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RESUMO

Esta dissertacdo de mestrado investiga as interacbes magneto-opticas em estruturas
magnéticas, levando em consideracado sua dependéncia em relacdo ao campo mag-
nético. Utilizando simula¢gées numéricas em uma estrutura de nanofios magnéticos
modelada como uma cadeia de particulas fortemente interativas, quantificamos essas
interacbes de maneira robusta, identificando dois estados magneto-6pticos distintos:
quando a predominancia das interacées sao desmagnetizantes (PMOID) e quando a
predominancia das intera¢des sdo magnetizantes (PMOIM). Adicionalmente, conduzi-
mos estudos experimentais em nanoestruturas de matrizes de alumina com nanofios
eletrodepositados, onde medimos a intensidade das interagées magnéticas, fornecendo
informacgdes sobre o comportamento magnético dessas estruturas. Outro aspecto inves-
tigado foi o efeito magnético interfacial, evidenciado pelo acoplamento entre superficies
de materiais diferentes: um antiferromagneto néo colinear e um quase-ferromagneto.
Observamos esse efeito por meio da técnica de ressonéncia ferromagnética, com e sem
corrente elétrica, confirmando sua existéncia e relevancia. Analisamos também a mag-
netorresisténcia Rashba-Edelstein em uma estrutura composta por um ferromagneto
isolante, como a granada de itrio e ferro, e um material 2D com efeitos Rashba-Edelstein
diretos e inversos, como o grafeno com uma camada (SLG) e o dissulfeto de molibdénio
(MoS;). No campo dindmico da spintrénica, onde diferentes areas de pesquisa tém
surgido, focamos em fendbmenos de interface capazes de revelar os aspectos mais
intrigantes da fisica dos materiais. Descrevemos um fendmeno associado ao efeito Hall
de spin, que resulta na anti-polarizagdo da corrente de spin devido ao acoplamento
entre anisotropias magnéticas interfaciais, gerando uma corrente de spin hermitiana.
Esse fenbmeno foi observado em bicamadas de permalloy/cobalto, validando sua exis-
téncia de maneira inequivoca. Também exploramos diversas técnicas de caracterizagao
para amostras de 6xido de niquel (NiO). Destaca-se a abordagem com a técnica de
espectroscopia Raman com a observacao das quase-particulas (magnéns, fonons e
plasmoéns). Por fim, propomos uma nova técnica para observacao de tais particulas e
de novos efeitos, a qual chamamos de técnica de espectroscopia de ressonancia de
plasmon de superficie e magnén assistida por efeitos térmicos spintrénicos.

Palavras-chaves: efeitos magneto-6pticos; éxido de niquel; Raman; materiais ferro-
magnéticos; quase-particulas.



ABSTRACT

This master’s thesis investigates magneto-optical interactions in magnetic structures,
taking into account their dependence on the magnetic field. Using numerical simulations
on magnetic nanowire structures modeled as a chain of strongly interacting particles, we
robustly quantify these interactions, identifying two distinct magneto-optical states: when
the predominance of interactions are demagnetizing (PMOID) and when the predomi-
nance of interactions are magnetizing (PMOIM). Additionally, we conducted experimental
studies on nanostructures of alumina matrices with electrodeposited nanowires, in which
we measured the intensity of magnetic interactions, providing information about the
magnetic behavior of these structures. Another aspect investigated was the interfacial
magnetic effect, evidenced by the coupling between surfaces of different materials: a
non-collinear antiferromagnet and a quasi-ferromagnet. We observed this effect using
the ferromagnetic resonance technique, with and without electric current, confirming its
existence and relevance. We also analyzed the Rashba-Edelstein magnetoresistance
in a structure composed of an insulating ferromagnet, such as yttrium iron garnet, and
a 2D material with direct and inverse Rashba-Edelstein effects, such as single-layer
graphene (SLG) and molybdenum disulfide (Mo5S5). In the dynamic field of spintronics,
where different areas of research have emerged, we focused on interface phenomena
capable of revealing the most intriguing aspects of Materials Physics. We described a
phenomenon associated with the spin Hall effect, which results in the anti-polarization
of the spin current due to the coupling between interfacial magnetic anisotropies, gen-
erating a Hermitian spin current. This phenomenon was observed in permalloy/cobalt
bilayers, unequivocally validating its existence. We also explored several character-
ization techniques for nickel oxide (NiO) samples. The approach using the Raman
spectroscopy technique with the observation of quasi-particles (magnons, phonons
and plasmons) stands out. Finally, we proposed a new technique for observing such
particles and new effects, which we called Surface Plasmon and Magnon Resonance
Spectroscopy Technique Assisted by Spintronic Thermal Effects.

Keywords: magneto-optical effects; nickel oxide; Raman; ferromagnetic materials;
quasi-particles.
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1 INTRODUGAO

Os efeitos magneto-6pticos em materiais magnéticos sdo uma area complexa da
fisica da matéria condensada, fundamentais para a compreensao e manipulacao das
propriedades magnéticas e Opticas dos materiais, essenciais para o desenvolvimento
de aplicagdes tecnoldgicas inovadoras (Rajput; Bhandari, | 2022) (Pollock, |1995). Recen-
temente, o uso de materiais magnéticos tem crescido significativamente na industria e
na pesquisa, impulsionado por tendéncias emergentes, como a mobilidade elétrica e a
robética. Essa demanda global por solugdes avancadas incentiva pesquisas focadas
na descoberta de melhores materiais e técnicas, aprimorando o desempenho dos
dispositivos em um mundo em constante evolucao (Cvelbar, 2011) (Landeros et al.,
2007).

Uma das areas promissoras é a spintronica, que utiliza o spin do elétron para
criar dispositivos que superam as limitacées dos sistemas convencionais baseados em
metal-6xido semicondutor complementar (CMOS). A spintrénica oferece caracteristicas
como nao volatilidade, alta velocidade de processamento e menor consumo de energia,
mas demanda solucdes de baixo custo para ampla aplicacéo industrial (Mourachkine
et al., 2008). A optoeletronica, por sua vez, investiga os fendmenos envolvidos na inte-
racao entre elétrons e radiacao eletromagnética, abrangendo tecnologias como LEDs,
fotodetectores e lasers. As inovagbes nesta area tém promovido avancgos significativos
em comunicacgdes Opticas, displays e energia solar (Koch, 2014). A integracdo da
spintrénica e da optoeletrénica é crucial para desenvolver dispositivos hibridos mais efi-
cientes, combinando as propriedades complementares dos fétons e spins dos elétrons.
Essa fusdo promete revolucionar o armazenamento de dados e a légica computacional,
criando sistemas multifuncionais que atendem as crescentes demandas tecnoldgicas e
sociais (Fert et al., [2003).

Neste sentido, a estrutura deste trabalho esta organizada da seguinte maneira:
o Capitulo 2 apresenta os conceitos fundamentais sobre a interagcéo luz-matéria e o
comportamento da magnetizacdo dos materiais. No Capitulo 3, discutimos as técnicas
experimentais utilizadas. O Capitulo 4 € dedicado aos resultados experimentais da
amostra de 6xido de niquel (NiO) e analises referentes a materiais antiferromagnéticos.
No Capitulo 5, apresentamos as conclusdes e possiveis direcées para pesquisas
futuras. Por fim, o Apéndice detalha as equacdes e métodos numéricos utilizados
para obter os resultados discutidos no Capitulo 4, com énfase na magnetorresisténcia
Rashba-Edelstein.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

Para compreender os efeitos das interagdes entre a luz e materiais magnéticos,
é essencial entender a magnetizacao desses materiais, seus efeitos e os principais aco-
plamentos. Este capitulo apresenta as caracteristicas, conceitos e teorias fundamentais
necessarios para a compreensao dos estudos discutidos aqui.

2.1 INTERACAO LUZ-MATERIA MAGNETICA

As interacdes entre luz-matéria magnética desempenham um papel crucial na
spintrénica e na optoeletrnica, areas de pesquisa que exploram as propriedades do
spin e da luz em dispositivos eletronicos. Essas interacoes fornecem a base para
o desenvolvimento de tecnologias inovadoras, com aplicagées que variam desde o
armazenamento de dados até a deteccao de campos magnéticos e comunicagdes
Opticas avancadas. Na spintronica, a luz pode induzir ou alterar o estado de spin
dos elétrons, permitindo o controle preciso do estado magnético do material, o que é
essencial para o armazenamento e processamento de informacdes.

Na optoeletronica, essas interacoes sao exploradas para controlar a geracao,
manipulacédo e deteccédo da luz em dispositivos eletrénicos, como moduladores e
interruptores Opticos, utilizando materiais magnéticos para controlar a polarizacéo da
luz. A compreensao e manipulagcéo dessas interagdes sdo fundamentais para o avango
dessas areas, possibilitando o desenvolvimento de dispositivos épticos avancados e
aplicagbes tecnoldgicas inovadoras, como sensores magnéticos de alta sensibilidade e
armazenamento de dados de alta densidade.

O magnetismo, e consequentemente as propriedades magnéticas dos materiais,
tém sua origem na escala atbmica. Para entender essa definicdo, podemos considerar
0 atomo mais simples, o hidrogénio, e estender essa andlise para atomos com mais de
um elétron. O movimento do elétron carregado em torno do nucleo gera uma pequena
corrente elétrica, resultando em um momento magnético associado a esse movimento,
que é a grandeza fundamental do magnetismo (Wolf et al., 2001). Esse momento
magneético pode ser visto como um pequeno ima em escala atbmica, gerando um
campo magnético. Isso é uma consequéncia direta da lei de Ampere-Maxwell, que
estabelece que as fontes geradoras de campos magnéticos H sao densidades de
corrente elétrica j ou campos elétricos E variaveis no tempo.

Escrita na forma diferencial, a lei de Ampére-Maxwell no vacuo tem a forma:

. . . 0E
VxH=7+e—. 1
X ]+608t (1)
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A Equacao 1 é uma das quatro equacoes de Maxwell, responsaveis por descrever
a interagdo entre os campos elétricos e magnéticos. Ela estabelece que o campo
magnético H ao longo de um caminho fechado & igual & corrente elétrica j, acrescida
da variacéo do campo elétrico E ao longo do tempo, com ¢, representando a constante
de permissividade do vacuo. Além disso, uma segunda quantidade fisica fundamental
€ o momento angular orbital L, que caracteriza o0 movimento de um elétron em torno
do nucleo de um atomo. Esse momento angular é analogo ao conceito classico, que
descreve a rotagao de um objeto em torno de um eixo.

Na escala atbmica, o momento angular orbital é quantizado, o que significa que
ele pode assumir apenas certos valores discretos. A magnitude do momento angular
orbital € dada pela Equacao 2:

L=+/1(l+1)h (2)
onde, L € o momento angular orbital, [ € o nUmero quantico orbital, que pode assumir

valores inteiros de 0 a n — 1, onde n € o numero quantico principal, & € a constante de
Planck reduzida, que € uma constante fundamental na mecéanica quantica.

2.2 MAGNETIZAGAO DOS MATERIAIS

A magnetizacao dos materiais € um fendmeno que tem sido estudado ha séculos,
com uma histéria que remonta a mais de 2.500 anos, quando os gregos descobriram
que o mineral magnetita possuia a capacidade de atrair objetos de ferro. Desde entao,
muitos cientistas tém estudado o magnetismo e suas propriedades através de alguns
parametros que os definem. Pode-se definir a classificacao dos materiais magnéticos
em cinco tipos de acordo com o magnetismo: diamagnéticos, antiferromagnéticos, ferri-
magnéticos, paramagnéticos e ferromagnéticos. Essa classificagdo pode ser analisada
através da permebealidade relativa (1) do material.

A permeabilidade relativa (1) indica a facilidade com que um material pode ser
magnetizado em relagdo ao vacuo. Os materiais com alta permeabilidade relativa sédo
facilmente magnetizados por um campo magnético externo, enquanto materiais com
baixa permeabilidade relativa sdo menos suscetiveis a magnetizacédo. Por outro lado,
a susceptibilidade volumétrica (x,,) mede a resposta de um material a aplicacéo de
um campo magnético (H). Podemos visualizar a relagao entre o fluxo de densidade e
intensidade do campo magnético na Figura 1 (a), ja na Figura 1 (b) podemos visualizar
a relacéao entre a magnetizacao e o campo externo aplicado.
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Figura 1 — a) Fluxo de densidade da inducao magnética B e b) magnetizacdo M em
funcdo do campo magnético H para diferentes tipos de materiais.
b)
=

Antiferromagnético

>
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Fonte: O autor, 2024.

De acordo com (Jr; Rethwisch, [2020), materiais diamagnéticos nao possuem
elétrons desemparelhados, apresentando pequena permeabilidade relativa, suscepti-
bilidade volumétrica negativa e campo magnético induzido menor que o do vacuo. Ja
0s materiais paramagnéticos possuem elétrons desemparelhados e sdo atraidos por
campos magnéticos externos; seus momentos magnéticos se alinham com o campo
aplicado, mas tendem a se desalinharem ao sair da influéncia desse campo.

Materiais ferromagnéticos tém alta permeabilidade relativa, alta susceptibilidade
volumétrica e forte indugdo magnética (B), o que os torna altamente atraidos por
campos magnéticos externos. Os antiferromagnéticos possuem momentos magnéticos
opostos que se cancelam, resultando em auséncia de magnetizagao liquida. Ferrimag-
néticos, por sua vez, também tém momentos magnéticos opostos, mas em quantidades

desiguais, gerando uma magnetizacao liquida néo nula.

Comparando os comportamentos magnéticos desses materiais em relagao ao
campo magnético (H), ao campo magnético induzido (B) e a magnetizacéo (M),
observa-se que B aumenta com o crescimento de H em todos 0s casos, sendo mais
acentuado nos ferromagnéticos (Figura 1a). Ja para M, ele diminui com 0 aumento
de H nos materiais diamagnéticos e aumenta nos demais (Figura 1b). A inducgao
magneética B € uma resposta do campo externo (H) sobre a magnetizagdo M, como
mostra a equagao:

B =H+ 47 M. (3)



18

2.3 ACOPLAMENTOS MAGNETO-OPTICOS

Os acoplamentos magneto-6pticos ocorrem quando a luz interage com materiais
magnéticos, resultando em modificagdes nas propriedades Opticas devido a presenca
de um campo magnético (Kuttruff et al., 2021). Esses fenbmenos sdo de grande
interesse nas areas da spintrénica e optoeletrénica, que exploram o spin intrinseco
do elétron e seu momento magnético, além da carga eletrénica fundamental, em
dispositivos de estado solido (Awschalom; Flatte; Samarth, 2002). O estudo desses
acoplamentos é essencial para explorar novos materiais com propriedades Opticas
e magnéticas combinadas, como metamateriais magneto-épticos e cristais magneto-
fotbnicos, que podem ser ajustados para manipular a luz de maneiras inovadoras
(Belotelov et al.,[2011). Neste sentido, discutiremos os principais efeitos e acoplamentos
magneto-opticos.

2.3.1 EFEITO KERR MAGNETO-OPTICO

O efeito Kerr magneto-6ptico foi descoberto em 1875 por John Kerr, e representa
um fenémeno que ocorre quando uma luz linearmente polarizada é refletida por uma
superficie magnetizada (por um campo magnético externo, por exemplo) e € afetada
pela magnetizacdo desta, tornando-se elipticamente polarizada, com o eixo maior
rotacionado por um angulo 6, em relacdo a polarizacao da luz incidente. Este efeito
€ fundamental tanto na optoeletrénica como na spintrénica, pois permite a leitura e
escrita de informagdes em dispositivos de armazenamento magnético. A medida dessa
mudanca de polarizacao da luz refletida nos da acesso ao estado de magnetizacao da
amostra. Existem trés configuracbes do efeito Kerr (Figura 2) relacionadas pelo sentido
do campo magnético aplicado na amostra em relagéo ao plano de incidéncia da luz do
laser e a normal a supeficie.

Figura 2 — Configuracdes do efeito Kerr magneto-éptico.
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Fonte: O autor, 2024.
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Na configuragao polar, a magnetizacao é perpendicular a superficie e paralela ao
plano de incidéncia. Em amostras ferromagnéticas de pequena espessura, um campo
magnético elevado é necessario para magnetizar a amostra fora do plano, devido ao
campo de desmagnetizacdo. Por sua vez, na configuracao longitudinal, a magnetizacéao
se orienta na direcao paralela a superficie e ao plano de incidéncia. Ja na configuracao
transversal, a magnetizagcéo € paralela a superficie, mas perpendicular ao plano de
incidéncia.

A polarizagao da luz refletida é rotacionada em um angulo que € proporcional a
intensidade da inducdo magnética B. A constante de proporcionalidade é conhecida
como a constante Kerr do material. A rotacao Kerr é descrita pela seguinte equacao:

0, = KB (4)

onde 6, é a rotacao do plano de polarizacao; K € a constante Kerr (que depende do
material e do comprimento de onda da luz) e B é a indugdo magnética, como enfatizado
anteriormente.

2.3.2 ACOPLAMENTO SPIN-ORBITA

Embora ndo seja estritamente um acoplamento magneto-éptico, o acoplamento
spin-Orbita € uma interagéo fundamental entre o spin do elétron e sua 6rbita dentro de
um atomo ou sélido (Fernandes et al.,[2010). A interacao spin-6rbita provoca mudancas
nos niveis de energia atdmica de elétrons devido a uma interacao entre o0 momento
de dipolo magnético do spin e o campo magnético interno do atomo. Este fendmeno é
detectavel como uma divisdo de linhas espectrais. Podemos observar essa interagao
na Figura 3.

