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Resumo

Neste trabalho descrevemos a fabricacdo de filnmess fda ligaMnGa sobre
superficies com orientagBes cristalograficas destinde substratos comerciais GaAs
usando a técnica de epitaxia de feixe moleculavestigamos suas propriedades estruturais,
magnéticas e de magnetoransporte. Os filmédrdga com a razadin:Gana proporgcao 1:1

e espessura de cerca d6nm exibem uma fase do tipo zinco-blenda com distorcéo

tetragonal que preserva relagbes epitaxiais conpplaristalinos (111)B e (001) com padréo
de reconstrugcdo (1x1) e terminacdes rica em arsdwsosubstratos déaAs Além disso,
ambos os filmes d&InGa apresentam estrutura cristalina tetragonal de ¢acérada com
uma texturizacdo onde os planos cristalinos (1htpmtram-se preferencialmente alinhados
com as superficies (111) e (001) dos substratdSakes Camadas ddinGacrescidas sobre
substratosGaAg001) e GaAg111)B apresentam ambas campos coercivos da orgem d

20kOe, mas os valores de suas magnetizacdes de satséagdb6emu/ cm (equivalente a

1,344, por atomo deMn) e 764emu/cm (equivalente a2,2y, por atomo deMn),

respectivamente, que ademais indicam comportasmemetalico e semicondutor,
respectivamente. Os valores distintos de magnéiizde saturacéo e a drastica alteracao do
comportamento condutor sdo decorrentes da presengesordem estrutural e desordem
quimica (defeitos de anti-sitio) distintas. Medidkes magnetizacdo e de magnetotransporte
foram usadas para determinar as contribuicbes ammmsmos de espalhamento simétrico
(“side-jump”) e assimétrico ("skew-scattering”) gqfieam comparadas com os valores
intrinsecos previstos por calculos de primeiroagipios baseados na teoria do funcional da
densidade (DFT). A contribuicdo intrinseca previpaa a condutividade Hall anémala

devido a curvatura de Berry sobre a superficie elenFmostrou-se em muito bom acordo
com o valor del127 Qcm)* observado em baixa temperatura. Os valores elsvado
coercividade, de magnetizacdo e resistividade #&80D0K permitem atribuir aos filmes da

liga MnGaum alto potencial tecnologico para aplicacdes mmpogitivos spintrénicos.

Palavras-chave: Ligas Mn-Ga, efeito Hall an6malgpahamento dependente de

spin, curvatura de Berry.



Abstract

In this work, we describe the preparation of thilm$ of the MnGa alloys on
surfaces with different crystallographic orientasoof commercial epi-read@aAs wafers
using the molecular beam epitaxy technique andwestigated their structural, magnetic and
magnetotransport propertieddnGa films with Mn:Ga ratio in the 1:1 proportion and

thickness of aboutOnm exhibit a zinc-blende phase with tetragonal digiarthat preserves

epitaxial relationships with (111)B and (001) caybe planes with (1x1) reconstruction and
Asrich terminations of theGaAs substrates. In addition, thdnGa films exhibit body-
centered tetragonal lattice exhibitng a crytaliexture where the (111) planes are preferably
aligned in parallel with the (111) and (001) suefa®f theGaAs substratesMnGa layers
grown onGaAg001) andGaAg111)B substrates have both coercive fields of alfkOe,

but their saturation magnetizations a&6emu/ cm (equivalent tol, 34, per atom ofMn)

and 764emu/ cm(equivalent to2,2 4, per atom oMn), respectively. The distinct values of

the saturation magnetization and many differentdocting behavior are due to the presence
of distinct structural disorder and chemical disordantisite defects). Magnetization and
magnetotransport measurements were used to deterofirsymmetric (side-jump) and
asymmetric (skew-scattering) scattering mechanisordributions that were compared to
intrinsic contribution values predicted by firstimmiples calculations based on Density
functional theory (DFT). The intrinsic contributiopredicted to the anomalous Hall

conductivity because Berry curvature on the Fenmiase was foundZ?(Qcm)_l, value in

very good agreement with anomalous Hall condugtimieasured at low temperature. The
high values of coercivity, magnetization and Hasistivity at room temperature allow to
assign tavinGafilms a high technological potential for applicats in spintronic devices.

