

lock-in sintonizado com essa frequência (COEY, 2009). O lock-in utilizado no experimento foi

o modelo SR830 da Stanford.

O AGFM do laboratório fica suspenso por borrachas que absorvem as vibrações mecâni-

cas do ambiente, reduzindo a intensidade do ruído. Todo sistema de controle dos equipamentos

e aquisição de dados foi montado no software da plataforma Labview.

3.4 Detecção da tensão DC em FMR

O aparato experimental utilizado para realizar a medida de corrente de spin é o mesmo

utilizado para medidas de ressonância ferromagnética com a adição do nanovoltímetro para a

detecção da tensão dc. Por essa razão se observará individualmente a estrutura de uma linha de

transmissão de placas paralelas (microstrip) antes do aparato experimental específico.
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A microstrip é um dos tipos de guia de onda, sendo essa denominação mais geral re-

lacionada a qualquer estrutura que direciona a propagação de energia na forma de uma onda

eletromagnética ao longo de um determinado caminho. Numa situação ideal, não existiriam

perdas de energia e distorções na onda que é direcionada, mas em sistemas reais essas perdas

são apenas minimizadas. As guias de onda são necessárias quando existe o interesse em se

trabalhar com altas frequências (a partir da faixa de micro-ondas), nas quais os circuitos elétri-

cos AC típicos, compostos por resistores, indutores e capacitores, passam a ter maior potência

irradiada e a energia eletromagnética não fica confinada (CRONIN, 1995).

A forma física mais apropriada para uma guia de onda, como pode ser observado na

figura 3.8 , depende da faixa de frequências em que se deseja trabalhar. As dimensões da guia

devem estar relacionadas ao comprimento de onda da radiação que será guiada. Quanto menor

o comprimento de onda da radiação, menor deve ser a estrutura da guia (CRONIN, 1995). São

exemplos de guias de onda: microstrip, cabos coaxiais e fibras óticas.

Rádio Micro-ondas Sub-mm Ótica

1 GHz 300 GHz 1 THz 300 THz

circuitos
com fios

- guias de onda
retangulares
- microstrip

quase
óticas

- interferômetros
- lentes
- espelhos

fibras
óticas

Figura 3.8 – Guias de onda apropriadas para cada região do espectro eletromagnético (CRONIN,
1995).

Se uma guia de onda tiver a forma física de duas placas condutoras e paralelas, separadas

por uma distância (h) relativamente menor que seus comprimentos (l), também será chamada

de linha de transmissão de placas paralelas. Portanto, a classificação da microstrip, além de ser

genericamente uma guia de onda, também se especifica como linha de transmissão de placas

paralelas.

Na microstrip os campos elétricos e magnéticos são perpendiculares à direção de pro-

pagação e, aproximadamente, homogêneos na região intermediária entre as placas (BEKKER,

2004), (AWANG, 2014). Além disso, não há um limite mínimo de frequência que pode ser

utilizado, sendo este limite caracterizado pela sensibilidade e por ruídos experimentais, por

exemplo, se a quantidade de material magnético for muito pequena (SEBASTIAN et al., 2013).
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Na figura 3.9, é observada a seção transversal de uma microstrip carregada com um

filme fino e a configuração das linhas de campo da onda eletromagnética por ela guiada.

Filme fino

1mm

 
 

H 
 

  E 

Figura 3.9 – Representação da seção transversal de uma linha de transmissão tipo microstrip
contendo em seu interior um filme fino. As linhas de campo elétrico (linhas tracejadas) e mag-
nético (linhas cheias) também são representadas. Adaptado de (SEBASTIAN et al., 2013).

Na figura 3.10, que representa a microstrip com a amostra em seu interior, a altura h tem

aproximadamente o dobro da espessura do substrato, que é uma lamínula de vidro de 0,5 mm.

Assim, o filme fino depositado sobre o substrato fica posicionado a uma mesma distância (h/2)

das duas placas. A largura da linha superior (w) é 3 mm e a do platô inferior (a) é 6,5 mm.

A diferença de largura dessas placas (w e a) é projetada de maneira que as linhas de campo

magnético fiquem confinadas na região entre as placas [49] e a interação do campo elétrico no

interior da microstrip seja mínima com a amostra. As linhas de campo magnético (~H - que é

diferente do campo das bobinas de Helmholtz) e elétrico (~E) no interior da microstrip podem

ser observadas na figura 3.9. Outra informação relevante é o comprimento total l = 6,5 mm

que é menor que um quarto do comprimento de onda para uma frequência de 5 GHz (λ/4 = 15

mm), o que limita a frequência máxima que pode ser utilizada nessa microstrip. Tanto a linha

superior quanto o platô inferior são de cobre com espessura de 0,5 mm. A escolha do uso do

cobre foi por se tratar de um material não magnético, assim não influenciando nas medidas.
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A microstrip tem um conector do tipo SMA que será conectado ao analisador vetorial

de rede por meio de um cabo coaxial ZV Z93. As placas paralelas da microstrip são terminadas

em curto circuito.

A banda de frequência que pode ser utilizada vai da ordem de MHz até 5 GHz. Esse

analisador vetorial permite que sejam realizadas variações da frequência.