Figura 3 — Interag&o entre o spin do elétron e 0 momento angular devido a sua 6rbita.
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Fonte: O autor, 2024.
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A luz pode ser usada para manipular o spin através de acoplamentos spin-
orbita, permitindo a criagdo de estados de spin controlados (Ly; Manchon| 2022).
Assim, o acoplamento influencia a dindmica do spin e é essencial em dispositivos
optoeletrénicos e spintrénicos. No campo da optoeletronica e spintronica, os efeitos
spin-Orbita de elétrons em semicondutores e outros materiais sdo explorados para
aplicagdes tecnoldgicas. A energia do acoplamento spin-6rbita € dada pela seguinte
equacao:

E =\LS (5)

onde \ é a constante de acoplamento spin-érbita, L € o0 momento angular orbital do
elétron e S é o spin do elétron.

2.3.3 EFEITO HALL DE SPIN DIRETO E INVERSO

O efeito Hall de spin direto € um fenémeno fisico quantico que descreve a gera-
¢ao de uma corrente de spin em um material sem que haja movimento liquido de carga
elétrica, ja o indireto obedece a relacao inversa. Esse efeito foi inicialmente proposto por
Jorge Hirsch em 1999 e foi experimentalmente observado alguns anos depois (Hirsch),
11999). Ele é uma extensao do efeito Hall classico, que ocorre quando uma corrente
elétrica atravessa um condutor colocado em um campo magnético perpendicular a ele,
resultando na geracao de uma diferenca de potencial perpendicular a corrente. Esse
fenbmeno tem implicacbées importantes para a spintrénica, uma area de estudo que
busca explorar o spin dos elétrons para o desenvolvimento de dispositivos eletrénicos
inovadores. Podemos observar a representagédo desse efeito na Figura 4.

Figura 4 — Representacao do efeito Hall de Spin.
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Fonte: O autor, 2024.
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2.3.4 EFEITO RASHBA-EDELSTEIN DIRETO E INVERSO

O efeito Rashba-Edelstein direto resulta da interacdo Rashba-Edelstein em
materiais bidimensionais, levando a uma polarizagédo de spin que pode ser explorada
em aplicacdes spintrénicas. Especificamente, ele transforma uma corrente de carga em
uma corrente de spin. Por outro lado, o efeito Rashba-Edelstein indireto € o inverso do
efeito direto. Em um material 2D tipico, a dispersao de energia pode ser representada
como uma parabola simples em funcéo do vetor de onda (Ghiasi et al., 2019). Contudo,
quando a interacdo Rashba é introduzida, a degeneracédo de spin é removida e a
dispersao de energia se divide em duas curvas distintas, cada uma associada a uma
orientagdo de spin especifica. Essas curvas se deslocam em dire¢cées opostas no
espaco de momento, criando um efeito de separacao de spin. Essa separacao resulta
em uma superficie de Fermi interna e outra externa, correspondentes a dois valores
distintos da energia de Fermi (Salemi et al., 2019). Podemos visualizar esse efeito na
Figura 5.

Figura 5 — a) e b) Dispersao de energia e contornos de Fermi resultante da interacéo
Rashba. c) e d) Dispersdo de energia e contornos de Fermi tipicos de
isolantes topoldgicos.
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Fonte: O autor, 2024.
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3 TECNICAS EXPERIMENTAIS

As técnicas de caracterizagao podem variar dependendo do tipo de material e
das informagdes necessarias, fornecendo dados valiosos que ajudam a entender melhor
0s materiais, melhorar os processos de fabricacao e desenvolver novos materiais com
propriedades desejadas. A caracterizacdo € essencial para garantir a qualidade e a
consisténcia dos materiais utilizados em diversas industrias, como eletrdnica, biomédica
e energia. Nesse contexto, as técnicas de espectroscopia, que se baseiam na interacao
da radiacao eletromagnética com a matéria, sao indiscutivelmente os instrumentos
mais eficazes para a caracterizacdo de materiais. A energia da radiacédo utilizada
determina as informacdes que podem ser obtidas sobre diferentes propriedades do
sistema (Figura 6). A seguir, vamos discutir algumas das técnicas experimentais usadas
nesta dissertagao.

Figura 6 — Espectro de radiagédo eletromagnética e técnicas espectroscopicas associa-
das a cada regido espectral.

| Microondas | | UV/Visivel | | Raman | |Infravermelh0|
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Fonte: O autor, 2024.

3.1 ESPECTROSCOPIA ULTRA-VIOLETA/VISIVEL (UV-VIS)

E uma técnica analitica que mede a absorcéo de luz ultravioleta e visivel por
uma amostra. A quantidade de luz absorvida é proporcional a concentracao da espécie
quimica, permitindo a determinagéo quantitativa de compostos em solucao (Martinho,
1994). A base tedrica da espectroscopia UV-Vis é a teoria quantica, que descreve
como os elétrons ocupam niveis de energia especificos dentro de &tomos ou moléculas.
Quando um féton de luz UV ou visivel é absorvido, ele pode excitar um elétron de
um nivel fundamental para um nivel mais excitado (Santos; Silva; Rodrigues, 2013). A
diferenca de energia entre esses niveis € igual a energia do féton absorvido, conforme
descrito pela equacgao de Planck:
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E = hnv (6)

onde F € a energia do foton, i é a constante de Planck, n € um numero inteiro que
determina os niveis discretos de energia, e v é a frequéncia da luz.

A espectroscopia UV-Vis é versatil, aplicavel ao estudo de diversas amostras,
incluindo solugdes liquidas, sélidas e gases (Rocha; Teixeira, [2004). Utiliza luz na
regido ultravioleta e visivel do espectro eletromagnético para excitar elétrons do estado
fundamental para um estado excitado, sendo amplamente empregada para investigar
as propriedades eletrbnicas e estruturais de materiais, como o 6xido de niquel. O
equipamento utilizado na espectroscopia UV-Vis, ilustrado na Figura 7, inclui uma
lampada que funciona como fonte de luz, gerando intensidade constante em todos os
comprimentos de onda, com baixo ruido e estabilidade a longo prazo.

Figura 7 — Diagrama demonstrando o funcionamento interno do espectrofotémetro.
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Fonte: O autor, 2024.

3.2 ESPECTROSCOPIA RAMAN

E uma técnica que utiliza o efeito Raman para estudar materiais. O efeito Raman
ocorre quando uma fonte de luz monocromatica ilumina um objeto, e a luz espalhada
pelo objeto tem energia igual ou diferente da luz incidente, devido as intera¢cdes com as
vibragdes moleculares do material. A espectroscopia Raman aproveita esse fendmeno
para identificar a estrutura quimica do material analisado, sendo ideal para investigar
processos de cristalizagéo e polimorfismo (Farias, 2015). Quando os f6étons da radiacéo
incidem no objeto estudado, eles podem sofrer espalhamento elastico, que produz luz
de mesma energia, denominado espalhamento Rayleigh (Faria; Santos; Goncalves,
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1997) ou o espalhamento inelastico conhecido como espalhamento Raman que gera
luz de energia diferente, permitindo obter informagdes importantes sobre a composicao
quimica do material (Lobo et al., 2008). Na Figura 8 é apresentado um esquema geral
representando o espalhamento de luz. Os tragos continuos sao niveis de energia
proprios da substancia em estudo e os tracejados sao niveis transitérios, de tempo de
vida muito curtos, onde hr, € a energia da radiagéo incidente e hv, refere-se a radiagéo
espalhada.

Figura 8 — Esquema geral representando o espalhamento de luz.
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Fonte: O autor, 2024.

A diferenca de energia entre a radiagao incidente e a espalhada corresponde
a energia de vibracdo dos atomos presentes na area estudada. Essa frequéncia de
vibragcao permite descobrir como os atomos estado ligados, ter informacgdes sobre a
geometria molecular, sobre como as espécies quimicas presentes interagem entre
si e com o ambiente, entre outras coisas. Cada material apresenta um padrao de
deslocamento energético (shift) entre fétons incidentes e refletidos (Paiva, 2019). E
a partir disso que é possivel diferenciar até mesmo compostos que tém a mesma

formulagdo quimica, mas estruturas diferentes.

Além disso, é possivel analisar fendbmenos como magnéns, fénons e plasmons
(Anselmo, [1995): os magnoéns representam excitacdes quanticas de spin em sistemas
magnéticos, enquanto os fénons sdo excitagdes quanticas das vibracbes da rede
cristalina, e os plasmons sao excitacdes coletivas de elétrons em materiais metalicos.

Como geralmente as espécies quimicas presentes sdo complexas, a radiacao
espalhada inelasticamente é constituida por um numero muito grande de diferentes
frequéncias. Essas frequéncias precisam ser separadas e ter sua intensidade medida.
O gréfico que representa a intensidade da radiagdo espalhada em funcéo de sua
energia € chamado de espectro Raman. Cada espécie quimica fornece um espectro
que é como sua impressao digital, permitindo que ela seja identificada ou que sejam
detectadas alterac6es quimicas resultantes de sua interacdo com outras substancias ou
com a luz. Essa técnica vem sendo bastante utilizada para estudar as propriedades de
diversos materiais. Entre essas propriedades podemos citar as térmicas, estruturais e
Opticas de superficie (Ersching, [2009). Além de propiciar resultados precisos, a técnica
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nao € tao invasiva e nao necessita de uma grande quantidade de amostra para realizar
medicoes.

Na analise Raman, utiliza-se um espectrémetro contendo um feixe de radiacao
eletromagnética monocromatica, que é focalizado na amostra (conforme mostrado na
Figura 9). Posteriormente, o feixe espalhado pela amostra € coletado e direcionado ao
monocromador. Este dispositivo separa os diferentes comprimentos de onda da luz
coletada. Em seguida, os comprimentos de onda separados séo focalizados em um
detector do tipo CCD (charge-coupled device), responsavel por medir a intensidade
da radiagdo em cada comprimento de onda. Os valores de intensidade em relacao ao
comprimento de onda s&o entao enviados a um computador. Neste ponto, 0 computador
processa os dados e gera o espectro de intensidade da luz espalhada.

Figura 9 — Esquema da espectroscopia Raman confocal.
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Fonte: O autor, 2024.

Nesse contexto, a espectroscopia Raman revela informagdes valiosas sobre a
dindmica e propriedades de materiais através da interagao entre a luz e a matéria. Por
exemplo, pode ser empregada para investigar as interacdes entre magnons, fornecendo
dados precisos sobre a dinamica magnética de um material através do deslocamento
Raman de picos magndnicos. Além disso, a dispersao de fobnons em materiais cristali-
nos é estudada usando a espectroscopia Raman, o que revela informacdes sobre a
estrutura da rede e propriedades térmicas. Os modos vibracionais da rede cristalina
sao identificados através dos picos, fornecendo dados sobre frequéncias vibracionais,
simetria das vibracdes e anisotropia. A intensidade dos picos Raman esta diretamente
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relacionada a polarizabilidade das ligagdes quimicas, permitindo a determinacao de
caracteristicas estruturais e quimicas dos materiais.

3.3 ABSORCAO E REFLEXAO

A absorgédo de luz ocorre quando um material captura a energia luminosa
incidente e a converte em outra forma de energia, como calor. As propriedades de
absorgdo variam conforme a frequéncia da luz e a estrutura atdbmica ou molecular do
material. A espectroscopia de absorgao, por exemplo, mede a absor¢éo de radiagdo em
funcdo da frequéncia ou comprimento de onda (Amorim et al., 2008). Nesse processo,
a amostra absorve energia luminosa, ou fétons, do campo radiante incidente, como
ilustrado na espectrometria de absorcéo atémica, que identifica e quantifica elementos
quimicos com base na absorcéo de luz especifica.

A equacao que descreve a absorgao é:

A =logy, (%) (7)

onde [, € a intensidade da luz incidente e I é a intensidade da luz ap6s passar pela
amostra (Nazareth, 2023).

Por outro lado, a reflexdo da luz ocorre quando um material ndo absorve a
luz incidente, mas a reflete. Esse fenbmeno pode variar de uma reflexao especular,
como a de um espelho, a uma reflexao difusa, dependendo da textura e composicao
do material. A espectroscopia de reflexdo utiliza esse fenbmeno para analisar as
propriedades superficiais dos materiais (Kortum, 2012). Os espectros gerados a partir
dessas técnicas oferecem informacgdes detalhadas sobre as frequéncias caracteristicas
de absorgéo e reflexao, essenciais para a identificacao de substancias e a determinagéo
de sua concentracdo em uma amostra. A Figura 10 ilustra esses dois fenémenos.

Figura 10 — Representagao da absorgéo e reflexao.
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Fonte: O autor, 2024.
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3.4 MAGNETOMETRIA KERR MAGNETO-OPTICA

O efeito eletro-6ptico observado por John Kerr em 1875 foi posteriormente
identificado como uma rotacao do plano de polarizacao da luz refletida por amostras
magnetizadas. Em 1876, Kerr descobriu que esse fenbmeno ocorre quando um feixe
de luz linearmente polarizado é refletido em uma superficie magnetizada, similar ao
efeito Faraday, sendo entdo denominado efeito Kerr magneto-éptico (MOKE). Este
efeito € amplamente utilizado na leitura de informagdes gravadas magneticamente,
especialmente em leitores de discos rigidos de computadores.

O efeito Kerr surge da interacao dos fétons com os elétrons das camadas
do material, resultando na rotagao do plano de polarizacédo da luz refletida. Existem
dois regimes principais do efeito Kerr: 0 MOKE, quando a espessura da amostra é
significativamente maior que o comprimento de penetracao da luz, e o SMOKE, quando
essa espessura € comparavel ou menor que o comprimento de penetracéo. O efeito
Kerr magneto-6ptico de superficie, ou SMOKE, é utilizado em filmes finos magnéticos,
onde a espessura é muito menor que o comprimento de onda da luz incidente, como
ilustrado na Figura 11.

Figura 11 — Sistema de filme fino magnético com indices de refracao ny, n, € ns para o
ar, filme e substrato, espessura d e constante magneto-ética Q.
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Fonte: O autor, 2024.

Primeiramente, vamos definir o conceito de eixo facil de magnetizacao, onde
dipolos magnéticos atdmicos estdo acoplados pela interagcéo de troca, a qual permite
que estes dipolos se alinhem paralelamente. Desse modo, o eixo facil de magnetizacao
€ a diregcdo em que estes dipolos se alinham. Nesse contexto, podemos escrever a
forma mais geral do campo elétrico da luz incidente linearmente polarizada E’ na
direcéo do eixo de um polarizador, que faz um angulo 6, com o plano de reflexdo da
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luz, da seguinte forma:
, E E )
o A (®)
E Eysind,

s

Assim, obtemos o campo elétrico da luz refletida E" pela amostra multiplicando
0 campo E‘ pela matriz de reflexdo R:

[ By _ B E _ | Tps| |Eocost, . ©)
E? E! Tsp Tss| | Eosind,
A luz refletida passa por um analisador e a luz que chega ao detector E¢ é
a projecao da luz refletida na direcdo do eixo deste analisador (considerado ideal),
colocado numa diregéo arbitraria fazendo um angulo 6, com o plano de reflexdo, de

modo que:

Fd = E} cos0, + E sin0,. (10)
A intensidade detectada € dada por [ = \Ed\g. Fazendo algumas manipulagdes
matematicas, obtemos a intensidade relativa detectada, o chamado sinal Kerr:

I
Iy = i |7 €OS O + 7 510 6,,) €08 O + (g, €OS B, + T4 50 6),) 510 O, | . (11)

onde I = |E,|*. Classificamos o efeito Kerr magneto-6ptico de acordo com a direcéo da
magnetizacdo da amostra: tranversal, longitudinal e polar, como mostra a Figura 12 (a),
(b) e (c) respectivamente.

Figura 12 — Configurac¢des do efeito Kerr em um filme fino.
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Fonte: O autor, 2024.
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3.5 MAGNETOMETRIA DE AMOSTRA VIBRANTE (MAV)

A técnica MAV (Vibrating Sample Magnetometer, VSM, em inglés) € amplamente
utilizada em laboratérios para caracterizar as propriedades magnéticas de materiais.
Em geral, os componentes basicos de um magnetdmetro incluem uma fonte de corrente,
um eletroima, um sensor de campo magnético e um sistema para movimentar a amostra.
Esses dispositivos exploram conceitos fisicos que relacionam fenémenos elétricos e
magnéticos, utilizando sensores para converter o campo magnético em um sinal elétrico
(Araujol [2021)).

Desenvolvido por Simon Foner, o MAV destaca-se em laboratérios de pesquisa
por seu desempenho confiavel, simplicidade de operacéo e alta sensibilidade (Caval-
canti, 2015). E particularmente Gtil para determinar curvas de histerese magnética,
que descrevem a relacao entre a magnetizacao de um material e 0 campo magnético
externo. No MAV, uma amostra de material magnético € exposta a um campo magneé-
tico oscilante, geralmente gerado por eletroimas, aplicado tanto na direcao transversal
quanto na longitudinal em relagdo a vibragdo da amostra. A amostra € montada em
um suporte que permite sua vibragdo mecanica, enquanto um amplificador lock-in sele-
ciona e amplifica apenas os sinais com determinada frequéncia e fase, aumentando
significativamente a sensibilidade do sistema.