Keywords Mn-Ga alloys, Anomalous Hall effect, spin-dependent tecatg, Berry

curvature.
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Introducao

Materiais nanoestruturados cujas propriedades wasssho alteradas por efeitos da
baixa dimensionalidade sdo cada vez mais impogapéea aplicacbes na engenharia de
materiais’**% Nos anos 60 e 70, houve um grande interesse ndoeds propriedades de
transporte em metais ferromagnétiéas Ni e Co. O objetivo, na época, era a determinacéo
detalhada da estrutura de bandas eletronicas, assitm a obtencédo de informacdes sobre a
superficie de Fermi e a busca de um melhor entesmdon sobre os processos de
espalhamento eletrénico que dominavam as propmsddd magnetotransporte de sistemas
metalicos ferromagnéticds>® Com a descoberta de novos fendmenos como, pompixean
magnetoresisténcia gigante, entre outros, iniceguasartir do final dos anos 80 e inicio dos
anos 90, uma nova era de pesquisas relacionadasreporte eletrénico dependente de
spin[289]

Em metais de transi¢cdo ferromagnéticos e suas lagaslétrons que participam da
conducao da corrente elétrica sdo elétrons deecdrétrido s— d, devido a hibridizacdo dos
orbitais s e d. A baixas temperaturas, pode-se admitir que efiias familias de elétrons
promovem correntes de spin em paralelo, pois npatecos espalhamentos afetam o spin dos
elétrons. Este modelo de condugdo por duas cosredgespin, que supde que elétrons
pertencentes as sub-bandas de spin “up” e spinrfdoantribuem de forma independente
para a condutividade total, foi proposto por Matt £9361X“ No entanto, este modelo nédo
levava em conta as intera¢cdes com inversao degsigippodem ocorrer quando processos de
espalhamento devidos as interacdes elétron-magnospm-orbita estdo presentes. Em
meados de 1976, Campbell e Fert propuseram um moeldndo em consideracdo estes
processos de espalhamento que misturam as cordepesdentes de spfrt”
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Atualmente, existem diversas linhas de pesquismdtuna integragéo da spintronica
com o0s semicondutores. Uma delas €& a integracdocaiepostos semi-metalicos
ferromagnéticos (tais como, MnAs e o MnGa) com temperaturas de Curie superiores a
temperatura ambiente e alta polarizacdo spgn compativeis com a tecnologia do
GaAst* 23 particularmente, ligas binarias t#n-Ga com estrutura tetragonal tém atraido
muito atencdo devido as varias propriedades magsetjue sédo favoraveis para aplicagdes
em spintronicd**® Algumas propriedade magnéticas interessantes sddigfas sdo a
anisotropia magnetocristalina forte que origina pasn coercivos de at&5kOe, a
magnetizacdo de saturagado flexivel (com momentamét@os variando entre 2 e 3,2/
por atomo devin), temperaturas de Curie superiores a temperatobgeate, baixa constante
de amortecimento magnético nos processos de péecdasmagnetizacdo e alta polarizacéo
de spins ao nivel de Ferfii?® Tais propriedades, tornam essas ligas candidatpcacdes
na forma de nanomagnetos e nanosensores magnébcosainda, como eletrodos
ferromagnéticos integrados a semicondutores c@ads e GaN que sdo de interesse da
industria spintrénic&®2”

O diagrama de fase do sisteMa-Gaé complexo, apresentando ligas com estrutura
cristalina e comportamento magnético fortementeedéente da estequiometria e do

procedimento de preparacdo. A polarizacdo magndgcarrente das densidades de estado

eletrénicas nas fases ferromagnéticadl, —Mn,Ga(1,0< x< 1,§11#132420281 - ¢

DO,, - Mn,,Ga(0< x< 2) 19?1242 com diferentes parametros de rede e distorgéo

tetragonal é por si s6 tema de grande interegdém disso, essas ligas podem apresentar
diferentes tipos de ordenamento magnético em aasostrassivas e em filmes finos

cristalinos.