Figura 3.10 – Representação da microstrip utilizada no experimento e adaptada de (BEKKER,
2004), sendo lam a largura da amostra.
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As bobinas de Helmholtz são alimentadas por uma fonte de corrente KEPCO 20-20 e o

campo magnético máximo é de 250 Oe. Cada amostra é posicionada na microstrip e submetida

a campo magnético externo homogêneo (Figura 3.11).

Na medida de variação angular a base em que estão posicionadas as bobinas de Helmholtz

é girada de 10◦ após cada varredura de campo magnético. A amostra fica fixa no interior da mi-

crostrip em todo procedimento. A figura 3.11 mostra exatamente o posicionamento das bobinas

nos ângulos 0◦ (figura 3.11,a) e 90◦ (figura 3.11,b).

Nas medidas up e down as bobinas são fixas ao ângulo de 90◦ (figura 3.11,b). Nesse

procedimento a amostra é totalmente retirada do interior da microstrip e invertida, ou seja, a

face que estava para cima é colocada para baixo.
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Figura 3.11 – Representação da microstrip perpendicular no interior das bobinas de Helmholtz
que geram o campo magnético ~H em duas posições angulares. Também são indicados os con-
tatos para o nanovoltímetro e a conexão com o analisador vetorial de rede.
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Para detectar as tensões dc na amostra que se encontra no interior da microstrip, foi

utilizado um nanovoltímetro Keithley 2182A. Os eletrodos foram fios de cobre colados com

cola prata nas bordas do filme fino. Quando o filme ferromagnético é posto em ressonância

ferromagnética, uma tensão dc é gerada no filme não-magnético, ou no filme AFM, e uma

diferença de potencial é medida entre os contatos do filme.

O analisador vetorial de rede utilizado no experimento é um Rohde Schwarz ZVB 14

que trabalha numa faixa de frequências entre 10 MHz e 14 GHz, com duas portas de teste. Essas

servem como saídas para um sinal de estímulo RF e como entradas para um sinal de resposta

do dispositivo em teste (DUT). Com uma única porta de teste é possível transmitir um sinal de

estímulo e medir um sinal de resposta na forma de reflexão. Apesar do equipamento permitir

trabalhar com frequências acima de 5 GHz, o experimento ficou limitado pelas dimensões da

microstrip. No diagrama da figura 3.12, o analisador de rede apresenta duas setas indicando

que envia micro-ondas para a microstrip e ao mesmo tempo mede a impedância por meio do

parâmetro coeficiente de reflexão.

Nanovoltímetro
VDC

Microstrip

Analisador de 

rede

Fonte de 

corrente

Computador 

para aquisição 

de dados e 

controle

Motor de

passo

Arduino

Bobinas de Helmholtz

Base giratória

Figura 3.12 – Representação do diagrama de blocos com o analisador de rede, nanovoltímetro,
fonte de corrente e computador para realizar o controle e aquisição dos dados.
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Apesar de não ser mostrado na figura 3.12, tanto o cabo coaxial da microstrip quanto

o cabo que leva informações ao nanovoltímetro são presos em um suporte que entra por cima

das bobinas. Dessa maneira, as bobinas podem girar livremente enquanto o sistema preso ao

suporte se mantém fixo e posicionado no centro das bobinas.

Tanto a medida de variação angular quanto a medida up e down precisam que os ins-

trumentos sejam controlados por um software ligado a um computador. A plataforma que esse

software foi projetado é a HP VEE. O progama para medida up e down teve comunicação com

os equipamentos pela interface GPIB, enquanto o programa destinado às medidas com variação

angular também precisou fazer uso da interface USB, para o controle do motor de passo. A

ligação USB do computador se aplicava ao hardware arduino que por sua vez ativava um driver

(ponte H L298) para girar o motor de passo no término de cada medida.

A figura 3.13 representa a configuração de medida na amostra e o referencial X, Y, Z

está posicionado no canto superior direito. A tensão VDC é medida ao longo da direção Z e o

eixo fácil de exchange bias se encontra paralelo ao eixo X. O ângulo φH é formado pelo campo

magnético externo ~H e pelo campo magnético de micro-ondas ~h, este último paralelo ao eixo

Z. Neste caso, considera-se a magnetização do filme fino alinhada com o campo externo ~H .

Substrato

de vidro

Ta

Ta

Py

FeMn

h

H

φ
H

Z

Y

VDC

X

Figura 3.13 – Configuração da amostra com o sistema de referência. ~H gira livremente e faz
um ângulo φH com a direção Z.
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4 RESULTADOS E DISCUSSÃO

Nesta seção será descrito como foram depositados os filmes finos, os resultados do es-

tudo de filmes com exchange bias pela técnica de XRD, a avaliação dos campos de Heb e Hc

em função das espessuras de Py, medidas experimentais da tensão dc dos filmes finos sob FMR

para identificar e separar as contribuições SRE e ISHE.

A primeira etapa do trabalho foi encontrar a configuração do sistema de deposição por

sputtering que pudesse fazer os filmes finos de FeMn crescerem na estrutura cristalina (111)

para o surgimento do exchange bias quando depositados junto ao NiFe. A potência de deposição

foi o parâmetro escolhido para essa investigação.

Foram utilizados alvos de tântalo (Ta), Ni81Fe19 (Py), Fe50Mn50 (FeMn) para produzir

as multicamadas e uma bicamada depositadas sobre vidro. No restante do texto serão adotadas

apenas as siglas dos alvos NiFe (ou Py) e FeMn sem os valores estequiométricos.