Durante a aplicagdo do campo magnético oscilante, a amostra passa por ciclos
repetidos de magnetizacdo e desmagnetizagao, e sua resposta magnética é registrada.
Esse registro € um campo AC detectado, gerado pela prépria vibracdo da amostra. As
bobinas de detecc¢ado, que atuam como sensores de leitura no MAV, captam esse sinal,
conforme ilustrado na Figura 13.

Figura 13 — Representagao do funcionamento do MAV.
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Fonte: O autor, 2024.
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Através do principio de reciprocidade (Santos, 2011), podemos calcular o fluxo
de um dipolo na area delimitada pelo sensor usando a lei de Bio-Savart sem a necessi-
dade de se calcular o fluxo no sensor.

O fluxo ¢ é dado por:

6="m (12
onde a tensdo induzida U(t) € dada por:
dd
) =— (13)

Como o MAV faz a amostra com momento magnético m ao longo do eixo z vibrar
com uma frequéncia angular w = 27 f e uma amplitude A, a tensdo AC da bobina de
deteccao é dada por:

U(t) = G(r)mAw cos wt. (14)

A fungéo G(r) é chamada de fungéo sensibilidade, que representa a variagéo
espacial da sensibilidade da bobina de detecgdo. E através dela que podemos obter
as curvas de histerese que sao resultados da magnetizagdo e desmagnetizacéao dos
materiais em estudo.

3.6 MICROSCOPIA ELETRONICA DE VARREDURA (MEV) E MICROSCOPIA ELE-
TRONICA DE TRANSMISSAO (MET)

O microscépio eletrénico de varredura (MEV) e o microscépio eletrénico de trans-
missédo (MET) sdo ferramentas de microscopia que permitem a observacao detalhada
de estruturas em escalas extremamente pequenas. O MET, com seu grande poder
de resolucéao, oferece vantagens em relagado ao microscopio 6ptico, possibilitando a
observacéao do interior de amostras e a visualizacado de detalhes em baixas dimensdes
(Segantini; Dantas, [1996). Utilizando um feixe de elétrons sob alta tensao, focado por
lentes eletromagnéticas, o MET analisa apenas os elétrons transmitidos pela amostra,
gerando uma imagem detalhada, como ilustrado na Figura 14.

Figura 14 — Esquema dos principais componentes do MET.
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Fonte: O autor, 2024.



31

O primeiro MEV foi desenvolvido em 1942 nos laboratérios da Radio Corporation
of America (RCA), capaz de analisar amostras espessas com um detector de elétrons
secundarios (Ramos, 2013). O MEV possui uma coluna éptico-eletrénica semelhante
a do MET, porém mais simples, composta por um canhao de elétrons, sistema de
demagnificacdo, unidade de varredura, cdmara de amostra, detectores e sistema de
visualizagédo. O processo de funcionamento, ilustrado na Figura 15, comeg¢a com a
geracao de um feixe de elétrons pelo canhao, adequado para analise pelos detectores.

Figura 15 — Esquema dos componentes do MEV.
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Fonte: O autor, 2024.

Esse feixe de elétrons passa por um processo de demagnificacdo por meio de
diversas lentes eletromagnéticas, resultando em um feixe focalizado com pequeno
diametro que explora a superficie da amostra ponto a ponto, varrendo em linhas
sucessivas. O sinal resultante é captado por um detector e posteriormente exibido em
uma tela catddica.

3.7 ESPECTROSCOPIA POR ENERGIA DISPERSIVA (EED)

A espectroscopia por energia dispersiva (EED) é fundamental para a identifi-
cacao e quantificagao de elementos em uma amostra. Utilizada em conjunto com o
microscopio eletrénico de varredura, a EED proporciona uma anélise detalhada da
composicao elementar dos materiais (Duarte et al., |2003). O principio operacional
da EED baseia-se na interacéo entre a radiacao eletromagnética de alta energia e
a matéria. Conforme descrito pela lei de Moseley, a radiagdo de raios X € capaz de
ejetar elétrons das camadas internas dos atomos. A lacuna criada é preenchida por um
elétron de uma camada mais externa, e a energia liberada durante esse processo de
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relaxamento é emitida na forma de um féton de raios X, cuja energia é caracteristica
para cada elemento.

A EED é sensivel a baixas concentragoes (Zampieron, 2011), com limites
minimos de deteccao abaixo de 0,1 nos melhores casos. Oferece um alto grau de
precisao relativa, geralmente entre 2 a 4, e é ndo destrutiva na maioria das situagoes.
Geralmente, a técnica requer um esforgo e tempo minimos de preparacao da amostra
e fornece analises completas de amostras complexas rapidamente, muitas vezes em
menos de um minuto. A Figura 16 ilustra um exemplo de funcionamento da técnica.
As letras K, L e M referem-se aos niveis de energia dos elétrons, enquanto as linhas
indicam as transicoes. O processo de relaxamento de M para L ou de L para K é
descrito como transi¢gées L ou K, respectivamente, enquanto a transicao de M para K
€ representada como uma transigdo K. Esses processos sédo descritos pela notagéo
de Siegbahn (Siegbahn, [1982).

Figura 16 — Principio de funcionamento do EED.
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Fonte: O autor, 2024.

3.8 DIFRATOMETRIA DE RAIOS X (DRX)

A difracao de raios X € utilizada na caracterizagdo de materiais, empregando
radiagdo de raios X com comprimento de onda semelhante ao espagamento entre
os atomos para investigar a estrutura cristalina das amostras (Silva, 2020). Quando
os raios X incidem em um material, eles interagem com os elétrons dos atomos e
sofrem difracdo, um fenbmeno pelo qual os raios X desviam de sua trajetoéria original.
Este desvio ocorre em angulos especificos determinados pela estrutura do material
(Filho; Lopes, 2014). Além disso, a difracao de raios X pode ser usada para determinar
a composi¢cdo da amostra, a cristalinidade e a pureza da fase (Silva et al., 2014).
Podemos observar esse processo na figura 17.
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Figura 17 — Principio de funcionamento do DRX.
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Para cristais maiores, como macromoléculas e compostos inorgénicos, a difra-
cao de raios X pode ser utilizada para determinar a estrutura dos atomos dentro da
amostra (Bleicher; Sasaki, 2000). Quando o tamanho do cristal € muito pequeno, a difra-
cao de raios X ainda permite a determinagao da composi¢cao da amostra, cristalinidade
e pureza da fase. Nesta técnica, ocorre a difragdo construtiva, na qual os raios X de
mesmo comprimento de onda interferem de maneira a somar suas amplitudes, criando
um feixe com maior intensidade para um angulo especifico de difracao (Napolitano et
al., 2007). A maior intensidade do feixe resulta em um sinal mais forte para esse angulo
especifico de difragao. O angulo de difragdo pode entdo ser utilizado para determinar a
distancia entre os planos atémicos utilizando a lei de Bragg, conforme apresentado na
equacao a seguir:

nA = 2dsin(0). (15)

A lei de Bragg foi derivada pelos fisicos ingleses Sir W. H. Bragg e seu filho Sir W. L.
Bragg (Saitovitch, [1995) em 1913 para explicar por que as faces clivadas de cristais
refletem feixes de raios X a certos angulos de incidéncia 6. A variavel d representa a
distancia entre as camadas atdémicas em um cristal, A\ € o comprimento de onda do
feixe de raios X incidente e n € um numero inteiro.

3.9 NOVA TECNICA

3.9.1 RESSONANCIA PLASMONICA DE SUPERFICIE (SPR)

A ressonancia plasmoénica de superficie explora a interagéo entre luz e elétrons
em uma superficie metalica para detectar mudancas no indice de refracao préximo
a superficie e foi demonstrada pela primeira vez por Otto (Ottol [1968). Esta técnica
costuma ser utilizada para estudar interagdes moleculares, como a ligagéo de proteinas
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e a deteccao de biomarcadores e biossensores (Daghestani; Day, 2010). A SPR baseia-
se na deteccédo de mudancgas no indice de refracao préximo a superficie de um material,
onde ocorre a ressonancia dos plasmons de superficie.

Quando um feixe de luz polarizada € dirigido sobre uma fina camada metalica
(geralmente de ouro) em um angulo especifico, parte da luz é refletida e parte é
absorvida, excitando os plasmons de superficie. Este fenémeno ocorre em um angulo
especifico chamado de angulo de ressonancia. Quando as moléculas se ligam a
superficie do material, alteram o indice de refragdo local, modificando o angulo de
ressonancia. Medindo essas mudancas, é possivel obter informacdes sobre a interacao
molecular, como energia cinética, afinidade e especificidade. A Figura 18 nos fornece
uma breve ilustracdo de como a técnica funciona.

Figura 18 — Esquema da técnica de ressonancia plasmoénica de superficie.
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Fonte: O autor, 2024.

3.9.2 POLARITONS PLASMONICOS DE SUPERFICIE (SSPS)

Por outro lado, também ha os polaritbns plasmonicos de superficie que po-
dem ser descritos como fétons acoplados a excitacao de elétrons em metais (Zayats;
Smolyaninov; Maradudin, 2005). Com a extensa aplicacao dos polaritons plasmonicos
de superficie em areas como nano-éptica, comunicacao e circuitos opticos descobriu-se
um grande potencial para a industria de chips (Novotny; Hecht, [2012). Como ocorrem
na interface entre um metal e um material dielétrico, a interacdo ressonante entre os
SPPs e a radiagéo eletromagnética nessas interfaces metalicas gera um campo éptico
(Zhang; Zhang; Xu, [2012).

Com o tempo, descobriu-se que os polaritons plasménicos de superficie na
interface entre um metal e um dielétrico ndo podem ser excitados pela luz que se
propaga nesse mesmo dielétrico. Portanto, outras abordagens foram adotadas e os
primeiros esquemas experimentais utilizando um prisma desenvolvido por Otto, Raether
e Kretschmann (Maier; Maier, 2007). A Figura 19 representa a propagacéo da onda
(SPP) que se propaga ao longo da interface.
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Figura 19 — Representacao dos polaritons plasmdnicos de superficie.
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Fonte: O autor, 2024.

Com base nessas duas abordagens desenvolvemos uma técnica durante o
mestrado intitulada Espectroscopia de ressonéncia de plasmon de superficie e mag-
non assistida por efeitos térmicos spintrénicos, a qual a descrevemos nas proximas
subsecoes.

3.9.3 ESPECTROSCOPIA DE RESSONANICA DE PLASMON E MAGNON ASSIS-
TIDA POR EFEITOS TERMICOS SPINTRONICOS

A SPR é utilizada para investigar a interacdo de luz com elétrons na superficie
de materiais condutores, tipicamente metais. Essa técnica envolve a excitacdo de
plasmons de superficie, que sédo oscilagbes coletivas de elétrons na interface entre
um metal e um dielétrico. Os SPPs sao modos eletromagnéticos que se propagam ao
longo da interface metal-dielétrico, acoplados as oscilacdes de densidade de carga
(plasmons de superficie). Eles combinam a natureza dos plasmons de superficie com
ondas de luz, permitindo o confinamento e controle da luz em escalas bem pequenas.
A combinacéao da SPR com SPPs potencializa a sensibilidade e a precisao na detecgao
de alteracdes no ambiente da superficie, sendo especialmente util em aplicacdes que
requerem alta resolugao.

Por outro lado, os magnons, que sao quase-particulas associadas a ondas de
spin em materiais magnéticos, representam a quantizacao das excitacdes coletivas dos
spins dos elétrons. Eles sdo fundamentais para a area da spintrénica, que explora o spin
dos elétrons, além de sua carga para desenvolver novas tecnologias de armazenamento
e processamento de informagdes. A combinacdo da SPR, SPPs e magnons pode gerar
efeitos complexos e inovadores, especialmente quando se consideram os efeitos
térmicos, resultando na nossa ideia para a técnica de Espectroscopia de Ressonéancia
de Plasmon de Superficie e Magnon Assistida por Efeitos Térmicos Spintronicos. O
esquema da técnica esté descrito na Figura 20.

A configuracao experimental desta técnica inclui uma base, um sensor spin-



36

Figura 20 — Representagao da técnica desenvolvida na UACSA/UFRPE.
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Fonte: O autor, 2024.

termo-o6ptico, um espectrémetro, duas lentes (L1 e L2) e uma fonte de luz (laser). O
principio da técnica baseia-se na excitagdo de plasmons de superficie pela luz incidente
e na deteccao das alteracdes na ressonancia de plasmon causada pelas interacoes
magnonicas e pelos efeitos térmicos spintronicos. Quando um gradiente térmico é
aplicado, ele pode induzir correntes de spin e excitar magnons, que interagem com 0s
plasmons de superficie. As mudangas resultantes na ressonancia sao entao analisadas
para extrair informacdes sobre as propriedades magnéticas e térmicas do material.

3.9.4 FUNCIONAMENTO DA TECNICA

A base de Nylon fabricada por nés sustenta o arranjo experimental, garantindo
precisao no posicionamento dos componentes. O laser de 670 nm e 5 mW excita os
plasmons de superficie nas amostras de NiO, com duas lentes colimando e focalizando
o feixe. O sensor spin-termo-o6ptico detecta variacdes na ressonancia de plasmons
causadas por interacdes magnonicas e térmicas, convertendo-as em sinais elétricos
ou épticos. O espectrémetro analisa a luz refletida ou transmitida, separando-a em
componentes espectrais para medir a intensidade em diferentes comprimentos de onda,
permitindo uma analise detalhada das mudangas na ressonancia.
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4 RESULTADOS

Neste capitulo, mostramos a caracterizagao das nossas amostras de NiO usando
as técnicas de difragao de raios X, microscopia eletrénica de varredura, espectroscopia
UV-Vis, espectroscopia por energia dispersiva e espectroscopia Raman. Concomitan-
temente, foram feitas medidas utilizando a técnica de espectroscopia de ressonancia
de plasmon e magnon assistida por efeitos térmicos spintrénicos, em amostras de
IrMnj3/Pt, Py/Co, nanofios de NiFe, Fe e Co, além de uma abordagem analitica dos
nanofios e em amostras 2D.

4.1 AMOSTRAS DE NIO

Por se tratar do material fonte de estudo deste trabalho, realizamos um estudo
detalhado de suas propriedades. As amostras utilizadas dos cristais de NiO (6xido
de niquel) tém propriedades interessantes e sao frequentemente estudadas em pes-
quisas cientificas devido as suas aplicagdes em diversas areas, como optoeletrénica,
spintrénica, magnetismo, éptica e ciéncia dos materiais. O NiO apresenta diferentes
caracteristicas Opticas e elétricas devido as variagdes em sua estequiometria (SILVA,
2012). Toma-se por exemplo, filmes com arazdo Nie O, 1 : 1. Nesse caso, os cristais de
NiO sao isolantes perfeitos com uma resistividade de 10'* Q cm a temperatura ambiente.
Ja as suas formas nao estequiométricas apresentam um aumento de condutividade,
sendo entdo uma das formas utilizadas para variar as suas propriedades elétricas
(Lima, 2015). O NiO possui uma estrutura cristalina de tipo cubica de face centrada
(cfc), onde os ions de niquel Ni?* estdo arranjados em uma matriz de ions de oxigénio
O?~, como mostra a Figura 21, na qual temos em azul os ions de niquel e em vermelho
os ions de oxigénio.

Figura 21 — Representacao da estrutura do éxido de niquel (NiO).

Fonte: O autor, 2024.
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A estrutura caracteristica do NiO proporciona varias propriedades elétricas e
magnéticas unicas, conferindo ao material uma significativa vantagem em diversas
aplicacdes. O NiO é um semicondutor tipo p (Barros, 2009), caracterizado por uma
ampla lacuna de banda e um alto coeficiente Seebeck. A preparacdo do NiO pode
ser realizada por diferentes métodos. Por exemplo, aquecendo pé de niquel acima de
400 °C, ocorre a reagao com oxigénio para formar NiO. Em outra aplicagdo comercial,
o Oxido de niquel verde é utilizado em supercapacitores (Silva, |2016), obtido pela
aquecimento de uma mistura de p6 de niquel e 4gua a 1000 °C. Na catalise, o NiO tem
sido explorado como um catalisador eficaz em diversas reagdes, incluindo a reforma
de metano, hidrogenacgéo e oxidagéo de compostos organicos. A sua notavel atividade
catalitica e estabilidade térmica tém despertado interesse significativo para melhorar a
eficiéncia de processos industriais (Mou et al., [2022).

O 6xido de niquel tem sido extensivamente estudado em aplicagdes de catalise
devido as suas propriedades unicas. Ele se destaca como um catalisador eficaz em
diversas reacgoes, incluindo a reforma de metano, um processo crucial na produgao
de hidrogénio, onde o NiO tem mostrado resultados promissores (Asencios; Rodella;
Assaf, 2015). Além disso, na hidrogenacédo, uma reacado fundamental na indastria
quimica, o NiO facilita a adicao de hidrogénio a outras moléculas, como evidenciado em
estudos anteriores (Oliveira, 2008). A morfologia das nanoestruturas de NiO também
desempenha um papel significativo em sua atividade catalitica. Por exemplo, nanofibras
ocas de NiO (NiO-NFBs) sintetizadas por sopro de solu¢gao demonstraram ter uma
atividade catalitica superior em comparac¢ao com nanoparticulas 3D de NiO (NiO-NPTs)
sintetizadas pelo método de citrato, que é bem estabelecido (Silva et al., 2020).