A fase ordenadaMnGa- L1,, com grupo de simetridc4—mmm, consiste em
camadas monoatdmicas @& e Mn empilhadas de forma alternada ao longo do eixo
cristalograficoc. As ligas ferromagnéticadinGa- L1, exibem comportamento adaptativo

com relacdo aos parametros de rede em uma amygadaiconcentracdo dén.'*?*?ICabe

' L1, se refere & fase tipBuAu cujo grupo de simetria correponde R4-mmm(123 - estrutura tetragonal).
DOy, se refere a fase tipbAl; cujo grupo de simetria correponde ldemmm(139 — estrutur&2; cubica do
tipo Heusler tetragonalmente distorcida).
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ressaltar que em perfeita estequiometria a fasenadh MnGa- L1, tende a apresentar
momento magnético d&,54;, por atomo deMn, o que leva a uma magnetizagdo de

saturacdo K.) de 845emu/cm. Todavia, My pode ser fortemente influenciada por

possiveis flutuacdes da composicao e/ou tensdonmsadacal. O excesso local de atomos de
Mn pode levar a um alinhamento antiparalelo aos den@vando a uma compensacéo,
enquanto que a tensdo comumente induz a uma dgamuio momento magnético do
Mn.42124 Oy seja, é esperada uma perda de magnetizacdanestras deMnGa com
campos de tensdo e com desordem quimica tipo aefdd anti-sitio comuns em ligas
intermetalicas binarias, onde os elementos possletnonegatividades semelhantes.

No que diz respeito ao comportamento condutivo sgptado pelas ligasin-Ga,
chamamos a atencdo para o carater semicondutoseapado pelo compostdnGa,.

Estudos relatam que o excessoGie pode levar a este comportamento. Além dissos liga
fora da raz&o estequiométrica 1:1 tendem a apasemtenamento ferrimagnético.

O presente trabalho de doutorado descreve a fghdca investiga as propriedades
estruturais, magnéticas e de magnetotransportelrdesffinos deMnGa crescidos sobre
substratos d&aAs usando a técnica de crescimento de epitaxiagpae folecular. Analises
dos comportamentos magnéticos e de magnetotraasptatronico em conjunto com a
modelagem tedrica foram usados para investigarazsnismos de espalhamento eletrdnico e
possiveis efeitos de desordem de spin nos filmes fi

Esta tese de doutorado esta organizada com a segstrutura de capitulos:

Capitulo 1 — é dedicado a introducdo de concei&icdbs relevantes ao
entendimento dos fen6menos envolvidos na magnéabtzagio magnetotransporte eletrénico
de materiais ferromagnéticos, com especial ateag@mmportamento apresentado pelas ligas
deMnGa

Capitulo 2- expde um breve descritivo das fasessaptadas pelWinGa, estruturas
cristalinas e suas respectivas propriedades maggaéti

Capitulo 3- sdo descritos os detalhes dos procediirmeexperimentais utilizados
para crescimento e caracterizacOes estrutural, éiagne de magnetotransporte eletronico

em pregad as nas amostras.
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Capitulo 4 - apresenta uma breve descricdo doga®ditilizados nos calculogali-
initio” das propriedades eletrdnicas, além dos procedoseomputacionais envolvidos nas
simulacdes baseadas na Teoria do Funcional dad2elesi

Capitulo 5 — é dedicado a apresentacdo e disculesacesultados experimentais e
também dos resultados adquiridos por meio de sgaalacomputacional sobre as
propriedades eletrbnicas 8nGa-LL.