Para a investigação do FeMn foram produzidas 11 amostras com diferentes potências

de deposição (de 20 a 150 W) e para o NiFe foram analisadas 12 amostras que tiveram suas

potências de deposição variando de 50 a 160 W. Nesta última investigação utilizou-se como

camada semente o Ta. Para melhor entendimento, serão apresentadas apenas algumas medidas

das difrações de raios-x.
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Na figura 4.1 é possível observar os difratogramas de amostras de FeMn depositadas

com diferentes potências. Dependendo da potência de deposição, o filme de FeMn pode crescer

com orientações cristalográficas preferenciais distintas. Nas amostras aqui estudas, duas fases

ficam mais evidentes, a γ e a α. O pico observado em 2θ = 43,14o é relativo ao plano (111)

da fase γ-FeMn. O pico observado em 2θ = 43,53o é relativo ao plano (100) da fase α-FeMn.

Conforme Freitas et al. (2014), a fase γ-FeMn apresenta estrutura cristalina cúbica de face

centrada (cfc), sendo que nessa fase o FeMn apresenta ordenamento antiferromagnético.

As medidas para as outras potências estudadas encontram-se no anexo A.1 (figura A.1).
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Figura 4.1 – Espectros de raios-x para 4 filmes finos de FeMn depositados sob diferentes potên-
cias. Através deles podemos inferir a presença das duas estruturas cristalinas, a cúbica de face
centrada (cfc) e a cúbica de corpo centrado (ccc), referentes aos picos.
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Na figura 4.2 são apresentados os difratogramas de 4 amostras de NiFe sobre o Ta. As

espessuras estabelecidas para cada material foram de 70 nm para o NiFe e 15 nm para o Ta.

Todos filmes analisados no difratômetro de raios-x têm a mesma área. Nesta faixa de ângulos,

observa-se apenas o pico relativo ao plano (111) do NiFe próximo a 44,2o. A maior intensidade

foi observada no difratograma do filme produzido com potência de 130 W. As espessuras das

amostras foram determinadas pela técnica de reflexão de raios-x.

As medidas para as outras potências estudadas encontram-se no anexo A.1 (figura A.2).
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Figura 4.2 – O espectro de raios-x mostrando as diferentes intensidades para diferentes potên-
cias de deposição.
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4.1 Análise dos filmes com EB

Após encontrar as configurações ótimas para a produção dos filmes finos com exchange

bias, foram produzidos os filmes com diferentes espessuras de NiFe. Conforme descrito na

tabela 1, as multicamadas foram crescidas com seus valores de Ta e FeMn fixos, variando

apenas a espessura da camada de NiFe.

Tabela 1 – Composição nominal dos filmes finos produzidos.

Multicamadas
Ta - 15 nm
FeMn - 20 nm
NiFe - x nm
Ta - 15 nm
Vidro

Foram depositados 12 filmes multicamadas com espessuras x do NiFe de: 2,5; 5,0;

7,5; 10; 20; 30; 40; 50; 60; 70; 80 e 150 nm. Além dos filmes multicamadas também foram

produzidas duas bicamadas sobre o vidro, uma constituída de NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm) e outra

de NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm).

A bicamada NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm) foi utilizada apenas para comparar seu espectro

de raios-x com o de uma multicamada.
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A figura 4.3 apresenta os valores de campo de exchange bias e coercividade para as

multicamadas medidos pela técnica de AGFM. O valor máximo Heb = 34 Oe foi observado

para o filme cuja espessura de NiFe é 20 nm, o qual tem a seguinte composição nominal Ta(15

nm)/NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm)/Ta(15 nm), e será definido a partir de agora como EB34. Para

filmes com espessuras maiores que 20 nm de NiFe houve uma queda inversamente proporcio-

nal ao aumento das espessuras do NiFe para os valores de Heb e Hc, entretanto, para espessuras

menores de 20 nm foi observado um aumento abrupto desses valores. Conforme Mauri (1987b)

observou, os valores de Heb são inversamente proporcionais aos valores das espessuras da ca-

mada ferromagnética tFM , obedecendo a relação Heb ∝
1

tFM
.

Figura 4.3 – Valores do campo de exchange bias e do campo coercivo obtidos para multica-
madas de Ta/NiFe(x)/FeMn/Ta com diferentes espessuras x de NiFe. Em destaque, os valores
obtidos para o filme EB34.
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Quanto à difração de raios-x, as multicamadas (FM/AFM) apresentaram os dois picos

característicos esperados, em 43,1o para o FeMn (111) e 44,2o para o NiFe (111). A amostra

com maior intensidade na região do FeMn (43,1o) foi a EB34 (figura 4.4) que também apresen-

tou maior valor Heb.

As medidas para as outras potências estudadas encontram-se no anexo A.1 (figura A.3).
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Figura 4.4 – Difração de raios-x de 41o a 47o para 4 multicamadas em função do ângulo 2θ.
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As medidas a seguir são referentes a amostra EB34 escolhida para representar o estudo

de ISHE e SRE em filmes finos com exchange bias. Na sequência serão apresentadas suas difra-

ções de raios-x, curva de magnetização, curva de tensão VDC versus H, evolução da frequência

em função do campo de ressonância, evolução da largura de linha em função da frequência,

assim como as duas principais medidas, uma que utiliza o método da variação angular e outra

o método universal. A escolha da amostra EB34 está relacionada ao maior campo de EB que

permitiu trabalhar dentro das limitações do aparato experimental.