Com base no contexto apresentado, nas proximas se¢des caracterizamos as
amostras de NiO usando as técnicas de difracao de raios-X (DRX), microscopia eletro-
nica de varredura (MEV), espectroscopia UV-Vis, espectroscopia por energia dispersiva
(EED) e espectroscopia Raman.

4.2 CARACTERIZACAO

421 COMPOSICAO

Nas nossas amostras crescidas por epitaxia de feixe molecular (MBE do inglés
Molecular-Beam Epitaxy) em colaboragdo com a Universidade Estadual de Nova lorque
nos Estados Unidos, a analise EED mostrada na Figura 22 revelou a presenca de
niquel e oxigénio. Os picos no espectro correspondem a esses elementos, que sdo
caracteristicos do éxido de niquel. Observam-se picos distintos de Ni (68,85%) e de O
(31,15%). Esses resultados indicam que niquel e oxigénio sdo os Unicos componentes
presentes nas nossas amostras.

Os resultados da analise EED em nossas amostras sugerem que elas sao de



39

Figura 22 — Espectro EED para a amostra de NiO.
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excelente qualidade. Além disso, essas informacdes podem ser Uteis para entender
melhor as propriedades e o comportamento do material (Santos, 2021).

4.2.2 ANALISE ESTRUTURAL

Neste trabalho, as amostras de NiO foram caracterizadas por difragéo de raios
X na faixa de angulo 10° a 80°, revelando um unico pico de alta intensidade, indicando
que se trata de um monocristal de éxido de niquel, conforme mostrado na Figura 23.

Figura 23 — Padréo de Raios X para a amostra de NiO.
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4.2.3 MORFOLOGIA

No caso especifico do NiO, a MEV revela informagdes essenciais sobre a
estrutura e morfologia do material. E possivel observar cristais, sua forma, tamanho e
distribuicdo de tamanho de graos, além da identificacdo de poros ou defeitos. A analise
da imagem de MEV do NiO oferece uma visao preliminar da presenca de estruturas
cristalinas, indicando a formacgéao bem-sucedida do NiO. Além disso, a distribuicdo e o
tamanho dos cristais fornecem insights sobre a qualidade do material e o processo de
sintese utilizado (Ghiggi, [2008). Nossas amostras foram produzidas pela técnica de
epitaxia de feixe molecular (MBE) e podemos visualizar as imagens obtidas na Figura
25.

Figura 24 — Imagens tipicas de microscopia eletrdnica de varredura das nossas amos-
tras de NiO.

" W

Fonte: O autor, 2024.

A Figura 25 (a) exibe uma amostra triangular com uma superficie plana e uni-
forme. Na Figura 25 (b), observa-se uma estrutura que parece ser fibrosa ou cristalina,
ampliada 5.000 vezes, com uma barra de escala de 2 micrébmetros. A Figura 25 (c)
revela uma variedade de formas e tamanhos de cristais na amostra de NiO, indicando
uma topologia nao uniforme. Alguns cristais aparecem quebrados ou fraturados, pos-
sivelmente devido ao processo de corte e preparagdao da amostra para a realizagéo
de medidas. Por fim, a Figura 25 (d) mostra uma superficie aspera e irregular, com
pequenos relevos e vales, ampliada 30.000 vezes e com uma barra de escala de 200
nm. As imagens de nossas amostras também destacam a irregularidade da superficie,
com éareas de alta e baixa densidade. Essa caracteristica pode ser atribuida a presenca
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de poros ou vazios na estrutura do material, fendbmenos comuns em materiais como o
NiO (Guansel et al., 2003)

4.2.4 PROPRIEDADES OPTICAS

No contexto da espectroscopia UV-Vis, sdo obtidas informacdes valiosas sobre
a banda de absor¢éo 6ptica das nossas amostras (Marques, 2022). Esta banda é onde
o material absorve luz devido a excitagéo de elétrons de um estado fundamental para
um estado excitado. Na Figura 24, apresentamos o grafico do espectro de absorcao do
NiO.

Figura 25 — Espectro de absorgcéo do NiO.
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Fonte: O autor, 2024.

A analise do grafico revela que a absorgcao atinge um vale em torno de 320 nm
e depois aumenta gradualmente até cerca de 400 nm. Esse comportamento sugere a
presenga de diferentes transi¢coes eletrénicas no material. A banda de absorgao o6tica é
a regiao do espectro eletromagnético onde um material absorve luz. No grafico das
nossas amostras de NiO, identificamos que a banda de absorcéo ética corresponde
aos vales onde a absorcao atinge seu minimo, aproximadamente em 320 e 600 nm.

No NiO, a absorcao de luz na regido UV-Vis é atribuida a transigcbes eletrdnicas
entre bandas de energia no material. Essas transicoes séo influenciadas pela estrutura
cristalina do material, presenca de defeitos e impurezas, e temperatura (Oliveira et
al., 2019). Na espectroscopia UV-Vis, as transi¢gdes eletronicas importantes sdo as
transicdes n — 7* e m — 7*. Na transi¢cdo n — =*, um elétron de um par de elétrons
nao compartilhados em um atomo de oxigénio ou nitrogénio é promovido para um
orbital molecular anti-ligante. Esta transicdo requer menos energia (comprimento de
onda mais longo) do que uma transicdo = — 7* dentro do mesmo cromoforo. Com



42

base no nosso grafico de espectroscopia UV-Vis para o NiO, podemos inferir que as
transigcdes eletrénicas observadas sdo do tipo n — 7* e 7 — 7*, respectivamente.

No contexto da espectroscopia Raman, esta técnica é crucial para identificar a
estrutura quimica de materiais, utilizando luz monocromatica, colimada, coerente e de
determinada frequéncia, que € espalhada ao incidir sobre o material estudado (Faria;
Santos; Gongalves, [1997). Existe uma relacdo direta entre a espectroscopia Raman
e as excitacoes de baixa frequéncia, como fénons, magnons e plasmons. Os fénons
representam a energia associada as vibragées dos atomos em um cristal (Lopes), [2001),
enquanto os magnons estao relacionados a energia das ondas de spin em materiais
magnéticos (Anselmol, [1995). Esta técnica também pode observar plasmons e exci-
tacoes em gaps de supercondutores (Rodrigues, 2010). Utilizamos a espectroscopia
Raman para observar e identificar essas quase-particulas nas amostras de NiO. As
propriedades magnéticas do material antiferromagnético e o comportamento dos spins
no NiO sao influenciados por diversos parametros, como morfologia, estrutura, concen-
tracdo de vacancias de Ni e defeitos superficiais (Duan et al., 2012). A modificagao
desses parametros altera significativamente o comportamento 6ptico e magnético,
evidenciado por estudos utilizando espectroscopia Raman (Baran et al., 2016) (Chen
et al., 2017).

A investigacao e inducao de excitagcdes magnénicas em nanomateriais, tanto
ferromagnéticos quanto antiferromagnéticos, tém despertado consideravel interesse
recentemente devido as suas potenciais aplicagées no processamento e armazena-
mento de informagodes (Jungfleisch; Zhang; Hoffmann| 2018). Esse crescente interesse
reflete uma melhor compreensao das propriedades magnéticas em escalas nanomé-
tricas, abrindo caminho para avangos tecnoldgicos significativos. A exploragdao das
propriedades relacionadas aos fénons, magnons e pldsmons em nanomateriais de
NiO representa um desafio significativo, uma vez que a interagao entre essas quasi-
particulas e o acoplamento spin-fénon, spin-rede e luz-spin-rede exige abordagens
analiticas e experimentais refinadas (Aytan et al., 2017). Dessa forma, o desenvolvi-
mento de novas técnicas e dispositivos torna-se crucial para a investigacao dessas
excitacdes, permitindo ndo apenas a dissociacdo do acoplamento spin-fénon, mas
também a ampliacdo das possibilidades de aplicagdo dos nanomateriais em tecnologias
emergentes.

O grafico que representa a intensidade da radiacao espalhada em fungéao de
sua energia (dada em nimeros de onda e expressa em cm~!) é chamado de espectro
Raman. Realizamos duas analises de espectroscopia Raman para a mesma amostra
(Figura 26), uma com o laser de comprimento de onda de 532 nm e outra com o laser
de comprimento de onda de 633 nm. Portanto, usar a espectroscopia Raman pode
identificar fobnons, magnons e plasmons ao analisar as mudangas na energia dos fétons
apds o espalhamento.



43

Figura 26 — Espectro Raman de uma amostra de NiO para o laser de 532 nm e 633 nm.
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As caracteristicas do espectro Raman, como posicao e forma dos picos, revelam
informagdes sobre fébnons, magnons e plasmons. A varredura identificou picos relevan-
tes, sendo que os destacados em verde, documentados na literatura, serdo discutidos
a sequir.

Figura 27 — Picos observados no espectro Raman com classificacao para as quase-
particulas na literatura.
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O espalhamento Raman em NiO puro permite identificar excitacdes de um
fénon, sendo os modos transversal 6ptico (TO) e longitudinal éptico (LO), e também
de dois fénons, que correspondem aos modos (2 TO, TO + LO e 2 LO). Além disso,
possibilita identificar excitagées de um, dois e quatro magnons, por exemplo (Sunny,
2021). O espectro Raman do NiO monocristalino mostra varias bandas na regiao a
partir de 400 cm~! (Mironova-Ulmane et al., 2011). As primeiras quatro bandas sdo de
origem vibracional as quais correspondem aos modos TO e LO de um fénon (1F) a
570 cm~!, aos modos 2 TO de dois fonons (2F) a 730 cm~!, modos TO + LO em 906
cm~! e modos 2 LO em 1090 cm~! (Gandhi et al., 2013). A Gltima banda mais forte a
1490 cm~! é devida a uma dispersao de dois magnoéns (2M), em alguns estudos ela é
bem observada ao aumentarem a temperatura (Sildos et al., 2019). A magnitude de
2M esté intrinsecamente ligada aos procedimentos de preparacao, a temperatura da
superficie, a dimensao das particulas e a morfologia das nanoparticulas. Geralmente, a
magnitude dos modos magnéticos tendem a diminuir conforme as particulas diminuem
de tamanho, desaparecendo quando atingem dimensdes inferiores a 10 nm, devido aos
defeitos causados pela vacancia de Ni?* e a desordem presente na estrutura cristalina
(Carneiro et al., 2010). Além disso, alguns estudos sugerem que o aparecimento de 1
LO ¢é atribuido a desordem introduzida pelos defeitos e a dispersao a partir da regiao
alargada que ndo é o centro da zona de Brillouin devido a danos na simetria de
transmissado nas nanoestruturas (Mironova-Ulmane et al.,|2011). Nesse contexto, foram
feitos fits com a curva Lorentziana, conforme Figura 28, melhorando a visualizacdo dos
picos e confirmando a precisao dos dados experimentais.

Figura 28 — Procedimento utilizado para fits com a curva Lorentziana.
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4.2.5 MEDIDAS USANDO A TECNICA DE ESPECTROSCOPIA DE RESSONANICA
DE PLASMON E MAGNON ASSISTIDA POR EFEITOS TERMICOS SPINTRO-
NICOS

O processo experimental que adotamos comega com a preparagao, onde o
material a ser estudado € posicionado sobre a base e alinhado corretamente. O laser é
ajustado para emitir um feixe de luz com as caracteristicas desejadas (comprimento
de onda, intensidade, etc). A luz do laser é colimada pela primeira lente e entao
focalizada pela segunda lente na superficie do material. Quando o feixe de laser
incide sobre a superficie, ele excita plasmons de superficie, gerando uma ressonancia.
Um gradiente térmico é entao aplicado ao material, induzindo correntes de spin e
excitacdo de magnons. Essas excitacdes interagem com os plasmons de superficie,
causando variagdes na ressonancia. O sensor spin-termo-6ptico detecta as variacdes
na ressonancia de plasmon de superficie, que sdo convertidas em sinais enviados ao
espectrémetro. O espectrémetro analisa a luz refletida ou transmitida, separando-a em
seus componentes espectrais e registrando as mudangas na intensidade e posicao
dos picos de ressonancia. Os dados coletados pelo espectrobmetro sao analisados
para extrair informacdes sobre as propriedades magnénicas e térmicas do material,
como transporte de magnons, correntes de spin induzidas por gradientes térmicos
e alteragdes nas propriedades magnéticas. Na Figura 29, mostramos um sinal de
plasmon de superficie obtido em uma amostra de cristal de NiO onde 20 nm de ouro
(Au) foi eletrodepositado.

Figura 29 — Espectro obtido com a técnica feita na UACSA/UFRPE em uma amostra
de NiO/Au.
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Fonte: O autor, 2024.

Apds a coleta dos espectros, observamos caracteristicas distintas que séo
indicativas da presenca e interacao de plasmons de superficie, conforme mostrado
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na Figura 29. Os espectros revelam picos de ressonancia que sao resultado direto
da excitacao dessas ondas de superficie por meio da incidéncia do feixe de laser. A
analise dos espectros mostra variacdes na intensidade e na posicao dos picos de
ressonancia em relacao ao comprimento de onda da luz incidente. Essas variacoes sao
consistentes com os efeitos esperados da interacao entre os pldsmons de superficie e
as excitagdes magndnicas, bem como dos efeitos térmicos spintrénicos induzidos pelo
gradiente térmico aplicado. Os picos de ressonancia identificados nos espectros cor-
respondem as frequéncias em que ocorre a excitacao mais eficiente dos plasmons de
superficie. Ao comparar esses picos com dados encontrados na literatura, observamos
uma concordancia significativa, validando assim nossas medidas experimentais. Essa
concordancia com os dados da literatura confirma a presenca e a identificacao correta
dos plasmons de superficie em nosso sistema experimental. Além disso, sugere que as
interacdes entre plasmons, magnons e efeitos térmicos spintrénicos estdo ocorrendo
de acordo com os modelos tedricos estabelecidos.

Concomitantemente ao trabalho proposto nas amostras de NiO, realizamos estu-
dos em outros materiais afim de observar novos efeitos e deslumbrar novas aplicacées.

4.3 AMOSTRAS DE IRMN; E IRMN;/PT

Os estudos recentes tém amplamente explorado os materiais antiferromagnéti-
cos que exibem estados topologicamente protegidos em suas bandas de momento e
aqueles que demonstram uma topologia néo trivial na interface do espaco real. Essas
caracteristicas sao fonte de inspiragao para o avango no desenvolvimento de novos
dispositivos na esfera da spintrénica antiferromagnética (Zelezny et al., 2017). Um
exemplo notavel consiste no antiferromagneto nao colinear IrMn3, que manifesta uma
impressionante energia de anisotropia magnetocristalina de 10 meV por célula unitaria.
Sua estrutura cristalina é cubica de face centrada, evidenciando um angulo Hall de
spin significativo, aproximadamente 0, 35, na diregéo cristalografica [001]. Destaca-se
que o ferromagnetismo local dos spins ndo compensados pode induzir uma simetria
antiferromagnética no material adjacente. A platina (Pt) emerge como uma escolha
promissora para o acoplamento, dada sua natureza quase-ferromagnética, conforme
o critério de Stoner (Liang et al., 2018). Consequentemente, a combinagao de IrMn;
e Pt surge como candidatos promissores para a deteccao de ressonancia devido ao
ferromagnetismo na interface. A técnica de ressonancia ferromagnética (FMR), aplicada
tanto com quanto sem corrente elétrica, proporciona meios eficazes para essa detec-
cao (Holanda et al., [2020). Nesse sentido, foram identificados sinais de ressonancia
ferromagnética na amostra de IrMn3/Pt, tanto na auséncia quanto na presenga de
corrente elétrica. Além disso, investigamos a variagdo do amortecimento na interface
em resposta a corrente elétrica.
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Os filmes de IrMnj utilizados foram depositados por evaporagéo catédica com
pressdes de base de 1 x10~7 torr e de argon de 3 mtorr a uma temperatura de 843 K
nos substratos de MgO (100). Em seguida, depositamos a camada de Pt a temperatura
de 373 K para difusdo em IrMnj3 e a camada de Ti a temperatura ambiente. Utilizamos
a camada de Ti (2 nm) para proteger as propriedades da superficie da camada de
IrMn3 ou de Pt. Descobrimos que IrMn3 tem uma constante de rede de (0,377 £ 0,001)
nm, que corrobora com os valores da literatura (Jenkins et al., |2019). A Figura 30
mostra um padrao de difracao de raios X para IrMns em um substrato de MgO (100).

Figura 30 — Padrao de difragéo de raios X para o IrMns em um substrato de MgO (100).
8

10
of MgO(200 ]
o 107} £0(200) 1
2 i
210y [*Mn,(200) |
N |
£ 10 1

[S—
=)

0 N M
30 40 50 60
20 (graus)

Fonte: O autor, 2024.

Em outra analise, o padrao de difracao de raios X da Figura 31 mostra que a Pt
cresceu na superficie do IrMnj, apresentando diferentes fases.

Figura 31 — Padrao de difracdo de raios X para o IrMn3(10 nm)/Pt(6 nm)/Ti(2 nm).
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A qualidade das amostras também foi analisada por MET, como mostra a
micrografia da amostra IrMn;(10 nm)/Pt(6 nm)/ Ti(2 nm) na Figura 32.
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Figura 32 — Micrografia de microscopia eletrénica de transmisséo da interface IrMn3(10
nm)/Pt(6 nm)/Ti(2 nm).

Fonte: O autor, 2024.