Capitulo 6 — reune as principais conclusdes obte@presenta as consideracdes

finais do presente trabalho.
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Capitulo 1

Transporte Elétrico: Polarizagéo de Spin

by

Este capitulo € dedicado a introducdo de concefeisicos relevantes ao
entendimento dos fenbmenos envolvidos no magnats{iorte eletrdbnico nos materiais
ferromagnéticos, com especial atencdo ao compontanmepresentado pelas ligdnGa
Serdo apresentadas noc¢Oes importantes sobre esrrpotarizadas em spin, origem do
ferromagnetismo de bandas e alguns modelos enwslvith descricdo destes efeitos.
Finalizando o capitulo, serdo expostos os pringipapectos ao fendbmeno de efeito Hall, o

qual é utilizado na interpretacéo de dados expatmeestudados neste trabalho.

1.1 Corrente Polarizada em Spin

A corrente de spin surgiu como um novo conceitedisiurante o desenvolvimento
do estudo da spintrénica. Geralmente criada atrdeéendmenos como injecdo de spin e
acumulo de spin, a mesma pode ser aniquilada atdséelaxamento de spin e difusao de
spin>"! A interacdo entre o spin e a carga do elétronispositivos spintrdnicos tem levado
a descoberta de fenbmenos surpreendentes tantordo ge vista da fisica basica como
aplicada.

Na spintrbnica, as correntes puras de spin desdrapenm papel fundamental na
transmissao, processamento e armazenamento dmag@o. A criacdo de correntes puras de

spin utilizando o efeito Hall de spin, por exempéddoriu a possibilidade de se converter
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corrente de carga em corrente de spin e vice-vé&lsaque diz respeito ao transporte de
correntes polarizadas em spin, trés grandes areasolbgicas s&o interconectadas:
magnetismo, eletricidade e O6ptica. A Figura 1.1 traosim diagrama esquematico desta
interconexdao que abre perspectivas de inovacOemlfegicas baseadas na concepcao e

desenvolvimento de novos dipositivis.

Corrente

despin

{Propriedades
eletricas}

Fig. 1.1- Diagrama esquematico sobre as diversas areas dmcdjgl de corrente de spin. (Adaptado da

referéncia 32)

A eletrbnica mesclada com o magnetismo permite atrale elétrico das
propriedades magnéticas de um material e, reciprecte, possibilita o controle das
propriedades elétricas desse fendmeno. No ramo atmeto-Optica, algumas tecnologias
permitem que dados 6pticos sejam armazenados me fde bits magnéticos. Isso oferece
oportunidade de usar a luz para proceder a magiwulae dados e processamento de
informacdo. Ja no ramo da optoeletrénica, poderitas & acessibilidade Optica de spin, o
gual permite estudos da dindmica de spin e terfitéaln observagfes do transporte coerente
de spin, da influéncia de parametros de crescindgdcestruturas na polarizacdo de spin, por
meio de medidas de luminescéncia na presenca deosagtétricos e magnéticfz®3?

Define-se corrente polarizada em spin como senddeaenca entre os fluxos de

elétrons com spin-up e spin-down, respectivamedte=(J, - J ). A Fig. 1.2 mostra um
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esquema de uma corrente polarizada em spin fluledom meio magnético para um meio

ndo magnético, onde se ilustra o conceito de congmio de difusdo de spifi!

Corrente de spin
1 Comprimento de difus3o de spin

e 100t ~ 1
+ Ve Ji
::,- e

—

Corrente de spin

Fig. 1.2 —Processo de injecdo de spin de um meio ferromagndtara um meio nao-magnético e o

comprimento de difuséo de spin, que pode esterdetés]l ym de distancia do eletrodo injetor no caso de

semicondutores n&o magnéti¢ts.