A figura 4.5 representa a difração de raios-x da amostra EB34 e de uma amostra com-

parativa composta por NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm) sem as camadas de Ta. A amostra com ex-

change bias apresentou dois picos cristalográficos, um deles corresponde a orientação cristalo-

gráfica (111) do FeMn e o outro a orientação (111) do NiFe, localizados nas posições angulares

2θ = 43, 21o e 2θ = 44, 13o. O FeMn orientado nessa direção encontra-se na fase γ e estrutura

cúbica de face centrada (cfc). Conforme Jungblut et al. (1994), filmes finos de NiFe/FeMn com

estrutura (111) apresentam exchange bias, e se comparados aos de estruturas cristalinas (110)

e (100), seus campos de exchange bias e coercividade têm maior valor. Segundo Freitas et al.

(2014), o FeMn só é antiferromagnético quando estabilizado na fase γ.
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A amostra composta por NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm) depositada diretamente sobre a

lamínula de vidro, sem a presença de Ta como buffer, não apresentou picos indicando estrutura

cristalina. A potência de deposição utilizada para o NiFe e o FeMn foi de 50 W. Esta amostra

não apresentou exchange bias, o que provavelmente está relacionado com a ausência da textura

(111) no FeMn (RITCHIE et al., 2002), (CHANG et al., 2016). Allegranza e Chen (1993)

compararam a difração de raios-x sobre duas amostras de vidro/NiFe e vidro/Ta/NiFe, onde

a textura (111) foi observada somente no filme que utilizou como camada semente o Ta. No

entanto, as diferentes potências de deposição dos dois filmes podem ter influenciado a ausência

do pico (111) na amostra NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm) e a presença do pico na EB34. Por essa

razão não é possível afirmar que apenas a ausência de Ta foi o principal motivo para não haver

textura (111).
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Figura 4.5 – Difração de raios-x para amostra de NiFe(20 nm)/FeMn(20 nm) sem exchange bias
(quadrados) e a difração da amostra com exchange bias EB34 (círculos).



72

A figura 4.6 mostra curvas de magnetização medidas para diferentes orientações relati-

vas entre o campo magnético externo aplicado e a amostra. Todos os laços de histerese foram

obtidos com o campo aplicado no plano da amostra. A variável β representa o ângulo entre a

direção de aplicação do campo e a direção de fácil magnetização. Essa direção também coin-

cide com a direção do campo magnético estático aplicado durante o processo de fabricação dos

filmes para induzir o EB. Analisando estas curvas, foram obtidos os seguintes valores para o

campo de exchange bias e o campo coercivo, Heb = − 34 Oe e Hc = 9 Oe.

O exchange bias é resultado de um acoplamento interfacial entre as camadas de NiFe e

FeMn, induzindo uma anisotropia unidirecional no FM. Entre as manifestações mais evidentes

deste fenômeno está o deslocamento em campo do laço de histerese magnética. O mesmo

deslocamento é observado nas curvas VDC(H) da figura 4.7, que é equivalente a β = 0o.
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Figura 4.6 – Curvas de magnetização para a amostra EB34. β representa o ângulo entre o campo
magnético ( ~H) aplicado no plano do filme e a direção de fácil magnetização.
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As medidas da tensão dc sob FMR foram obtidas conforme o aparato experimental da se-

ção 3.4. A figura 4.7 mostra medidas da tensão VDC em função da variação do campo magnético

externo para quatro frequências analisadas. Existem duas setas sobre a medida de frequência

2,3 GHz (círculos fechados) indicando os sentidos da variação do campo magnético externo

na medida. A seta para baixo se refere ao sentido do campo ~H variar de um máximo positivo

para negativo, retornando (seta para cima) ao valor inicial e fechando o laço de histerese. Essa

explicação é válida para as outras frequências.

A amostra estava com seu eixo fácil de magnetização alinhado com o campo magnético

externo. Com relação ao ângulo de análise angular, na posição φH = 90o, lembramos que esse

ângulo é formado pelo campo magnético externo ~H e pelo campo magnético de micro-ondas ~h.

Outras medidas relativas a variação da frequência e a variação angular φH encontram-se

nos anexos A.2 e A.3.
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Figura 4.7 – Curvas de tensão V versus H para amostra EB34.

As medidas foram realizadas com a direção do campo de exchange bias coincidindo com

a direção + x̂ e o campo de excitação~h foi aplicado perpendicularmente a essa direção. Todas as

curvas foram iniciadas a partir de um campo magnético máximo e positivo, +Hmax, variando o
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campo até−Hmax e voltando para +Hmax. As setas ilustram os ramos ascendente e descendente

de cada medida. Uma histerese é claramente observada em todos os laços. Este comportamento

está relacionado com o da magnetização estática; quando a magnetização inverte, uma variação

na tensão é detectada. Essa evolução linear de VDC perto dos campos coercivos está relacionada

ao SRE não-ressonante (ZHU et al., 2011). Embora a tensão não ressonante devido à rotação da

magnetização e a tensão ressonante FMR devido à precessão da magnetização estejam próximas

para a curva da frequência 2,3 GHz, para a curva de frequência 4,1 GHz essas contribuições

estão visivelmente afastadas. Na curva de 4,1 GHz na região de histerese predominam os efeitos

de SRE não-ressonantes.