Podemos estabilizar uma polarizacao de troca a temperatura ambiente para a
bicamada IrMn3 /Py, e assim o IrMn3 é ordenado antiferromagneticamente a tempera-
tura ambiente (Zhang et al.,[2016) (Jenkins et al., [2019). Isso também aconteceu com o
ferromagnetismo na interface antiferromagnética e quase-ferromagnética que também
€ estabilizado. Para a deposicado das amostras, utilizamos uma mascara metalica para
evitar qualquer tipo de contaminagao na superficie do MgO, e um guia de onda coplanar
na superficie da amostra, como mostrado na Figura 33.

Figura 33 — Guia de ondas coplanar depositado por evaporagao de feixe de eletrons no
topo das amostras.
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Fonte: O autor, 2024.

Medimos os sinais de ressonancia pela técnica de ressonancia ferromagnética
por analisador de rede vetorial (VNA-FMR). Obtivemos, através do ajuste de Lorentz,
as larguras de linha de varredura de frequéncia (A fyna). Neste processo, medimos
o coeficiente de transmissdo varrendo a frequéncia a cada campo magnético fixo
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(Holanda et al., 2020). Neste contexto, podemos detalhar o processo experimental
baseando-se em uma andlise estrutural, de acordo com a Figura 34.

Figura 34 — a) Célula unitaria do IrMn3s com momentos Mn. b) Secéo transversal da
configuracao de interface dos spins para fora do IrMns. ¢) Configuracédo de
ressonancia da rotacao dos spins de IrMn3 € Pt sob campo magnético. d)
Efeito magnético interfacial de IrMn3; em ressonancia, acumulando spin na
direcédo da Pt. e) Efeito Hall de spin da Pt em ressonancia. f) Sistema de
coordenadas das correntes de spin do IrMns.
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Na Figura 34 (a), mostramos a célula unitaria de IrMns, onde os atomos de
Mn estéo nos planos {111} e os seus spins estdo alinhados ao longo das dire¢des
cristalograficas < 112 >. Como se sabe, as configuracdes de spins para dentro e spins
para fora sao estados fundamentais ndo equivalentes e sdo imagens quirais uma da
outra (Jenkins et al., 2019) (Holanda et al., [2020) (Zhang et al., 2016).

Para a analise das configuracbes de spins para dentro ou spins para fora,
pode ser feito um corte de uma sec¢ao transversal na célula unitaria de IrMns, como
mostrada a partir de uma rede kagome no plano (111) com um spin ou outro apontando
para fora em cada arranjo triangular do atomo de manganés Mn (Figura 34 (b)). Esta
configuracao representa a configuracao da interface de spins para fora para o filme.
Neste caso, a fina camada de Pt depositada no topo do IrMn3 cresce com as diregcbes
cristalograficas [100] e [111] observadas na Figura 34.

A quiralidade liquida na interface IrMn3 /Pt na condi¢cdo de ressonéncia pode ser
entendida pela rotacédo de spins ndo compensados de IrMnj3 € 0s spins na superficie
de Pt, como mostrado na Figura 34. O acoplamento dos spins nao colineares de IrMns,
e 0s spins quase-ferromagnéticos da Pt representam a condicéo ideal para explorar a
interface magnética (Wang, 2021) (Smejkal et al., 2018). Em condicdes de ressonancia,
utilizando os efeitos Hall do IrMnj3 e da Pt, € criado um campo de acumulagao de spin
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como duas correntes de spin que fluem nas direcoes da interface (Holanda et al., 2020)
(Zhang et al., [2016).

A polarizagado do campo de acumulagao de spin definida pelo campo magnético
é transversal na interface magnética, como mostram as Figuras 34 (d) e 34 (e). A
corrente de spin do IrMn;s é definida como

JhMng = J5.888 = (57 + 5*) h/2e (16)

A corrente depende das configuragdes de spins para dentro e de spins para fora,
como mostra a Figura 34 (f). A eficiéncia dos sinais FMR deve-se a quiralidade liquida
das estruturas de spin, que proporciona maior complexidade em compara¢cao com 0s
materiais ndo magnéticos (Smejkal et al., 2018) (Jiang et al., 2015) (Gilbert, 2004).
As Figuras 35, 36 e 37 mostram os sinais de FMR obtidos com um VNA para uma
frequéncia de 10 GHz, campo magnético de 10, 3 kOe e diferentes correntes elétricas
—1,0e +1 mA.

Figura 35 — Sinal de ressonancia ferromagnética (FMR) para uma corrente elétrica DC
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Figura 36 — Sinal de ressonancia ferromagnética (FMR) para uma corrente elétrica DC
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Figura 37 — Sinal de ressonancia ferromagnética (FMR) para uma corrente elétrica DC

de ImA.
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Duas observagdes precisam ser destacadas aqui: primeiro, a corrente elétrica
produz uma variacao significativa nas larguras de linha em varredura de frequéncia
(Afyna), € segundo, um deslocamento € causado pelo campo de acumulagao (Ha.).
Na Figura 38 mostramos que o campo de acumulagéo (H,.) devido a corrente elétrica
produz uma alteragdo no campo de ressonancia.

Figura 38 — Frequéncia FMR em funcado do campo magnético.
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Esta € uma evidéncia de um efeito magnético interfacial devido ao forte acopla-
mento da bicamada IrMn;/Pt, semelhante a bicamada IrMn3/ Py (Kohn et al., [2013)
(Holanda et al., [2017). Na Figura 38, a curva sélida representa o ajuste dos dados
experimentais pela equagéao de Kittel, dada por:

f =7 [(Hr) (Hy + 47Mo £+ Hao)]'"?, (17)
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onde o % é a constante de Planck reduzida, e 47w Mgt = 47Mg + Hpg € @ magnetizacao
efetiva que é muito maior do que a magnetizagcédo de saturacao 47Mg devido ao efeito
do campo de anisotropia de superficie Hxs. Usando o ajuste com a equacao de
Kittel para correntes elétricas nulas, obtivemos para a magnetizagao efetiva 47M.g =
(523,78 £ 0,005) kOe, que é menor do que a obtida para IrMn3/Py (Xiong et al., 2021)
(Zhang et al., [2015).

As propriedades dos materiais antiferromagnéticos néo colineares com estados
topoldgicos magnéticos produzem grandes mudancas (Surgers et al., [2014) (Liu et al.,
2019b), isto também é uma carateristica dos spins ndo compensados que induzem o
magnetismo. Na Figura 39, representamos a mudanca da frequéncia de ressonancia
em funcdo do campo de acumulacdo de spin (Ha.) para corrente elétrica -1 mA.

Figura 39 — Frequéncia de ressonancia ferromagnética (FMR) em funcdo do campo de
acumulacéo de spin H ..
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Fonte: O autor, 2024.

O campo de acumulacéo de spin aumenta obedecendo a uma equagao de Kittel
descrita por linhas verdes. Neste caso, as configuracdes de spins para dentro e spins
para fora exibem as mesmas energias, e ambas existem espontaneamente no material
(Zhang et al.,[2016) (Liu et al., 2019b). Por outro lado, na Figura 40 mostramos o campo
de acumulacéo de spin em funcao da corrente elétrica na frequéncia de ressonancia de
10 GHz. Um pequeno inicio de satura¢cdo do campo de acumulac¢édo de spin € observado
para correntes elétricas Iy, < —1 mA e I4. > +1 mA, o que também é observado em
outras bicamadas (Kohn et al., 2013) (Holanda et al., 2020) (Tsai et al., 2020).

A polarizagao do campo de acumulagao de spin segue a corrente elétrica, con-
firmando a manipulacéo do efeito interfacial magnético na bicamada IrMn;/Pt, similar
a polarizacao de troca na bicamada antiferromagnética/ferromagnética."(Holanda et al.,
2020) (Zhang et al., 2016) (Zhang et al., 2015).
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Figura 40 — Campo de acumulacao de spin em funcao da corrente elétrica em relacéo
a frequéncia.
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Fonte: O autor, 2024.

Na Figura 40, o ajuste é feito com a expressao:
AH = (a/N)f (18)

onde « € 0 amortecimento magnético de Gilbert da interface (Gilbert, 2004). Na Figura
41, mostramos a mudancga da largura de linha para os diferentes valores trabalhados
de corrente elétrica: —1, 0 e +1 mA.

Figura 41 — Mudanca na largura de linha em funcéo da frequéncia FMR para os trés
valores de corrente elétrica.
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Fonte: O autor, 2024.

Na Figura 42, mostramos a mudan¢a do amortecimento da interface IrMns /Pt
em funcéo da corrente elétrica. O amortecimento comega a aumentar para correntes
elétricas abaixo de —1 mA, assim como diminui para correntes elétricas acima de
+1 mA.
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Figura 42 — Mudanga de amortecimento em fung¢édo da corrente elétrica.
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Fonte: O autor, 2024.

Este comportamento esta de acordo com os dados da Figura 41, e é devido as
configuracdes de spins para dentro e spins para fora nas amostras de IrMn3 /Pt que
perdem as suas caracteristicas dinamicas devido a saturagédo do campo de acumulacao
de spin e ao fato da interface apresentar uma mudanca de temperatura local.

Os fenbmenos spintrénicos, como o torque spin-érbita induzido por corrente,
permitem uma manipulagéo eficiente da magnetizagcédo. Na configuracédo basica da
dindmica da magnetizagao induzida por corrente, as correntes de carga em amostras
multicamadas que fluem no plano podem gerar correntes de spin fora do plano, depen-
dendo do contexto, e ter polarizagédo de spin (Mirzanian; Shokri; Elahi, 2014) (Nakajima
et al., 2023) (Koner et al., 2022). Dentro deste contexto, algumas técnicas podem ser
usadas para explorar os fenbmenos dindmicos da polarizacao de spin. A técnica de es-
petroscopia de micro-ondas por ressonancia ferromagnética de banda larga (FMR) tem
representado uma ferramenta experimental para estudar as propriedades dinamicas
de materiais magnéticos (Jungfleisch; Zhang; Hoffmann, 2018) (Holanda et al., [2020).
Juntamente com esta técnica convencional, tem sido utilizada uma corrente elétrica
para manipular a corrente de spin através da corrente de carga em bicamadas de
materiais magnéticos e ndo magnéticos; este fendmeno € designado por efeito Hall de
spin (Azevedo; Vilela-Leao; Rodriguez-Suarez, 2011) (Zhang et al., 2014) (Hoffmann,
2013). O resultado é a modulagdo do amortecimento do material magnético, abrindo
novas perspectivas de aplicagdes em spintrénica, como discutido aqui (Sanchez et al.,
2013) (Tserkovnyak et al., 2005) (Tserkovnyak; Brataas; Bauer, 2002).

4.4 AMOSTRAS DE PY/CO

O efeito Hall de spin converte diretamente a corrente de carga em corrente de
spin devido a interagao spin-orbita (Azevedo; Vilela-Leao; Rodriguez-Suarez, 2011)
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(Holanda et al., [2020). Embora presente em bicamadas magnéticas, nao havia evi-
déncias de antipolarizacdo da corrente de spin por acoplamento entre anisotropias
magnéticas interfaciais de dois materiais ferromagnéticos com interacédo spin-orbita
(Mosendz et al., [2010) (Sandweg et al., 2010), tema que sera discutido aqui.

Nossas amostras, preparadas por pulverizagao catodica, consistem em 20 nm
de permalloy (Py, Ni80Fe20) sobre 10 nm de cobalto (Co), depositadas em substrato
de Siretangular de 4,0 x 2,0 mm? a temperatura ambiente e a 300°C. A deposicdo a
300°C promoveu uma leve difusao no filme de Py, visando influenciar as anisotropias
magnéticas locais na interface. Medimos a ressonancia magnética sem e com corrente
DC nas bicamadas de Py e Co. A Figura 43 ilustra a montagem utilizada para essas
medi¢des.

Figura 43 — Configuracao de ressonancia ferromagnética e esquema da corrente DC
aplicada.

Fonte: O autor, 2024.

Neste contexto, realizamos medidas magnéticas por MAV. Os nossos lacos
de histerese mostram diferentes anisotropias presentes na interface Py/Co, como
evidenciado na Figura 44.

Figura 44 — Lacos de histerese para a interface Py/Co.
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Fonte: O autor, 2024.

Esbocamos a derivada do lago de histerese da Figura 44 em fungéo do campo
magnético. Este procedimento revela efetivamente a presencga de anisotropias magnéti-
cas interfaciais indicadas pelas setas verdes na Figura 45.
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Figura 45 — Derivada dos lagcos de histerese de em funcao do campo magnético onde
M é magnetizacao e M, é a magnetizacao de saturacao.
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Fonte: O autor, 2024.

Também utilizando a microscopia eletrénica de transmissao, verificamos que os
elementos Py/Co sao de boa qualidade, como mostra a Figura 46.

Figura 46 — Micrografia de microscopia eletrdnica de transmissao da interface Py/Co.

Fonte: O autor, 2024.

A fim de estudar a analise dinamica destas anisotropoias, realizamos as medidas
com o coeficiente de transmissao varrendo a frequéncia em campos fixos. As larguras
de linha varridas em frequéncia (A fy y4) sdo obtidas através do ajuste da funcéo de
Lorentz.

A Figura 47 mostra o sinal FMR obtido com um analisador de rede vetorial (VNA)
para campos magnéticos aplicados ao longo da direcdo & sem corrente DC para uma
Unica camada de Py. Este sinal apresenta uma largura de linha da ordem de AH = 42
Oe com um campo magnético de 1,3 kOe para uma frequéncia de ressonancia de
11 GHz.

Na Figura 48, apresentamos a frequéncia de ressonancia em funcao do campo
magnético, com a linha sélida obtida pela expressao f = y\/(H + Ha) (H + Ha + 47 Myy),
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Figura 47 — Sinal de ressonancia ferromagnética obtido usando o VNA para um campo
magnético de H = 1, 3 kOe.
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na qual foi usada a razdo giromagnética v = 2, 8GHz/ kOe, um campo de anisotropia
efetivo de H, = 45 Oe e uma magnetizacao de saturacéo efetiva de 47rM£}} =10, 2 kG.

Figura 48 — Frequéncia FMR em funcédo do campo magnético.
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Para o presente caso, a largura de linha em funcdo da frequéncia € dada por:
AH = AHy + (a/v)f. (19)

onde « € o amortecimento de Gilbert e AH, é a largura de linha intrinseca do material
(Gilbert, 2004).

Na Figura 49 mostramos a largura de linha do filme de Py AHp, em fun¢do da
frequéncia, onde o ajuste foi obtido com uma largura de linha intrinseca de AH{)D@’ =26
Oe e amortecimento de ap, = 4,2 x 10~3. Todos os parametros obtidos para os filmes
de Py simples estdo de acordo com a literatura.
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Figura 49 — Mudanca da largura de linha em funcao da frequéncia FMR para uma
amostra de permalloy (Py) de 20 nm.
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Fonte: O autor, 2024.
Na Figura 50 mostramos um dos sinais de FMR obtidos com campos magnéticos
ao longo da direcao = sem corrente DC para amostras de Py/Co.

Figura 50 — Sinal de ressonancia ferromagnética usando o VNA para o0 campo magné-
tico de H = 0,5 kOe.
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Fonte: O autor, 2024.

Ja na Figura 51 temos a frequéncia de ressonancia em fungdo do campo
magnético, na qual foi obtido um campo de anisotropia efetivo de H4 = 60,6 Oe
e uma magnetizacao de saturacao efetiva de 47rM£}}/C° = 16,8 kG. O aumento da
magnetizacao de saturacao efetiva em comparacao com filmes de Py simples revela o
excelente acoplamento entre as camadas ferromagnéticas (Nahrwold et al., 2010).

Na Figura 52, tragamos a largura de linha da bicamada Py/Co (AHp,,c,) em
funcéo da frequéncia de ressonancia, onde, olhando para os dados experimentais,
obtemos uma largura de linha intrinseca de Any/CO = 28,2 Oe e um amortecimento de
apy/cy = 4,3 x 107*. Observamos um aumento do amortecimento das amostras Py/Co
da ordem dos 2,3 % em comparacao com as amostras de Py simples. Tal aumento ja é
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Figura 51 — Frequéncia FMR em funcado do campo magnético.
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Fonte: O autor, 2024.

bem conhecido para outros materiais e surge devido a formagéo da interface entre as
camadas (Rezende et al., [1998) (Arana et al., 2020).

Figura 52 — Mudanca da largura de linha em funcao da frequéncia FMR.
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Fonte: O autor, 2024.

Neste contexto, os efeitos devido as anisotropias magnéticas sdo bem conhe-
cidos e podem servir como polarizadores de corrente de spin em interfaces com
polarizacao de troca (Arana et al., 2020), por exemplo. Este fen6meno de polarizacao
€ também utilizado em valvulas de spin (Wang et al.,|2018). Em interfaces ferromag-
néticas, o efeito de polarizacdo pode apresentar novas caracteristicas de spins (Silva;
Degiorgi; Holanda, 2023). De fato, a interconverséo de correntes de carga e de spin atra-
vés do efeito Hall é essencial para aplicagoes spintrénicas, uma vez que a comutagcao
deterministica e eficiente em termos energéticos da magnetizagédo pode ser alcangada
quando as polarizagdes das correntes de spin sdo colineares com a magnetizagao
(Nan et al., 2020).

As analises das alteracdes das larguras de linha da bicamada Py/Co em fungéo
da corrente Dc estdo apresentadas nas figuras seguintes. Na Figura 53, mostramos os
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sinais de FMR obtidos com campos magnéticos aplicados ao longo da dire¢éo z sem e
com corrente DC de [ = +0,8 mA.