O processo de polarizacdo ocorre no eletrodo fergotico e pode ser explicado
pela diferenca de estados ao nivel de Fermi. Quas@bétrons, polarizados em spin, passam
através de uma interface, podem transportar, akarha elétrica, a polarizagédo de spin de
um meio para o outro. Isto produz um efeito chandegljecdo de spin, que é caracterizado
pelo acimulo de spins no meio ndo-magndtitd® A injecdo de spin de um meio para o
outro de maneira controlada permite a construcadisi@ositivos eletrénicos baseados no
estado de spin eletrénico. A primeira verificac@pezimental deste fendbmeno se deu através
de medidas de magnetoresisténcia em multicamad@s/@ei**

A injecgao da corrente de spin em outro ferromagtreinsfere o0 momento angular
de spin, resultando na inversdo da magnetizacderaonagneto. Assim, as correntes de spin
sdo muito atraentes, tanto do ponto de vista fued#h quanto do ponto de vista
tecnologico e, portanto, a manipulacao eficienteateente de spin € um requisito chave para

dispositivos spintrénicos.



Capitulo 1 — Transporte Elétrico: Polarizacdo de$pi 30

Uma vez gerada uma corrente de spin, a mesma psafeed aniquilacdo através de
mecanismos de relaxacdo de spin, bem como de poscee difusdo de spin, que surgem
devido aos mecanismos de espalhamento que o elginopolarizado sofre ao ser injetado
num meio ndo magnético. A distancia média em queomento de spin eletrénico sera

mantido € conhecida como comprimento de difus&spaeA,; .

A eficiéncia de polarizagdo da corrente polarizada spin € dada pela diferenca

entre as densidades de estados dos spins magmitar) e minoritarios(n ), ao nivel de

Fermi (a rigor potencial quimico). Formalmente,imefse a polarizacdo de spin P através da
Eq. 1.1:

—_— nT B nl
P=—— ", (1.1)
nT nl

Sendon, e n , respectivamente, as densidades de estados comrsgjoritarios e

minoritarios ao nivel de Fermi.

Alguns trabalhos na literatura reportam paeaCo e Ni uma polarizacdo na ordem
de40 a50% J& no contexto de compostos intermetalicos feagméticos da lighin-Ga, ha
dois candidatos com alto potencial em aplicacOesa paspintronic&>?® Um deles é o
composto tipo-HeusleMn:Ga,*® com uma polarizacdo de spin 589 tornando-se um
material com potencial para aplicacbes de “spinsfiex-torque” (STT). O outro, é 0
compostoo-MnGa com estrutura tipdAuCu-LY, que esta previsto para ter um momento
magnético de2,5 ug por atomo deMn.’Y Um fator promissor a ser destacado é o fato das
ligas Mn;Ga e MnGa poderem ser integradas a substrato&ald e GaAs que ja pertencem a

processos de microfabricacdo usados na tecnolptpaetetronica.

1.2 Bandas Eletronicas Polarizadas em Spin

Considerando ligas de metais de transicao, sahaesexiste uma forte correlacao da
estrutura de bandas com as propriedades de tramspletronico e com as propriedades
magnéticas. Os elétrons da banda de conducéo adterce SA0 0S principais responsaveis

pela condutividade elétrica. No entanto, salieetagge processos de espalhamento inter-
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bandass—d tém forte influéncia sobre a resistividade. Agppiedades magnéticas nesses
sistemas podem ser explicadas pelo modelo de méétitinerantes e pela teoria de

ferromagnetismo de bandas. Este modelo propde guema diferenca entre as densidades
eletrbnicas dependentes de spin, que é causadaop@iacdes eletrbnicas e resulta em

magnetizacdo espontané’

D(e)t

=

Formii

(e,)
BN Estados ocupados da banda-d
| Estados ocupados da banda-s

Bl Estados desocupados da banda-d
HHH Estados desocupados da banda-s

Fig. 1.3 Densidade de estados no caso em que a bandétdmelmajoritarios (spin up) esta quase totalmente
preenchida. A repulsdo coulombiana entre os elgtdenspins opostos pode estabilizar o deslocamelaitivo
entre as sub-bandas de spin, resultando numa neag@et espontanea caracteristica de um ferromagieeto
bandagd?