Um pico consistente com SRE e ISHE é observado. A posição do pico muda em direção

à região de altos campos conforme a frequência aumenta, evidenciando sua origem ressonante.

A forma de linha da medida de tensão é uma combinação de uma contribuição simétrica Lo-

rentziana, L, e uma forma de linha dispersiva, D, definidas pelas equações 2.35 e 2.36.

A equação 4.1 foi ajustada conforme os dados experimentais,

VDC(H) = ALL+ ADD, (4.1)

para obter os seguintes parâmetros Hr, ∆H , AL e AD. As amplitudes das contribuições Lo-

rentzianas e dispersivas são respectivamente AL e AD. Um protocolo de como é realizado esse

ajuste e extração dos prarâmetros é encontrado no anexo A.4.

Para estabelecer a condição FMR e atingir o sinal máximo para a tensão dc, geralmente

é necessário aplicar campos magnéticos estáticos. Dependendo do valor da frequência de exci-

tação, esses campos magnéticos externos podem ser suficientemente altos e, consequentemente,

restringir as aplicações tecnológicas. Zhu et al. (ZHU et al., 2011) propôs uma maneira de con-

tornar esse problema explorando a retificação de spin não-ressonante na ausência de um campo

magnético externo. O uso de sistemas com exchange bias pode ser uma solução alternativa.

A curva VDC(H) medida para o filme Ta/NiFe/FeMn/Ta usando f = 2,6 GHz representada na

figura 4.7 ilustra por que isso pode ser possível. Nessa configuração, o valor máximo de tensão

(VDC) é obtido para H = 0 e sua amplitude é maior do que a medida observada no trabalho

de Zhu et al. (2011). A frequência de trabalho de um eventual dispositivo pode ser ajustada

alterando o campo de Heb (DA SILVA et al., 2014) de tal forma que a configuração FMR seja

alcançada com campos magnéticos externos baixos ou até mesmo sem campo externo.
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Variando a frequência de medida é possível obter a relação de dispersão Hr(f) (figura

4.8) e ∆H(f) (figura 4.9) que estão relacionadas com a dinâmica da magnetização. A figura

4.8 ilustra a dependência da frequência de micro-onda f com Hr para φH = 90o. A equação de

Kittel ajustada aos dados experimentais foi (GLOWINSKI et al., 2012)

f =
γ

2π

√
(|Hr −Heb|+Hk)(|Hr −Heb|+Hk + 4πMs), (4.2)

sendo γ a razão giromagnética, Hk o campo de anisotropia uniaxial, Ms a magnetização de

saturação. Com a relação γ
2π

= 0,0028 GHz/Oe, o melhor ajuste foi obtido para os seguintes

valores: M = 872,9 Oe; Hk = 46,2 Oe e Heb = 32,3 Oe.

Figura 4.8 – Relação de dispersão: evolução da frequência em função do campo de ressonância
Hr para a amostra EB34. Os círculos representam os dados experimentais e a linha sólida é o
melhor ajuste obtido com a equação 4.2.
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A evolução da largura de linha ∆H com a frequência f obtida para a EB34 é ilustrada

na figura 4.9. A mesma posição angular φH = 90o foi usada para extrair os parâmetros. Na

mesma figura é observado o comportamento de ∆H de uma amostra comparativa de 20 nm de

Py, também depositada por sputtering sobre vidro. A área da amostra pura de Py é equivalente

ao da amostra multicamada (4x13 mm2).

Figura 4.9 – Evolução da largura de linha em função da frequência para as amostras de Py
(losango) e da EB34 (círculo). Os dados estão representados pelos pontos coloridos e a linha
sólida é o ajuste linear para cada um.

A ∆H é maior para a amostra EB34 do que para a de Py, apresentando uma inclinação

maior. Uma série de mecanismos pode contribuir para a largura de linha de ressonância (LIND-

NER et al., 2003), (ZAKERI et al., 2007). Para um sistema ferromagnético cuja dinâmica de

magnetização é governada pela equação clássica de Landau-Lifshitz-Gilbert (GILBERT, 2004)

e considerando o amortecimento de Gilbert como o único amortecimento intrínseco, segue que

a largura de linha da FMR dependeria linearmente da frequência de micro-ondas (HEINRICH;

BLAND, 2005). Quando há camadas metálicas não magnéticas adjacentes no sistema, o bom-

beamento de spin pode levar ao aumento da largura de linha. Esta contribuição também aumenta

linearmente com a frequência de micro-ondas e pode ser interpretada como um amortecimento

do tipo Gilbert adicional (MOSENDZ et al., 2010).
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Mecanismos que não podem ser escritos na forma de Gilbert também podem ser rele-

vantes. Estruturas não homogêneas e defeitos podem desempenhar um papel importante no

processo de relaxação, resultando por exemplo em espalhamento de magnons. Nesse processo

conhecido como espalhamento de dois magnons, o magnon com k = 0 excitado na FMR espalha

em um estado degenerado de magnons tendo o vetor de onda k diferente de zero. Variações nos

campos internos, espessura ou orientação cristalina dentro da amostra também podem aumentar

a largura de linha (ZAKERI et al., 2007).