Figura 53 — Sinais de ressonancia ferromagnética obtidos utilizando o VNA para o
campo magnético de H = 0,5 kOe e frequéncia de ressonancia de 8,7 GHz.
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Fonte: O autor, 2024.

A dependéncia da largura de linha da bicamada Py/Co com a corrente DC é
apresentada nas Figuras 54 e 55 para correntes DC positivas e negativas, respectiva-
mente. Em outros tipos de bicamadas, a largura de linha diminui com a aplicacéo de
corrente DC para correntes positivas, conforme mostrado na Figura 54.

Figura 54 — Mudanca da largura de linha em funcao da corrente DC positiva.
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Fonte: O autor, 2024.

Em nossos resultados, esperavamos que a largura de linha aumentasse quando
a polarizacao da corrente fosse invertida no sentido negativo, o que ndo aconteceu,
como mostra a Figura 65. Sabemos que o transporte de spin pode ser mediado ndo s6
por elétrons de conducgdo, mas também por magndns em materiais ferromagnéticos
(Holanda et al., |2017a). Assim, as anisotropias magnéticas locais contribuem para as
interacdes elétron-magnéns em bicamadas ferromagnéticas (Holanda et al., 2017b).
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Figura 55 — Mudanca da largura de linha em funcao da corrente DC negativa.
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Fonte: O autor, 2024.

Essas interacOes induzem processos adicionais de spin-flip com espalhamento assimé-
trico dependente do spin, que sdo equivalentes em magnitude para canais de spin de
cima para baixo e de baixo para cima em sistemas ferromagnéticos (Omori et al., 2019)
(Cornelissen et al., 2015). Aqui, esse espalhamento assimétrico dependente de spin
que é causado por anisotropias contribui para a antipolarizacdo da corrente de spin.
Em outras palavras, este efeito esta associado a distribuicdo de pequenas anisotropias
capazes de bloquear a inversao da polarizacao da corrente de spin. Considerando a
conhecida relagéo entre correntes de carga e de spin:

o) (2 e
Jo = (E) Osu Js X0 (20)
Sendo assim, podemos escrever a corrente de carga para corrente DC positiva,
como: o )
< [ <~ R
Jo = (E) Osu Js X0 (21)

e para corrente DC negativa, como:

(=) 2
170 = (—6> QSH?S X 0. (22)

h

CAN (=)
As equagdes e revelam a seguinte propriedade (?C ) = — 70

(Sakurai, |1994). Portanto, pela propriedade de hermiticidade, obtivemos <§S>T :75, 0
que mostra a propriedade de hermiticidade da corrente de spin gerada pela sua antipo-
larizagédo. Neste caso, a corrente foi escrita como um tensor para melhor apresentar a
propriedade de hermiticidade.

Em resumo, descrevemos aqui um novo fenémeno, que designamos por anti-

polarizacdo da corrente de spin, e que resulta do bloqueio produzido na polarizagéo da
corrente de spin pelas anisotropias da interface Py/Co. Em termos de fundamentos dos
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fendmenos quanticos nos materiais, esta € uma prova experimental da Hermiticidade
da corrente de spin. Além disso, os efeitos de interface sdo importantes em dispositivos
quéanticos, pois podem influenciar as propriedades de spin no meio.

4.5 AMOSTRAS DE ARRANJOS DE NANOFIOS DE NIFE, FE E CO

A pesquisa sobre nanofios de materiais magnéticos sempre cativou a atencao
da comunidade cientifica. Diversos grupos exploram as propriedades magnéticas de
sistemas nanométricos (Zhang et al., 2019) (Charilaou; Braun; Loffler, 2018) (Holanda et
al., 2014). Esse interesse é particularmente direcionado as interacdes magnéticas que
moldam as caracteristicas das nanoestruturas (Wang; Jiang; Meng, 2020) (Shevchenko;
Barabash, 2022) (Lavin et al., [2009). Sabemos que essas interagcdes magnéticas
desencadeiam fendmenos complexos ainda ndo totalmente compreendidos (Larsson et
al., 2021) (Honda; Sonobe, 2022) (Zhou et al., 2014).

Uma abordagem para analisar esses efeitos é o processo de magnetizagao.
Esse método gera a magnetizacdo remanente, utilizada como uma fonte valiosa de
informagdes sobre a intensidade das interagdes (Ly; Manchon, 2022) (Liu et al., [2019a)
(Klik; Yao; Chang,(1997) (Mayo et al.,|[1991). A manipulagao das interacées magnéticas é
possivel por meio do estado remanente e das curvas Am. As curvas Am representam
comparacgdes entre as curvas de magnetizacado remanente isotérmica (IRM(H)) e
desmagnetizacado por corrente continua (DCD(H)) (Silva et al., |2023) (Hernandez;
Azevedo; Rezende, 2009) (Escrig et al., [2008).

Aqui, nossa anadlise experimental foi fundamental para determinar com preciséo
o valor da intensidade das interacoes magnéticas em matrizes de nanofios eletro-
depositados sobre membranas de aluminio anddico (AAQO). O processo envolveu a
utilizagdo de nanofios de diferentes materiais, incluindo permalloy, ferro e cobalto, a fim
de avaliar como essas composi¢oes distintas influenciavam o comportamento magné-
tico. Ao longo da investigacao, interpretamos os resultados experimentais levando em
consideracao a dependéncia angular das interagcdes magnéticas, o que nos permitiu
compreender mais detalhadamente os fendmenos ocorrendo em cada condi¢cao. Nossa
analise revelou a presenca de dois tipos distintos de comportamento magnético, os
quais foram denominados como desmagnetizado e magnetizado. No estado desmagne-
tizado, observamos que o processo € caracterizado por interacées predominantemente
desmagnetizantes (PID). J& no estado magnetizado, verificamos que as interacdes
predominantes sdo magnetizantes (PIM). Essas descobertas fornecem dados valiosos
sobre a complexa natureza das interacdes magnéticas em materiais de nanofios e
podem ter importantes implicacdes em futuras aplicagcées tecnoldgicas envolvendo
controle e manipulacéo de propriedades magnéticas em nanoestruturas.
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Na Figura 56 vemos a distribuicdo hexagonal dos nanofios eletrodepositados
em membranas de 6xido de aluminio anddico (AAO).

Figura 56 — Matrizes de nanofios e as dire¢des do campo magnético aplicado durante
as medidas das curvas IRM(H) e DCD(H).

Luz Branca

Fonte: O autor, 2024.

Também foi feita uma analise por MEV dos nanofios, onde determinamos a
distancia entre eles e o didmetros dos fios. Os angulos que a magnetizacao e o campo
magnético fazem com o eixo do nanofios durante as medidas das curvas IRM(H) e
DCD(H) estao dispostos na Figura 57. As medidas foram realizadas com um VSM
modelo EV7 a temperatura ambiente.

Figura 57 — Os angulos 6 e 6 representam os angulos que a magnetizacao e o campo
magnético, respectivamente, fazem com o eixo dos nanofios com t = PID
ou PIM

Fonte: O autor, 2024.

As matrizes de nanofios policristalinos (permalloy, ferro e cobalto) foram ele-
trodepositados em membranas de AAO. Nés fabricamos algumas amostras, ou seja,
membranas eletrodepositadas com diametros de poro de D = 18 nm e uma distancia
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centro a centro de d = 56 nm, as quais chamamos de NiFe-A (permalloy), Fe (ferro) e
Co (cobalto). Fabricamos uma outra amostra: uma membrana eletrodepositada com
um didmetro de poro de D = 44 nm e uma distancia centro a centro dos poros de d = 98
nm, que chamamos de NiFe-B (permalloy). Todos os nanofios eletrodepositados tém
um comprimento da ordemde 1 — 5 um.

Na Figura 58, mostramos os mapas experimentais para #y = 00°, onde as
curvas hachuradas representam a intersecao das curvas definidas pelas equacodes a
sequir:

ma(H) = Ampy, + [1 — 2m,.(H)], (23)

ma(H) =1-2m,(H). (24)

Na Figura 58 (a), observamos apenas interacdes PID, que traduzem a influéncia
da quantidade de material magnético eletrodepositado. Por outro lado, nos mapas de
interacao experimentais apresentados na Figura 58 (b), (c) e (d), ilustramos a evidéncia
de interac6es PID e PIM para cada material (ferro, cobalto e permalloy).

Figura 58 — a) NiFe-A, b) Fe, c) Co, e d) NiFe-B mostram os mapas de interagdes
em 0y = 0° para os diferentes materiais. e) 05 = 30°, f) 05 =60° e g) 90°
mostram a dependéncia angular dos mapas de interagdes experimentais
para a amostra NiFe-B, que tem a maior quantidade de material magnético
eletrodepositado.

Fonte: O autor, 2024.

Na Tabela 1, apresentamos os valores de intensidade encontrados para as intera-
¢oes PID e PIM utilizando as equagdes e em [ = lims_o Zj\il | Amigyp.i| im,(H)
(Holanda, [2021), em que Amegy, ; < 0 para PID e Amgy, ; > 0 para PIM.
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Tabela 1 — Valores de intensidade das interacbes magnéticas PID e PIM para cada
amostra em 6y = 00°.

PID PIM
NiFe — A 0.43 £0.003 0
Fe 0.41 +£0.004 0.00093 +£ 0.000002
Co 0.32£0.003 0.00018 = 0.000005
NiFe — B 0.43 £0.004 0.00029 £ 0.000004

Fonte: O autor, 2024.

Os valores mostram o comportamento das interagdes magnéticas em cada
amostra, definindo uma carateristica intrinseca que pode ser usada para definir o com-
portamento das interagdes em dispositivos. Nas Figuras 58 (d), (e), (f) e (g), mostramos
o comportamento da dependéncia angular dos mapas de interacao experimental da
amostra NiFe— B para 0y = 00°, 0y = 30°,60° € 90°. Estes mapas mostram a variagao na
intensidade do termo experimental Amg,,. Através desses mapas, observamos que as
interacdes PID e PIM diminuem a medida que o angulo 6 aumenta. Tal comportamento
é resultado da diminuigdo do balango de energia durante as medidas IRM e DCD.

A abordagem de campo médio introduzida por Encinas-Oropesa (Encinas
Oropesa et al., |2001) € uma estimativa da energia dipolar em matrizes de nanofios
reais, o que € um aspecto importante neste tipo de amostra. Mesmo em membranas
eletrodepositadas com nanofios igualmente longos, o campo dipolar ndo é uniforme ao
longo do comprimento do nanofio. O campo dipolar ndo homogéneo leva a interacoes
dipolares entre os nanofios, ou seja, a situa¢ao € ainda mais complicada neste caso
porque o comprimento do nanofio nao é uniforme.

No geral, a andlise da dependéncia angular das interacdes PID para matrizes
de nanofios considera a densidade de energia de empacotamento dos nanofios na
matriz (Encinas-Oropesa et al., 2001))). Logo, podemos escrever a seguinte equagao:

ENWA — _37PM? sin? (¢pip + 6) - (25)

onde P = (7/2v/3)(D/d)?* é o fator de empacotamento dos nanofios na matriz, d é
a distancia entre fios, D o diametro do nanofio e pp;p € 0 angulo PID definido por
vpp = Opip — Oy. Desta forma, a dependéncia angular do valor da intensidade para as
interac¢oes PID é descrita aqui para matrizes de nanofios por:

IPID = [PNIVS(O) COS ((QH) + [PNIV]XA(O) sin2 (SOPID + QH) (26)

onde I3 (0) e IS¥A(0) referem-se aos valores maximos obtidos para as intensidades
das interagdes para os nanofios individuais (NW) e para as matrizes de nanofios (NWA)
(Holanga, 2021).

Na Figura 59, apresentamos a variagdo angular das interacées PID e PIM
da amostra NiFe-B obtida através dos mapas de interagao experimentais utilizando o
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mesmo procedimento realizado para obter os valores da Tabela 1. Optamos por analisar
esta amostra, uma vez que ela possui a maior quantidade de material magnético.
Ajustando os dados da Figura 59 (a) com a Equagéo (26)), encontramos I3}y (0) = 0, 42,
INWA0) = 0,35 e ppp = —7°. Os valores obtidos para as intensidades I}y (0) e
INWA(0) estdo em concordancia com os valores da Tabela 1 para interagdes PID.

Figura 59 — Dependéncia angular das interagcdes magnéticas PID (a) e PIM (b) para a
amostra NiFe-B.
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Fonte: O autor, 2024.

Analisando a Figura 59 (b), as interacdes PIM estdo associadas a interacao de
troca entre grédos ou nanofios. A densidade de energia de troca pode ser considerada
constante nos nanofios e para matrizes de nanofios pode ser escrita como:

Fgxe = —Acos (ppmv + 0n) - (27)

onde A é a constante de troca (Holanda et al., 2014) (Landeros et al., 2007) (Stoner;
Wohlfarth, 1948) e ¢pv € 0 &ngulo PIM definido por oppy = fpiv — Oy. Portanto, a
dependéncia angular do valor da intensidade para as interacées PIM € escrita como
(Holanda, 2021):

e = Ipin (0) + Ippyy (0) cos (e + On) (28)

onde IS (0) e INWA(0) representam o valor maximo encontrado para as intensidades
das interagdes para os nanofios (NW) e as matrizes de nanofios (NWA). Considerando
os dados da Figura 59 (b) e seu respectivo ajuste com a equagéo (28), obtivemos
I5Y(0) = 0,00049, [PNI%A(O) = 0,00052 e pppy = 114°.

Os valores obtidos para as intensidades I3} (0) e IS (0) estdo em perfeita con-
cordancia com a Tabela 1 para interagées PIM. Os angulos ppp = —7° € ppry = 114°
revelam as posi¢des de equilibrio maximo dos spins e seu momento magnético liquido
associado durante as medidas experimentais. Observamos uma diferenca de fase de
© = —T°+ 114° = 107° entre as posi¢cdes de equilibrio maximo das interagdes PID e
PIM. A diferenca de fase observada é uma prova clara de que podemos separar as
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interacbes magnéticas. Além disso, os resultados mostram que as interacdes magnéti-
cas em nanoestruturas sdo complexas (dependendo do material, forma, configuracao
experimental e parametros de excitacdo), e a sua analise é necessaria para aplicagoes,
como discutido na secao anterior.

4.6 AMOSTRAS DE NANOFIOS: UMA ABORDAGEM ANALITICA PARA AS INTERA-
COES MAGNETO-OPTICAS

As nanoestruturas, como os nanofios, sdo utilizadas numa grande diversidade
de aplicacoes, desde dispositivos optoeletrénicos a escala nanométrica (como senso-
res, por exemplo) até meios de armazenamento de dados de alta densidade. O estado
remanente oferece uma forma fundamental e natural de estudar as interagbes magnéti-
cas para aplicacées. Uma outra abordagem para analisar essas interacées de nanofios
€ procurar descrever a interagao luz-matéria com a aplicacdo de um campo magnético,
onde a luz (que pode ser luz branca) serve apenas excitar os efeitos magneto-6pticos,
ou seja, todos os resultados podem ser obtidos considerando a dependéncia das
interacbes magneto-opticas juntamente com as interagdes puramente magnéticas sob
um campo magnético.

O recente interesse da comunidade cientifica pelas interacées magneto-dpticas
abriu a possibilidade de uma compreensao global de caracteristicas ainda nao deslum-
bradas nos nanomateriais (Holanda et al., 2020) (Franca et al., 2017). A minimizagao
do tamanho do bit num sistema magneto-6tico para gravacao de dados € um desafio
para aplicacdes em optoeletrbnica e spintrénica (Cvelbar, 2011) (Zafar et al., 2015).
Esta reducao produz um aumento das interagdes entre os componentes da estrutura.
O interesse cientifico atual é a quantificagao (codificacdo) destas interagdes. Um dos
sistemas que apresentam uma elevada densidade de distribuicdo de particulas sao as
matrizes de nanofios magnéticos eletrodepositados em membranas de alumina (Lande:
ros et al., 2007). Este tipo de sistema pode apresentar diferentes modos de inversdo
da magnetizacdo com uma configuracao coerente predominante (Lavin et al., 2009).
Estes sistemas podem ser fortemente influenciados por interacées magneto-épticas
(Dong et al., 2014).

Uma carateristica marcante do processo de magnetiza¢do € que ndo é possivel
separar as partes de uma histerese sem perder informacgdes devido as mudancas nas
energias magnéticas da estrutura, o que faz com que as interagcbes magneto-épticas
sejam estudadas juntamente com as interacées puramente magnéticas. Assim, o estudo
das interacbes magneto-Opticas pode ser realizado utilizando o estado remanente
obtido durante o processo de magnetizagéo (Holanda, 2021).

Em um sistema particular, as curvas Am normalizadas (Amy) dao resultados
dos efeitos de interacao, tais curvas sao comparacgdes entre as curvas de magnetizagcao
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remanente isotérmica (IRM(H)) e desmagnetizagéo por corrente continua (DCD(H)),
que definem outras grandezas fisicas como my(H) = DCD(H)/IRM (Hpa:) € m,(H) =
IRM(H)/IRM (H..) que séo normalizadas considerando o valor obtido com campo
magnético maximo (Wohlfarth, [1958) (Aharoni; Shtrikman, 1958) (Encinas-Oropesa et
al., |2001), como discutido na se¢ao anterior.