A hipétese de que os elétross d apresentam carater itinerante pode ser usada na
descricdo das propriedades magnéticas dos metaisy dustrado na Fig. 1.3. Elétrons
itinerantes sdo elétrons que ndo permanecem cdonfirem um dado atomo e, em vez disso,
movem-se através da estrutura cristalina. Comtepstese, pode-se explicar, por exemplo, o
paramagnetismo independente da temperatura dossraktalinos e o ferromagnetismo dos
metais da séri@d e suas ligas. As ligas d&n-Gapossuem elétrons com carater itinerante.

O estudo de sistemas ferromagnéticos/semi-condut¢@ed/SC), com baixa
reatividade quimica interfacial, permitiu testescdaceitos e compreensdo dos mecanismos
fundamentais de injecdo e de deteccdo polarizadapém A obtencdo de juncdes tunel
FM/SC/FM permite medir eletricamente a polarizagéaspinda interface FM/SC através de

medidas de magnetoresisténcia tunel (TMR)Resultados promissores frente a baixa
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reatividade, a alta polarizacdo dpin nas interfaces e a integracdo facil a tecnologm do
compostos III-\, reforcaram a importancia de pesquisas de sistéonialos FM/I11-V

Nesta tese ndo focalizamos a investigacdo da mjdeacorrentes polarizadas em
spin em substratos deaAs mas sim no magnetotransporte em filmes finosiglaMinGa
integradas a substratos comerciai&sa@@ssemi-isolantes.

Abordamos, a seguir, as principais previsfes tagnelativas a estrutura eletrénica
das ligasMnGa Y. Zongxian e colaboradores estudaram a estruéle&ronica e as
propriedades magnéticas das ligas dle MnGa, atravées do método auto-consistente de
ondas planas linearmente aumentadas (LAPW — Acwrdm locucdo inglesa linearized
augmented plane-wavij! A Fig. 1.4 mostra as densidades de estados manafiguracdo do

J—MnGa paramagnética (PM) e ferromagnética (FM), por elgilas:>!

PM

TDOS

spin up

TDOS

spin down

Energy(eV)

Fig. 1.4 — Densidade de estados total, TDOS, para l@adMinGa nas configuragdes paramagnética (PM) e

ferromagnética (FM). A linha pontilhada verticahdéa a posicdo do nivel de Ferfi.

’0s compostos do tipo IlI-V sdo formados por atomos do grupo Il (Al, Ga, In) ligados a atomos do grupo V (N,
P, As, Sb). Estes materiais cristalizam em baixas temperaturas numa fase estavel com estrutura do tipo zinco-
blenda (ZB).
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De acordo com a Fig. 1.4 é possivel observar q@% do estado PM apresenta um

pico acentuado no nivel de Ferngi.(, o que leva a concluir, de acordo com o critéieo

Stoner, que od-MnGa tem preferéncia a estabilizar em um estado femogtico. Este
critério € aplicado ao magnetismo de banda paermdetar se o material estabilizara em um
estado paramagnético ou ferromagnético, prevendaparecimeno do ferromagnetismo

quando o produtoJ,n(e:)>1, onde J_é a interagdo de troca eletrbnicanés.)é a

densidade de estados por spin no nivel de FernsiseNeaso o ferromagnetismo resulta da
competicdo entre a perda de energia cinética devidansferéncia de elétrons da banda com
spin down em direcdo a banda com spin up e o gd@lemergia de troca.

Observa-se, na Fig. 1.4, que quando a configuragggnética é alterada do estado
PM para o estado FM, semelhante a outros ferroniagna largura da banda majoritaria é
mais estreita do que a banda minoritaria. Isso ese é&o fato dos elétrons minoritarios
possuirem uma ligacdo menos forte e, portantoragiem entre si. A analise mais
aprofundada da densidade local de estaddgloevela que a estrutura magnética € regida
pelos estado8d do Mn, que determinam os maximos na densidade totabt@delas na Fig.
1.4 acima, além do fundo proveniente dos elétdsdo Mn e 4s e 4p do Gal®® (Veja figura
1.3).