Para distinguir todas as contribuições para ∆H , geralmente é necessário estudar a varia-

ção de largura de linha dentro de uma ampla faixa de frequência (LINDNER et al., 2003). Nosso

aparato experimental é limitado a uma frequência máxima de 5 GHz, no entanto, a expressão

fenomenológica 4.3 teve um bom ajuste aos dados experimentais,

∆H(f) = ∆H0 +
2παeff
γ

f, (4.3)

sendo ∆H0 o parâmetro relacionado a homogeneidade da amostra e αeff uma grandeza adimen-

sional que representa o amortecimento efetivo. Para a amostra EB34, os parâmetros extraídos

da equação 4.3 após o ajuste são ∆H0 = 2,5 Oe e αeff = 0,015, enquanto que para a amostra

pura de Py temos ∆H0 = 2,85 Oe e αeff = 0,0079.

A maior inclinação observada para a EB34 provavelmente está relacionada a um au-

mento de αeff devido ao bombeamento de spin para as camadas de Ta e FeMn. Além disso, o

aumento de αeff indica a presença de uma corrente de spin no sistema que pode induzir uma

tensão dc. A corrente de spin no Ta e FeMn poderia ser transformada em uma corrente de carga

via ISHE. Estudos anteriores (HOFFMANN, 2013),(ZHANG et al., 2014) mostraram que o

acoplamento spin-órbita em tais materiais é suficientemente alto para gerar esse efeito.
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Uma varredura angular foi realizada para distinguir entre a contribuição ISHE e a de

efeitos de retificação (seção 2.9). Nesse método, o ângulo φH ( ~H em relação ~h) é avançado de

10 em 10 graus após realizar a medida de tensão dc em função da variação de ~H . De cada ângulo

é obtida uma medida semelhante a figura 4.7 para uma frequência. Para nossa configuração

experimental, os parâmetros AL e AD podem ser escritos como (SOH et al., 2014b)

AL = − sin Φ[V x
AMR sinφH cos 2φH − V z

AMR sinφH cos 2φH ]

−VAHE cos Φ sinφH + V ISHE
DC sin3 φH (4.4)

e

AD = + cos Φ[V x
AMR sinφH cos 2φH − V z

AMR sinφH cos 2φH ]

−VAHE sin Φ sinφH , (4.5)

sendo que os parâmetros V x
AMR e V z

AMR se referem as respectivas contribuições devido às cor-

rentes de micro-ondas~jx e~jz no plano da AMR. As contribuições devido ao efeito Hall anômalo

são representadas por VAHE enquanto as do ISHE por V ISHE
DC . A diferença de fase entre a cor-

rente de micro-onda ~j e a sua componente magnética ~h é denominada Φ.

Como pode ser visto na equação 4.4, a contribuição ISHE para a medida de tensão VDC

é proporcional a sin3 φH . Consequentemente, ajustando AL(φH) para essa expressão é possível

obter valores para Φ, V x
AMR, V z

AMR, VAHE e V ISHE
DC .
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A figura 4.10 ilustra a variação de AL e AD em função do ângulo φH , que é o ângulo

entre o campo magnético externo e a componente magnética da micro-ondas (~h), sendo aplicada

uma frequência de 5 GHz. Os círculos representam os dados experimentais para as curvas de

tensão, medidas para diferentes ângulos. As linhas representam o melhor ajuste obtido através

das equações 4.4 e 4.5 que são ajustadas com os mesmos parâmetros, exceto o parâmetro livre

que é V ISHE
DC .
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Figura 4.10 – Amplitudes das funções lorentziana (AL) e dispersiva (AD) em função do ângulo
para a amostra EB34 com EB.

Os parâmetros extraídos do ajuste da figura 4.10 para os dados experimentais foram os

seguintes: Φ = 212o, V x
AMR = 1,71 µV, V z

AMR = 0,85 µV, VAHE = 0,083 µV e V ISHE
DC =

0,41 µV.
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O segundo método aplicado é o universal, que é a diferença entre as contribuições dos

SRE e ISHE para a tensão VDC . Assim é investigada a dependência desses efeitos com a dire-

ção de injeção de spin (KIM et al., 2015),(ZANG et al., 2016). Enquanto o SRE é independente

do sentido (up ou down), o ISHE é uma função que tem uma dependência com esse posicio-

namento. Então a injeção de spin é invertida ao virarmos a amostra no interior da microstrip,

enquanto o sinal do SRE permanece inalterado o do ISHE muda de sinal. A medida da tensão

foi obtida para duas configurações diferentes, up e down. A tensão total V Up
DC pode ser expressa

como uma soma das contribuições SRE e ISHE, definida como

V Up
DC = VSRE + V ISHE

DC . (4.6)

Quando a injeção da corrente de spin é revertida (posição down), a nova tensão torna-se

V Down
DC = VSRE − V ISHE

DC . (4.7)

As contribuições simétricas podem ser separadas com a soma e a subtração das medidas

up e down,

VSRE =
1

2
(V Up

DC + V Down
DC ) (4.8)

V ISHE
DC =

1

2
(V Up

DC − V
Down
DC ). (4.9)

A corrente de spin é gerada por spin pumping da camada FM para as camadas adjacentes.