Os efeitos das interagdes magnéticas em estruturas tém sido estudados utili-
zando curvas Am (Wohlfarth, [1958) (Aharoni; Shtrikman, |1958) ou modelos discretos
sem analisar a dependéncia direta do campo magnético e da luz (Holanda, 2021). As
curvas Am sdo obtidas através das relagdes entre as curvas my(H) e m,(H), onde
o estado magnético inicial da estrutura as diferencia. O modelo proposto por Stoner
Wohlfarth (Wohlfarth, 1958) revela uma relagéo intrinseca entre my(H) e m,.(H) para
estruturas ndo interagentes. Nesse contexto, propomos que as interagdes magneto-
opticas, juntamente com as interagdes puramente magnéticas para particulas nao
interagentes, tém uma intensidade associada que pode ser escrita como

Hy
”N‘I) dH‘ (29)
[, (Re)an.
onde H; > H; e ny_1 = [1 —2m,(H)] — myq(H). Os campos magnéticos H; e H;
representam os campos maximo e minimo no intervalo AH = Hy— H;, respectivamente.

In_1 =

Na maioria dos sistemas experimentais, 0 campo magnético minimo H; é zero.
Para melhor descrever os sistemas reais, Henkel postulou que a diferenga neste
comportamento num desenho simples se devia as interagdes entre as partes da
estrutura. Normalmente, em medidas experimentais, os dados estao longe da curva
obtida com a Equacao (Henkel, [1964). Assim, a Equacgao considera que os
processos de magnetizacdo e desmagnetizacao sdo os mesmos. Qualitativamente, o
tipo de interacgéo foi definido através da inser¢do de um termo Am na Equagéo (29).
Com base nisso, a intensidade das interacées magneto-opticas juntamente com as
interacées puramente magnéticas para particulas em interacdo pode ser escrita como

Hy
1) dH 30
J, )| o
onde n; = Amy + [1 — 2m,(H)] — my(H). Os indices N — I e I nas equagdes e
estao associados a 7 para sistemas sem e com interagoes.

Ir =

A metodologia aqui apresentada para o calculo das interacbes magneto-dpticas
juntamente com as interacdes puramente magnéticas utiliza as equagdes e
resultando em um valor numérico para as interagdes magneto-Opticas da estrutura.
Quando as interagbes magneto-opticas predominantes sdo desmagnetizantes (PMOID),
Amy < 0; e quando as interacdes magneto-épticas predominantes sdo magnetizantes
(PMOIM), Amy > 0. Assim, o valor da intensidade das interagdes magneto-épticas é
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obtido através das equagdes e (30):

(i)
dH (31)
. (Ga
A equacao representa as interagées PMOID e PMOIM. Assim, podemos
reescrevé-la como:

/Hf (AmN> dH‘ R Amy = AmP [/ |Ami,, | < 0 PMOID (32)
AH Deltamy = Am™ /|Am}f .| > 0 PMOIM

I =

I, =

H;

Onde k = PMOID (Amy < 0) ou PMOIM (Amy > 0).

Os nossos resultados foram obtidos considerando um nanofio como uma cadeia
de graos elipsoidais em interagao, de acordo com a Figura 60.

Figura 60 — Esquema de um nanofio como uma cadeia de particulas de dominio Unico
em interagao.

/ comprimento
X = B

Fonte: O autor, 2024.

Experimentalmente, o comprimento dos graos € da ordem de 20 a 100 nm,
como em particulas de dominio unico (Cvelbar, 2011) (Zafar et al., 2015). As inte-
ragdes desmagnetizantes sao obtidas frequentemente em medidas experimentais
(Encinas-Oropesa et al., |2001), isto deve-se ao fato de, na maioria dos casos, a
resposta magnética das estruturas ser contraria ao campo magnético aplicado H,
deixando o sistema num estado global desmagnetizado. A dependéncia de Amy em
termos do campo magnético H em sistemas envolvendo PMOID pode ser escrita como
AmP /| Amf},, |, onde AmP = — (HC’?)Q/ [(H — Hg)2 + (AJD)2] ,HE é o campo des-
magnetizante critico (para |Am”| maximo, ou seja para |Am%),,|) e AJp é alargura
de linha magneto-6tica. Para todos os nossos célculos, consideramos AJp = 1% HE.
A estreita largura de linha magneto-6tica condensa o balanco energético das intera-
cbes fazendo com que produzam uma espécie de avalanche semelhante as bolhas de
skyrmion magnético (Jiang et al., [2015). A Figura 61 mostra as interacdes (Regides I)
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considerando as curvas Amy obtidas com HE = 0, 75kOe (Figura 61 (a)), HE = 2,5
Oke (Figura 61 (b)), HZ = 5,0kOe (Figura 61 (c)) e HE = 7,5 kOe (Figura 61 (d)) que
séo definidos como mapas de interagéo.

Figura 61 — Mapas de interagao calculados a partir das interagdes magneto-épticas em

termos do campo magnético aplicado a diferentes campos de desmagneti-
zagao criticos HY.
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Fonte: O autor, 2024.

Os valores das intensidades das interacdes foram calculados numericamente
utilizando a Equacéo (34), que séo Iryo0:p = 0,26,0,32,0,25 e 0,21, para as Figuras
61 (a) e 61 (d), respectivamente. Neste sistema, o comportamento magneto-ético pode
frequentemente criar efeitos magneto-6pticos devido a interacao luz-matéria, que sao
extremamente importantes para a excitagdao ou detecao de ondas de spin utilizando a
luz (Jiang et al., 2015) (Courths, [1977). Estas interagdes magneto-opticas causam a
propagacao de paredes de dominio pela luz que poderao ser vistas na Figura 62 (a).

Para analisar o PMOIM, consideramos os efeitos da desmagnetizacdo e mag-

. ~ . ~ , . D M
netizagdo nas interagdes magneto-6pticas como, Amrera = | AAWTD | - | AA;”M , onde
Max Max
HD)? HM)? i
AmP = — ( 5) ~ e AmM = ( 2) —, que também pode descrever
[(H-12)"+(a7p)?] [(H-HY ) +(n)?]

muito bem medidas experimentais obtidas em laboratério (Chuev, 2007) (Aharoni;
Shtrikman, [1958) (Encinas-Oropesa et al., 2001). Aqui, AJ,, € a largura de linha
magneto-ética, na qual consideramos AJ,, = 1%H) para todos os célculos. As Figu-
ras 62 (a)-(d) mostram os mapas PMOID (Regides |) para os diferentes |AA’”§ | obtidos

MMax

com campos magnéticos criticos de HY = 0,75 kOe, HE = 1,5 kOe, HE = 3,0 kOe,
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Figura 62 — Mapas de interagdes calculados a partir das interagdes magnéticas em
termos do campo magnético H para diferentes campos criticos desmagne-
tizando HY e magnetizando H'.
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Fonte: O autor, 2024.

HE = 6,0kOe, respectivamente. As mesmas Figuras 62 (a)-(d) também mostram os ma-
pas PMOIM (Regides Il) para as diferentes curvas | AA’”NA,/[ obtidas com campos criticos

M\ax

de HY =1,5k0e, HY = 3.0 kOe, HY = 6,0 kOe, e HY = 12 kQOe, respectivamente.

Como resultados obtidos com o calculo dos mapas de interagdo PMOID e
PMOIM da Figura 62 utilizando a equagéo (34), obtemos os valores Ipyorp = 0,12,
0,01,0,21, e 0,12 para os comportamentos PMOID, e Ipy010 = 0,35,0,21,0,27, € 0,35
para os comportamentos PMOIM, que também sao apresentados na Tabela 2.

Tabela 2 — Valores de intensidade das interacoes obtidos a partir dos mapas de intera-

cao.
HE(kOe) HM(kOe) Ipyorp Ipmom
0.75 1.5 0.12 0.35
1.5 3.0 0.01 0.21
3.0 6.0 0.21 0.27
6.0 12 0.12 0.35

Fonte: O autor, 2024.

Os valores de intensidade das interag6es da Tabela 2 foram obtidos a partir
dos mapas de interagdo da Figura 61. Observamos também o comportamento an-
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gular das interacbes magneto-épticas em um sistema fortemente interativo que é
apresentado na Figura 63. Para a dependéncia angular das interagdes foi considerada

a relacao Ammota = (l Aﬁm’”ﬁD | + | ﬁggl cos () semelhante ao caso de um sistema
ax ax

sem aplicacédo de luz (Holanda, 2021) (Landeros et al., [2007)(Garcia et al., [2015)

(Encinas-Oropesa et al.,|2001) para HY = 3 kOe e HY = 6 kOe.

Figura 63 — Dependéncia angular das interagdes magneto-dpticas para diferentes an-

gulos.
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Fonte: O autor, 2024.

Na Figura 64 mostramos a variacao geral dos valores de intensidade das intera-
¢bes magneto-opticas (Ipnorp © Ipmorn) €m funcdo do angulo 6.

Figura 64 — Interag6es magneto-6pticas em fun¢ao do angulo 6.
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Fonte: O autor, 2024.
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Esta abordagem descreve em detalhes o comportamento das interagées magneto-
Opticas num nanofio magnético modelado como uma cadeia de graos elipsoidais em
interacao (Landeros et al., 2007) (Mayo et al., 1991) (Grimsditch; Jaccard; Schuller,
1998). Tal dependéncia mostra que, para um campo magnético aplicado paralelamente
ao eixo do fio, os comportamentos PMOID e PMOIM sdo maximos e diminuem com o
aumento do angulo 0. Este comportamento € o resultado da diminui¢cdo das intera¢des
entre os graos a medida que o campo magnético se torna perpendicular ao eixo do fio.

4.7 AMOSTRAS 2D: UMA ABORDAGEM ANALITICA DA MAGNETORRESISTEN-
CIAS RASHBA-EDELSTIEN

4.7.1 RASHBA-EDELSTIEN

A spintrénica em duas dimensdes (2D) adquiriu relevancia significativa na area
de tecnologias de armazenamento de dados. Em muitos desses cenarios, os materiais
2D nao possuem propriedades magnéticas intrinsecas. No entanto, é possivel induzir
o0 magnetismo na interface desses materiais por meio de dois métodos amplamente
empregados. O primeiro método envolve a criagdo de vacancias ou a incorporagao de
atomos que resultam na polarizacéo do spin (Soumyanarayanan et al., 2016) (Hellman
et al., 2017) (Han; Otani; Maekawa, 2018). O segundo método, por sua vez, se baseia
na inducao do magnetismo por meio de materiais magnéticos adjacentes, aproveitando
o efeito de proximidade magnética (Rojas-Sanchez; Fert, 2019) (McCreary et al., [2012).

Recentemente, foi identificado que os cristais magnéticos de van der Waals
em 2D possuem estados magnéticos intrinsecos em nivel atdmico, abrindo novas
perspectivas na area da spintrénica 2D (Chang et al., 2013) (Wei et al., 2013). Além
disso, foi observado que diversos materiais, como o grafeno de camada unica (SLG) e o
dissulfeto de molibdénio (MoS;) (Wang et al., [2015) (Gong; Zhang, [2019), apresentam
a capacidade de converter corrente de carga em corrente de spin (Zhong et al., 2017)
(Sklenar et al., 2016). Devido a sua estrutura em camadas, tanto o MoS, quanto
o SLG podem ser facilmente preparados com uma ou varias camadas atémicas,
permitindo a exploracao das propriedades de transporte. Os semicondutores SLG e
MoS; possuem estados eletrbnicos em duas dimensdes, que se acredita que exibam
um notavel bloqueio de pseudospin € momento de spin, respectivamente (Shao et al.,
2016) (Mendes et al., 2015) (Wang et al., 2015). Esses estados sado essenciais para
a conversao de corrente de carga em corrente de spin por meio do efeito Rashba-
Edelstein direto (REE) ou para a conversao de corrente de spin em corrente de carga
através do efeito Rashba-Edelstein inverso (IREE).

Outro elemento fundamental é a quebra de simetria de inversdo que ocorre
nas superficies e interfaces de materiais (Soumyanarayanan et al., 2016) (Holanda
et al., 2020) (Vidyasagar et al., 2016). Embora a alteracdo na resisténcia elétrica de
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ferromagnetos tenha sido extensivamente estudada, fornecendo um entendimento
fundamental do transporte dependente de spin em vérias estruturas (Sanchez et al.,
2013) (Mendes et al., [2019), as propriedades de transporte em materiais 2D continuam
a representar um desafio significativo. Um dos efeitos mais relevantes no transporte
dependente de spin € a magnetorresisténcia Hall de spin (SMR) (McKenzie et al., [1998).
Em materiais tridimensionais, a SMR € explicada pela reflexdo da corrente de spin
e a conversao reciproca entre spin e carga, resultando da agao simultanea do efeito
Hall de spin (SHE) (Holanda, [2021) e do efeito Hall de spin inverso (ISHE) (Chen
et al., 2013). No entanto, explorar a magnetorresisténcia induzida em materiais 2D
representa um desafio adicional (Edelstein, 1990) (Nakayama et al., 2016). Aqui, nosso
estudo se baseou nos efeitos do Rashba-Edelstein direto e inverso, que descreve a
magnetorresisténcia em materiais 2D, denominado magnetorresisténcia de Rashba-
Edelstein (REMR).

Quando colocamos esses materiais em contato com um isolante magnético
vemos alguns efeitos interessantes. A REMR surge da interagdo conjunta dos efeitos
Rashba-Edelstein direto e inverso, caracterizando, assim, um fenédmeno de proximidade
fora do equilibrio. A investigacdo da magnetorresisténcia foi conduzida utilizando a
configuracao representada na Figura 65, conforme ilustrado abaixo.

Figura 65 — llustragdo da estrutura da amostra utilizada para estudar a magnetorresis-
téncia de Rashba-Edelstein (REMR).

Fonte: O autor, 2024.

Os efeitos da corrente de spin desempenham um papel de grande importancia
nos processos de transporte em materiais 2D. Quando consideramos a lei de Ohm
aplicada a materiais 2D com influéncias tanto diretas quanto inversas de Rashba-
Edelstein, ocorre um fendmeno de proximidade. Esse fendmeno fora do equilibrio pode
ser compreendido através da relacao entre a forca motriz termodinamica e as correntes,
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refletindo a reciprocidade de Onsager, devido a simetria presente na matriz de resposta.
A matriz e as demais contas estdo descritas no Apéndice.

4.7.2 DIFERENTES MAGNETORRESISTENCIAS 2D

A magnetorresisténcia 2D refere-se a efeitos de magnetorresisténcia observados
em materiais bidimensionais, como o grafeno ou materiais topolégicos, onde as proprie-
dades eletronicas sao fortemente confinadas em duas dimensdes. Existem varios tipos
de magnetorresisténcia 2D, cada um com propriedades e mecanismos especificos. Um
dos nossos primeiros resultados refere-se ao caso de pequenas espessuras.

Figura 66 — 2D magnetoresisténcias AR}, /Rop em fungédo da espessura.
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Fonte: O autor, 2024.

Observamos na Figura 66 a magnetoresisténcia 2D em fungédo das espessuras.
As componentes real (g,) e imaginaria (g;) da condutancia mista de spins na interface
foram calculadas considerando o valor absoluto complexo dessa interface, que foi equi-
parado a condutancia mista de spins obtida através de experimentos de bombeamento
de spin (Mendes et al., [2018). Apds a devida consideracao das dimensdes da estrutura,
constatamos que tanto as partes real (g,.) quanto a imaginaria (g;) da condutancia mista
de spins na interface sdo idénticas na estrutura YIG/Mo.S,. Esse resultado é plenamente
justificavel, dado o acoplamento intrinseco spin-6rbita e o efeito de proximidade na
interface YIG/Mo.S,. As diferentes respostas observadas nas magnetoresisténcias 2D,
conforme mostrado na Figura 66, indicam que esses efeitos podem ser avaliados de
maneira independente e distintamente.

O comprimento Rashba-Edelstien A\ € um efeito de ordem 2 que sé se torna
relevante quando I, é suficientemente pequeno, como apresentado na Figura 67.
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Figura 67 — Comprimento Argr (nm) em funcédo da REMR 1.
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Fonte: O autor, 2024.

Agora é importante discutir o limite em que a corrente de spin transversal devido
a acumulacéao de spin é completamente absorvida como um torque de transferéncia de
spin sem reflexao, o que sera feito na préxima secéo.

4.7.3 APLICACOES EXPERIMENTAIS

Os materiais YIG e SLG possuem propriedades magnéticas interessantes e
tém sido extensivamente estudados na literatura cientifica, especialmente no contexto
de dispositivos eletrénicos e fotdnicos. Ambos os materiais, YIG e SLG, sdo notaveis
pelo seu uso em dispositivos de micro-ondas, isoladores magnéticos, ressonancia
ferromagnética, e em pesquisas relacionadas a spintrénica e magnénica. A pesquisa em
torno desses materiais continua a evoluir, com aplicagées em comunicagdes de micro-
ondas, sensores e tecnologias emergentes que exploram as propriedades magnéticas
e de spin para o desenvolvimento de dispositivos eletrénicos avancados.

O SLG tem sido identificado como um material altamente promissor para aplica-
coes em spintronica (Wang et al., 2009) (McCreary et al., 2012) (Pesin; MacDonald,
2012). No entanto, devido ao baixo numero atémico do carbono, o grafeno possui uma
fraqueza intrinseca no efeito spin-orbit (SOC) e, consequentemente, um efeito Hall
de spin fraco (Mendes et al., 2019). O SLG exibe estados eletrbnicos bidimensionais
(2D) que se acredita serem capazes de demonstrar um pseudospin notavel. Essa
caracteristica leva a criagdo de um efeito de proximidade de longo alcance no grafeno,
como observado na interface YIG/SLG (Leutenantsmeyer et al., 2016) (Liang et al.,
2017).