As primeiras previsfes tedricas da estrutura eletadda ligaMnGa com estrutura
L1, B indicaram que é a hibridacdo entre os elétmrdo Mn e os elétrong do Ga
deslocalizados que promovem o carater itineranseetiétronsd do Mn. Isso ainda reduz o

momento dos sitios ddn para 2,51/, , mas alinha os momentos de forma ferromagnética

ao longo do eix@, determinando o aparecimento de uma forte ang@atmagnetocristalina.
Efetivamente, os momentos magnéticos 3&ce -0,1 g para os atomos dén e Ga, com
anisotropia uniaxial ao longo do eixa A rigor, o MnGa possui um ordenamento
ferrimagnético, que surge do alinhamento antiplraldos momentos magnéticos de
magnitudes diferentes mencionados logo acima.

Célculos tedricos mostram que h& uma forte anigiatronagnetocristalina entre

22— 27erg /cmi nas ligasMnGa e Mns;Ga. Particularmente, verifica-se que ela é muito

robusta no sistemi&InGa, permanecendo elevada numa ampla gama de corgéegraob

tensdes tanto compressivas como expan§itas.
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Em um trabalho prévio de nosso grupo, é descriatautura eletrénica de filmes
ultrafinos de ligagdvinGa com estrutura metaestavel tipo zinco-blenda, quesantam um

estado fundamental ferrimagnéticd.

1.3 Resistividade Elétrica e a Dependéncia com a Temdura

Sabe-se que as propriedades de transporte em uah poelem ser afetadas por
diversos fatores, tais como gradiente de temperatucampos externos. A resistividade
elétrica, p(T), é causada pela dispersédo de elétrons de congocdbnons e por ondas de
spin, com o ultimo caso decorrente da interacatrata entre os elétrons de conducao e os
elétrons magnéticos localizados. Mesmo quandoxas t@as difusdes eletrbnicas originarias
de diferentes fontes de espalhamento permaneceas,aiguns desvios da regra Matthiessen

podem ser observados. No entanto, a dependéndemgeeratura da resistividageg(T) em

campo nulo, pode ser convenientemente expressazpdt>?

PM) =P+ Pee(M+ P (M + Pad T, (1.2)

Na Eg. 1.2,p, é a resistividade residual devido a defeitps,(T) é devido as
interagGes elétron-elétronp , (T) sdo os espalhamentos elétron-fononpg, (T) € a

resistividade magnética que tem origem na desordenspin, desconsiderando possiveis
desvios na regra de Matthies$&h.

O termo dado pela resistividade residual € indepetedda temperatura e tem como
origem o processo de espalhamento dos elétronsodéugdo com as impurezas e/ou
imperfeicdes da rede cristalina. Este termo residepende da pureza e do estado de ordem

do metal. Em materiais ferromagnéticos, em quenteracéo spin-orbitap, depende da

orientacao relativa entre a corrente elétrica @ec@lo da magnetizacdo, permitindo analisar
se a resistividade do material € dominada por Bapentos intrinsecos (fonén, magnon) ou
por espalhamentos devido a impurezas extrinsegasgoaassim como um indicador da
pureza ou densidade de defeitos das amdsétras.

O segundo termo da Eq. 1.2, é dependente da tetm@em € denominado por

espalhamentos intra-bandas—-s. Os termos, terceiro e quarto, decorrentes dos
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espalhamentos elétron-fbnon e da interagdo spitadribespectivamente, também sé&o

dependentes da temperatyid. O terceiro termo € intrinseco e caracteristicondaerial

estudado e o quarto termo proveniente da interdgdgpin dos elétrons de conducdo com a
magnetizacdo do metal, também depende da temperatma vez que a magnetizacdo do
material é funcéo dg 213840