Assim, na configuração up a corrente de spin entra na camada de FeMn de baixo para cima e

a direção de injeção de spin no material é ao longo do eixo ŷ. Para o Ta, que está abaixo da

camada FM, a injeção de spin é de cima para baixo, na direção -ŷ. A configuração down é

obtida ao rodarmos 180 graus a configuração up ao longo do eixo x̂. Essa rotação foi escolhida

de maneira que o eixo de EB permanecesse fixo. A corrente de spin é sempre paralela ao eixo

ŷ, tanto na configuração up quanto na down.

Os dados obtidos para amostra EB34 são mostrados nas figuras 4.11 e 4.12 para as

frequências de 3,5 GHz e 5 GHz. A contribuição V ISHE
DC comparada a VSRE pode ser observada

para as duas frequências. O sinal ISHE tem forma de linha simétrica e Lorentziana e pode ser

ajustado com a equação VDC = ALL + ADD, considerando AD = 0 para extrair o valor de

V ISHE
DC . O melhor ajuste para a frequência de 3,5 GHz foi de

∣∣V ISHE
DC

∣∣ = 0,18 µV e para a

frequência de 5 GHz foi
∣∣V ISHE
DC

∣∣ = 0,36 µV.
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Figura 4.11 – Medidas up (triângulos) e down (quadrados) da tensão dc em função da variação
do campo magnético externo para a amostra EB34 sob a frequência de 3,5 GHz. O ângulo entre
a direção do campo ~H e a componente magnética da micro-onda (~h) é igual a 90 graus. A curva
pontilhada representa as contribuições dos efeitos de retificação de spin e para obter o valor
VSRE utiliza-se a equação 4.8.
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Figura 4.12 – Medidas up (triângulos) e down (quadrados) da tensão dc em função da variação
do campo ~H para a amostra EB34 sob f = 5 GHz. Foi utilizado o método universal para extrair
a contribuição ISHE da SRE. Os círculos pretos representam a diferença entre as curvas up e
down (ISHE) devido a direção de difusão de spin que são invertidos nas duas orientações. Para
obter o valor V ISHE

DC utiliza-se a equação 4.9.
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Esse conjunto de medidas obtido para a amostra EB34 comprova que além da tensão

SRE há também a ISHE em filmes finos com exchange bias. Além disso, o exchange bias per-

mitiu identificar que para a frequência de 2,6 GHz é possível encontrar um máximo da tensão de

ressonância sem a presença de campo magnético externo (figura 4.7). Parte dos resultados deste

trabalho estão publicados na revista Journal of Magnetism and Magnetic Materials (GARCIA

et al., 2017).

Para as outras amostras, apesar de obter um sinal maior da tensão total, tornou-se mais

difícil separar a contribuição ISHE e, consequentemente, concluir sobre a influência do EB. A

frequência de ressonância e o campo magnético externo limitaram a investigação para amostras

com maior espessura de material ferromagnético.

Além das amostras com EB foi realizada uma avaliação do sinal ISHE em uma bicamada

de NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm) sem EB, porém, como esta tem espessuras diferentes da amostra

EB34, não foi possível fazer uma comparação entre elas, apenas indicar a presença do sinal

ISHE mediante os métodos angular e universal.

Ao final desta tese (anexo) encontram-se outras medidas relacionadas às difrações de

raios-x, tensão pelo campo magnético com a variação da frequência e com a variação angular,

análise pelo método angular e universal da multicamada com 40 nm de NiFe e da amostra

NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm) sem EB.
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5 CONSIDERAÇÕES FINAIS

A primeira etapa do trabalho foi encontrar um protocolo de produção de filmes finos por

magnetron sputtering que permitisse a criação de filmes com EB. Esse protocolo baseou-se em

uma análise das estruturas cristalinas em relação às potências de deposição para o FeMn sobre

o substrato de vidro e do NiFe sobre Ta/vidro. Também, foi possível perceber que, dependendo

da potência utilizada, o FeMn pode apresentar-se com a estrutura α (100) ou γ (111), enquanto

o NiFe sob diferentes potências não apresentou uma outra estrutura diferente da (111).

A segunda etapa concentrou-se na produção dos filmes finos com EB. Todas multicama-

das com EB continham a estrutura Ta/NiFe/FeMn/Ta sobre o substrato de vidro. A diferença

entre cada filme com EB foi a espessura utilizada para a camada FM, a qual variou de 2,5 até

150 nm. Foram realizadas medidas de magnetização por meio de um AGFM e foi observado

uma região entre 20 e 150 nm em que o Heb teve um decréscimo com o aumento da espessura

do NiFe. Através da análise da estrutura cristalográfica por difração de raios-x foi possível ob-

servar que, com o aumento da espessura de NiFe, o pico referente à posição (111) do FeMn

decrescia.

Foi possível identificar a contribuição ISHE pelas duas técnicas e medir o sinal ISHE

para um sistema com acoplamento ferromagnético. No entanto, a amostra EB34 com 20 nm de

NiFe foi a que nos permitiu obter o melhor resultado.