Diversos materiais pertencentes a familia dos dicalcogenetos de metais de
transicao (TMDs) (Gong; Zhang, 2019) (Araujo et al., [2020) também demonstram ser
apropriados para a conversao de corrente de spin em corrente de carga (Mendes et
al., 2018) (Mendes; Rezende; Holanda, [2021). Devido a sua estrutura em camadas, 0s
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TMDs podem ser facilmente preparados com uma ou varias camadas atémicas, permi-
tindo a adaptacao das propriedades de transporte. Um TMD de grande importancia, o
dissulfeto de molibdénio (MoS,), tem recebido consideravel atengéo devido as suas
propriedades Unicas em uma ampla gama de aplicacdes para dispositivos elétricos e
optoeletrénicos (Gong; Zhang, 2019) (Araujo et al., 2020).

Um material ferromagnético em contato atdmico com um material 2D gera um
campo de troca. O acoplamento de troca é aqui caracterizado por HZ%¢ = EXeg; /2e,
que foi obtido utilizando as equagoes:

TEM () = gyii x (m . @) b g, (1 1) (33)
e e
© 1
J(2)=—[—r O.jig, — JEEEG. 34
5(2) (2€R2D)\REE) Hs so Y (34)

O termo EEz¢ é a energia de troca, que para a interface YIG/2DM é EEX =
1,92 40,96 x 10~%°. (Rezende; Rodriguez-Suarez; Azevedo, 2013) (Fanchiang et al.,
2018). Para a estrutura YIG/SLG (Mendes et al., 2019) com uma resisténcia de Ryp =9
x 103 €, a parte imaginaria da condutancia da interface de mistura de spins é da ordem
de g; = 4,4 x 10® m~ Q1. Assim, o campo de troca encontrado foi de HE:¢ = 2.64
+ 1.32 x 10” A/m. J& para a estrutura YIG/M oS, (Mendes; Rezende; Holandal, [2021)
(Mendes et al., 2018), a parte imaginaria da condutancia mista de spins na interface é
daordemde g; =2,4 x 10" m~' QL.

A relacao direta entre magnetorresisténcia Rashba-Edelstien e o comprimento
Arer € mostrada na Figura 68 para o SLG e MoS,. Os pontos foram medidos por Liang
(Liang et al., [2017).

Figura 68 — REMR AR%/RQD em func¢do do comprimento REE do grafeno Agggr (nm).
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Fonte: O autor, 2024.

Neste caso, o campo de troca obtido foi de HE3¢ = 1,44 + 0,72 x 10° A/m. A
intensidade do campo de troca que atua sobre a acumulacéo de spin é da ordem de
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campo de troca devido ao efeito de proximidade obtido por outros métodos (Ghazaryan
et al., |2018) (Wei et al., 2016).

Em resumo, descrevemos um estudo que aborda a magnetorresisténcia de
Rashba-Edelstein em materiais 2D. Consideramos medidas de REMR em temperatura
ambiente em grafeno de camada unica e no semicondutor MoS, quando em contato
com o isolante ferrimagnético granada de itrio e ferro (YIG), usando a técnica de
magnetoresisténcia modulada. Observamos que a variacdo da resisténcia elétrica
se assemelha a magnetorresisténcia, embora o acoplamento spin-6rbita 3D (SOC
3D) nao seja responsavel pela magnetorresisténcia em materiais 2D. Além disso,
os comprimentos de REMR medidos para esses materiais estdo em conformidade
com nosso estudo, validando nossa abordagem analitica e introduzindo um novo
método para investigar a REMR. Até onde sabemos, a literatura ndo apresentava uma
teoria abrangente que analise a REMR em materiais 2D e permitisse a obtengao de
parametros experimentais. Portanto, nosso trabalho n&o apenas possibilita isso, mas
também oferece uma analise detalhada do campo de troca que influencia a acumulagao
de spin.
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5 CONCLUSAO

O objetivo da optoeletrdnica e da spintrénica é estudar o controle, o transporte e
a manipulacao da luz e do spin de algum modo. Embora a luz e o spin desempenhem
um papel fundamental na explicagdo da multiplicidade de espectros atémicos, sem
duvidas, esse nao € o papel mais importante destas duas entidades. Foi observado
em meados do século 20 que a luz pode ser usada para expandir a aplicacdo de
dispositivos e sistemas eletrdnicos. A luz frequentemente inclui formas invisiveis de
radiacdo como raios gama, raios X, ultravioleta e infravermelho, em adi¢ao a luz visivel.
Essa relagéo entre luz e elétrons deu origem a optoeletronica, de modo que é conhecido
que aparelhos optoeletronicos sdo bons transdutores elétrico-épticos ou Optico-elétricos,
ou instrumentos que usam tais dispositivos em seu funcionamento. O comportamento
elétrico-Optico ou Optico-elétrico pode ser usado para codificar informagdes em bits
binarios 0 e 1. Em um contexto similar, o spin desempenha um papel fundamental na
spintrénica. Todo modelo teérico postulado para explicar a origem fisica do magnetismo
envolve o spin de uma forma ou de outra. Isso envolve o modelo de Bloch, o modelo
de Heisenberg, o modelo de Stoner e todos os outros modelos avangados. No final
do século 20 percebeu-se que o spin, sozinho ou em conjunto com a carga, pode ser
aproveitado para processar informagoes, particularmente informacdes digitais também
codificadas com bits binarios 0 e 1.

Naturalmente, a optoeletrénica e a spintrénica sdo muito mais do que apenas
uma interpretacdo de informacoes e inclui as areas mais tradicionais da spin-opto-
eletrénica que tratam de efeitos nanomagnéticos, nanomagneto-resistivos e optoele-
trdnicos em geral. Os primeiros éxitos nestas especialidades incluem, os desenvol-
vimentos das cabecas de leitura para detectar meios de armazenamento oOptico e
magnético extremamente densos (estas cabecas de leituras sédo rotineiramente usadas
em computadores portateis e sistemas de entretenimento), memaoria de acesso alea-
tério magnético nao volatil (MRAM), dispositivos de Iégica spintrénica programaveis
baseados em elementos magnéticos de juncéo tunel, sistemas de controle usando a
velocidade dos portadores de carga, dispositivos de controle de posicionamento em
sistemas robotizados e optoeletronicos (como sistemas de travagem de automoveis),
sistemas de defesa perimetral, magnetdémetros e dispositivos de monitoramento de
alta corrente para sistemas de energia, etc. Muitos desses desenvolvimentos foram
alimentados pela investigacdo de como a luz pode ser usada para manipular informagao
e como correntes elétricas spin-polarizadas podem ser injetadas em multicamadas
ferromagnéticas/paramagnéticas que, na década de 1980, levaram a importante desco-
berta do fenédmeno da magnetorresisténcia gigante (GMR). Neste contexto, os desafios
desta dissertacdo fundamentam-se nestas perspectivas, as quais resumidamente
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apresentamos abaixo.

Em suma, esta dissertagéo investigou as complexidades das interagdes magneto-
Opticas em estruturas magnéticas, explorando sua dependéncia em relagdo ao campo
magnético. Por meio de estudos experimentais e tedricos em nanoestruturas, iden-
tificamos e caracterizamos dois estados distintos dessas interacdes. Além disso, in-
vestigamos o efeito magnético interfacial, demonstrando sua existéncia e relevancia.
Utilizamos técnicas como ressonancia ferromagnética e uma nova abordagem para a
analise da magnetorresisténcia Rashba-Edelstein. No contexto dinamico da spintrdnica
e optoeletrdnica, exploramos fendmenos de interface, destacando o efeito Hall de spin
em bicamadas especificas. Adicionalmente, com técnicas de caracterizagdo como a
espectroscopia Raman, observamos quase-particulas fon6nicas, magndnicas e plasmo-
nicas. Como resultados gerais, publicamos cinco artigos em revistas de alto impacto:
Journal of Superconductivity and Novel Magnetism, Applied Nanoscience, Advanced
Materials Interfaces, European Physical Journal B e Journal of Materials Science. Além
disso, temos dois artigos em andlise: um sobre a nova técnica intitulada Espectroscopia
de ressonancia de plasmon e magnon assistida por efeitos térmicos spintrénicos e outro
com os resultados das amostras de NiO. Participamos de diversos eventos nacionais
e internacionais, recebendo premiacdo em um deles, especificamente no Simpédsio
de Pés-Graduacado da UFRPE, onde fomos reconhecidos pelo "Melhor Trabalho do
Simpésio"com resultados advindos das amostras de NiO.

Todos esses esforgos culminam na proposigcdo de uma nova técnica para a
observacao de quase-particulas, efeitos magnéticos e novos dispositivos, contribuindo
para o avanco do entendimento e aplicacao dos fendmenos magneto-6pticos na fisica
e engenharia. Agradecemos novamente o apoio financeiro de todas as agéncias
de fomento a pesquisa do Brasil, em particular a FACEPE, pois sem esse apoio, a
realizacdo deste trabalho nao seria possivel.
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APENDICE - AS CONTAS: ABORDAGEM ANALITICA DAS
MAGNETORRESISTENCIAS RASHBA-EDELSTEIN

Forca e corrente que refletem a reciprocidade de Onsager pela simetria da matriz de
resposta é dada por:

jc 1 Tx  ygx o ZX
Jse B B v vl
jgy Rop /\RlEEg) x 0 ﬁ
Jss 2 %0 0 = 0
—Vuc/e
—Viise/2€
—Viigy/2e
—Vis:/2e

onde e = |e| € a carga do elétron, Ryp € a resisténcia do material 2D, u- € o potencial
quimico da carga, jis é o acimulo de spin, J. é a densidade da corrente de carga e Js
€ a densidade de corrente de spin. O efeito Rashba-Edelstein direto é representado
pelos elementos das diagonais inferiores que geram as correntes de spin na presenca
de uma densidade de corrente aplicada, gerando um campo elétrico, escolhido para
estar na diregdo i: E = E,& = —i (9,10 /€).
Por outro lado, o efeito inverso de Rashba-Edelstein é dado pelo elemento acima da
diagonal que conecta os gradientes das acumulagées de spin a densidade da corrente
de carga. O acumulo de spin jis € obtido a partir da equacgao de spin-difusdo nos
materiais 2D:

Vg = 1 )

onde Agp € o comprimento de spin-difusdo. O acumulo de spin é sempre devido a
difus@o de spin, que mesmo para um material 2D como o grafeno tem difuséo de spin
na direcao z. Para materiais 2D com espessura l,p na dire¢do z a solugdo da equacgao

@ é

fis(2) = o0 4 g, 3)

Os vetores coluna constantes p' e ¢ sdo determinados pelas condigdes de contorno nas
interfaces. De acordo com a (2), a corrente de spin em materiais 2D consiste no
processo de difusao de spin. Para um sistema homogéneo no plano = x y, a densidade
da corrente de spin fluindo na direcao Z é:

- 1
J& = — | ———— | O,/ig, — REE, 4
S(Z) (2€R2D>\REE) Ks so Y (4)
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onde JE5¥ = E,/RypArer € a corrente de Rashba-Edelstein, ou seja, é a corrente de
spin gerada diretamente pelo REE e Agpr € 0 comprimento do REE. Nas interfaces

z = lyp € z = 0 as condigdes de contorno exigem que f§(z) seja continuo. A corrente
de spin na interface z = I, desaparece, fg (z=1lp) = JED = 0. Por outro lado, em
geral, na interface magnética, a densidade de corrente de spin JE’M é dada pela
acumulagéo de spin e pela condutancia mista de spin, tal que:

. A . Hs LM
TEM () = gy x (m . ;) b0 (i x 1) (5)

onde m = (my, my, m.)" representa um vetor unitario ao longo da magnetizacéo e

g1, = g +ig; @ condutancia complexa mista de spin na interface por unidade de
comprimento e resisténcia. Concorda-se que g, caracteriza a eficiéncia do transporte
de spin interfacial e a parte imaginaria g; pode ser interpretada como um campo de
troca efetivo atuando no acumulo de spin. De acordo com a equagéao (5) uma corrente
positiva corresponde a spins ascendentes movendo-se do FM em diregéo ao 2D. Em
particular, para o isolador FM, esta densidade de corrente de spin € proporcional ao

torque de transferéncia de spin que atua no ferromagneto
h

- . h A TFMY\ __ TFM (,
Torr = —2—em X (m X Jg ) = 2—€JS (m), (6)

Utilizando as condi¢des de contorno discutidas anteriormente, € possivel determinar os
coeficientes p'e ¢, 0 que leva ao acumulo de spin para estruturas 2DM/FM:

B sinh (—23;;;D>
fis(z) = — pso | —— L
sinh< 20 )

2X2p
COSh (@)

2X\2p
sinh (%)
onde pso = |jis(0)| = 2eAapArprRop JEEE tanh (lap/2X2p) € 0 acimulo de spin na

interface na auséncia de transferéncia de spin, ou seja. e., quando g, = 0. Além disso,
de acordo com a (&), o acimulo de spin em z = 0 torna-se

+ 2edopAreERop J?M(m)

0 - l
NS(()) = usoy + 2)\2D)\RE‘ER2D coth (;_D)

2D

X [gr {1 (i - is(0)) — fis(0)} + gin X fis(0)]

onde m - jis(0) e m x jig(0) sdo:



m - fis(0) = mypso,
X fis(0) = pso
|:<R2Z>>\<RZ’IEE> + <2my)\2pgZ coth 2D>> m

+ 2/\2Dgr coth (

RopAREE

\_/

2A2pg; coth ( v

+ 2X2p G coth( )] fis(0),

RQD)\REE
e
fis(0) = pso
(AQ+A)+B)m+ Bmxg)+ (1+ Ay
A? + B2

onde

lap
A =2 opArEpR2pg, coth ( )

2D

e

l
B = 2X\opAreeR2pyg; coth (2)
A2p

A corrente de rotacao através das interfaces FM/2DM é dada por:

jFM:( Hso )
s eRopAREE

arl N

X |Im (m x 7)
Fomars + 2hangy coth (12
HSO
+ - - -
<€R2D)\REE>
x |Re In i x (1 % §).

+ 2)‘2Dng coth <>\—D)

RQD)\REE
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(10)

(12)
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Desta forma, o acumulo de spin é:

fis(z) I 2X2p g1y
Hso m + 2)‘2D9N COth ()\—D)
cosh (Z ;;D>
X N (m X g) (14)
sinh ( 2D>
+ Re 2Xangn

+ 2)\QDQ'N coth <>\—D>

RQDAREE
cosh (%)
sinh (gﬁ;) 15)

sinh (—2;21;’3)
sinh (ﬁ)

Entao, leva a corrente de spin distribuida no material 2D

X

JZ 22
SO m —+ QAQDQT\L COth ()\_>

sinh (—ijff’)

Xq——7— ¢| (My) (16)
sinh (lw )

2D
2
" Re A2p Gty

+ 2)‘2DQT¢ coth (A—D>

RQD)\REE

sinh <—2;12D>
2D N A A
X { — 7 m X (my)

sinh ( lap )
2D

cosh <M> — cosh (;jD

2X2p

cosh ( lap )

O efeito Rashba-Edelstein inverso impulsiona uma corrente de carga no plano z versu
y pelo componente da corrente de spin de difus&o fluindo ao longo da diregédo z. A
componente longitudinal total (ao longo de ) é:

+
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Z_IQD

JC, long (Z) AREE 2 | cosh < A2p ) 9
J— =1+4 / l + (1 — my)
co 2D cosh (/\Q—D>
2D
2)\2D9N tanh (;ij )

1 l
+ 2)\2Dg¢¢ coth (%)

RopAREE
sinh (Z;ﬁ)
2D
sinh (?—D>
2D

A componente transversal ou componente Rashba-Edelstein é dada por:

x Re

(18)

X

lop

JC, trans (Z) .y (AREE
Jco

2
) [mgzmy Re — myIm|

2)\2D9N tanh (;iQDD )

1 + 2)\2Dg¢¢ coth <i22—7;> (19)

RopAREE
: Z—lzD
sinh (—/\w )
; lp ’
sinh (/\2D>
onde Jco = E./ (RepArer) € a corrente de carga impulsionada pela corrente elétrica
externa. Expandindo a resisténcia longitudinal dada pela corrente na diregao x do

campo aplicado para a ordem inicial em A%, e calculando a média das correntes
elétricas ao longo da espessura no material 2D, encontramos:

X Re

X

A E,
(RQD)long - ( HEE ) ~ RQD

JC, long (20)
(0) . 2 (1)
+ AR, + (1 my) ARyp
e
R - =
( 2D)trans < Ex ) (R2D)\REE> ’ (21)

= mxmyARng) + mZARgzD)

onde
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AR (mm)? (%D) tanh( l2p )
Rop lap lap 2Xap )’
AR§) <2)‘REE>2 ()\2D>

Rop lap lap

2\2p gy, tanh? (%)

1 + 2)\2Dgu coth <12—D> ’ ’ (22)

RopAREE A2D
ARY  [2) 2/A
2D _ REFE 2D
Ryp ( lap ) ( lap >
2)\2D9T¢ tanh2 <2l§%)

1 l
i + 2\angr, coth (22)

RopAREE

x Re

x Im

Como AR% < 0, isso sugere que a resisténcia é reduzida pela interacao Rashba.
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