Outro ponto de interesse que surgiu no transcorrer da pesquisa foi a potencial aplicabili-

dade em sistemas que utilizem altas frequências para sensores ou receptores sem a necessidade

de um campo magnético externo. A amostra EB34 apresenta FMR na frequência de 2,6 GHz,

faixa de operação próxima das antenas de wifi que é 2,4 GHz. Esta frequência pode ser modifi-

cada variando-se as espessuras dos filmes.
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ANEXO A – Medidas complementares

A.1 Difração de raios-x
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Figura A.1 – Espectros de raios-x para todos filmes finos de FeMn depositados sob diferentes
potências. Através deles podemos inferir a presença das duas estruturas cristalinas, a cúbica de
face centrada (cfc) e a cúbica de corpo centrado (ccc), referentes aos picos.
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Figura A.2 – O espectro de raios-x mostrando as diferentes intensidades para diferentes potên-
cias de deposição de todos filmes de Ta/NiFe.
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Figura A.3 – Difração de raios-x de 42o a 46o para todas as multicamadas em função do ângulo
2θ.
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A.2 Varredura da frequência - EB34
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Figura A.4 – Curvas de tensão V versus H para amostra EB34 de 2,0 GHz até 3,5 GHz na
configuração down e ângulo φH = 90o.
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Figura A.5 – Curvas de tensão V versus H para amostra EB34 de 3,6 GHz até 5,0 GHz na
configuração down e ângulo φH = 90o.
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A.3 Varredura angular - EB34
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Figura A.6 – Curvas de tensão V versus H para amostra EB34 com as variações angulares φH
de 0o a 190o, sob frequência de 5 GHz e a amostra na posição down.
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Figura A.7 – Curvas de tensão V versus H para amostra EB34 com as variações angulares φH
de 200o a 350o, sob frequência de 5 GHz e a amostra na posição down.

As medidas na análise angular foram realizadas com o campo magnético H variando de

um máximo até um mínimo sem o retorno porque os campos de ressonância para a frequência

de 5 GHz estão localizados acima de 250 Oe, que é o limite para as bobinas de Helmholtz não

sofrerem superaquecimento e consequentemente não provocarem distorções nas medidas. A re-

gião de histerese também não ficou evidenciada nas medidas de análise angular por utilizarmos

um passo de aquisições de dados maior na região central do que na região de ressonância, com

o mesmo propósito de evitar aquecimento nas bobinas.
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A.4 Procedimento para o método angular

Para o método angular são realizadas as seguintes etapas:

- primeiramente realizamos as medidas da tensão pelo campo para cada ângulo (φH) e em uma

frequência definida, como nas figuras A.6 e A.7.

- depois é delimitada a região para fazer o ajuste que é a de ressonância para cada medida (figura

A.8).

- então é realizado o ajuste da função 2.34 aos dados experimentais (figura A.9) e extraídos os

parâmetros AL, AD, Hr, ∆H .

- com as contribuições lorentziana e dispersiva é construída uma tabela com AL, AD em função

do ângulo φH .

- desta tabela são gerados dois gráficos AL (φH) e AD (φH).

- Por fim são ajustadas simultaneamente ao gráfico Lorentziano AL (φH) a função 2.37 e ao

dispersivo a 2.38. Obtendo assim os valores relativos as contribuições das tensões V x
AMR, V z

AMR,

VAHE , V ISHE
DC além do Φ.
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Figura A.8 – Uma das medida para o método angular com a região delimitada para o ajuste em
vermelho, para a frequência de 5 GHz.
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Figura A.9 – Os parâmetros obtidos após o juste da função 2.34.
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A.5 Multicamada de Ta(15 nm)/Py(40 nm)/FeMn(20 nm)/Ta(20 nm)
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Figura A.10 – Curvas de magnetização para a multicamada com 40 nm de Py. β representa o
ângulo entre campo magnético aplicado no plano e a direção de exchange bias.
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Figura A.11 – Medida da tensão dc versus H para diferentes frequências. O campo de EB está
alinhado a 180o com relação ao compo magnético externo.
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Figura A.12 – Medida da tensão dc versus H para o método angular.

Os parâmetros extraídos do ajuste da figura A.12 para os dados experimentais foram os

seguintes: Φ = 255o, V x
AMR = 1,19 µV, V z

AMR = 0,15 µV, VAHE = 0,48 µV e V ISHE
DC =

-0,54 µV.
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Figura A.13 – Medida da tensão dc versus H para o método universal.

O valor da tensão ISHE para as duas técnicas foi de V ISHE
DC = -0,54 µV para o método

angular e V ISHE
DC = -0,5 µV para o método universal.
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A.6 Bicamada NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm) sem EB

A figura A.14 apresenta as medidas up e down. A contribuição da tensão ISHE é de 0.39

µV. A outra contribuição (pontilhado) é devido aos efeitos de retificação.
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Figura A.14 – Medida da tensão dc up e down para amostra de NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm).

A figura A.15 indica as contribuições lorentziana e dispersiva em função do ângulo φH

para a frequência de 3.5 GHz, na configuração up.
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Figura A.15 – Medida da tensão dc para amostra de NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm), com as contri-
buições AL e AD.



105

Na figura A.16 são apresentados os ajustes para cada contribuição AL e AD da figura

A.15, conforme as equações 2.37 e 2.38. Os parâmetros extraídos do ajuste da figura para os

dados experimentais foram os seguintes: Φ = 235o, V x
AMR = − 1,793 µV, V z

AMR = − 0,07

µV, VAHE = − 0,49 µV e V ISHE
DC = 0,378 µV.
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Figura A.16 – Ajustes de AL e AD obtidos para a amostra de NiFe(50 nm)/FeMn(8 nm).

O valor da tensão ISHE para as duas técnicas foi bem próximo, sendo V ISHE
DC = 0,378

µV para o método angular e V ISHE
DC = 0,39 µV para o método universal.
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