Cabe salientar que nos metais ferromagnéticognassno nos metais normais (néo-
ferromagnéticos), sado observados pequenos deswgsaade Matthiessen. O modelo de duas
correntes, por exemplo, prevé que exista um desésta regra para a resistividade residual
(p,) de ligas ferromagnéticas. Neste cagp,seria causado pela diferenga de condutividade

elétrica das sub-bandas de conduc¢do dependentgsrdeEm particular, 0 modelo de duas
correntes ainda prevé que a resistividade eléigdagas ferromagnéticas no regime de baixas
temperaturas sofre desvios, visto que@gsdependentes de spin s&o muito maiores que as
ideais!?384%l
E importante notar que em metais e ligas como é o caso d®@—-MnGa_,,

encontramos os dois estadoe d no nivel de Fermi. Consequentemente, ha processos
espalhamento eletrénico envolvendo tanto transigites-bandas(s—9, bem como inter-
bandas(s- d) .[?

A contribuicdo devido ao espalhamento elétron-forymmalmente pode ser descrita

como.

T NGy IT 0
pph=A(—j j — dx, (1.3)

ondeA é uma constante que depende da velocidade dosnsléta superficie de Fermi, do
chamado raio de Debye e da densidade de elétroosndieicéo no metal. Ademai§, é a
temperatura de Debye. O expoentea equacdo tem uma dependéncia com a temperatura,
sendo (n=5) quando considera-se espalhamentos intra-bgsda) (Bloch-Griineisen) e
(n=3) para espalhamentos inter-bandas d) (Bloch-Wilson).

O modelo de Bloch-Gruneisen considera que a cam¢db do espalhamento de
elétrons pelas vibracdes da rede € baseada naciéeentre o elétron e o sistema de fonons.

Este modelo mostra que o comportamento da resigtiei em altas temperaturas varia
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linearmente com a temperaturaJT, (T >§,) e em baixas temperaturas a resistividade

elétrica varia aproximadamente camM(T < 6,).

A contribuicdo magnética para a resistividade, poa vez, € submetida a um
processo analogo. Ressalta-se aqui que tanto oalhasgntos (s—9 quanto 0s
espalhamento$s— d) surgem devido a interacdo de troca entre elétteronducao do tipo
s e elétrons magnétic@l”*** Em altas temperaturas, o ternpg,, € comumente chamado
de resistividade elétrica devido a desordem de §ste termo apresenta um comportamento
singular na temperatura de ordenamento magnétitd. Em baixas temperaturas, a
contribuicdo resistiva em razdo da ordem magnépcde ser descrita em termos do
espalhamento elétron-magniéh®”

Os desvios a periodicidade perfeita da rede de mmmenagnéticos microscopicos,
0S quais podem ser estaticos ou dinamicos (magngesdm espalhamento dos elétrons de
conducéd®*¥ A suposicdo de espalhamento de elétrons dentuondelinica banda, o que é
valido em baixas temperaturas, foi estudada poruyease Mannari e resulta em uma

dependéncia quadratica, ie~ T2.[243
P =BT, (1.4)

Nessa expressdo o parameBf ¥ também sofre influéncia devido as interagdes
(s—d). Em geral, os espalhament(s- 9 irdo dominar sobre os espalhamentss d) em

baixas temperaturas, enquanto que em altas terapai processo dominante sera devido
aos espalhamentdqs—d).

Bedoya e colaborador&s, analisaram as propriedades de transporte elético
0—-Mn,Ga_, crescido pela técnica de epitaxia de feixe mosao|BE) sobreGaN(0001).

A Fig. 1.5 mostra alguns resultados de resistivécatitidos pelos autoré&s!
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Fig. 1.5 — (a)Resistividade em funcéo da temperatura de uma Gadrlslth,Ga;.,, com x = 0.49(b) Propor¢des
residuais de resistividade (RR) e a dependénciadistividade com a temperatura para camadas istabes-

Mn,Gay.x com diferentes composicées ide.

Como ja mencionado, em metais e ligas como € o caso d@MnGa.x, ambos
estadoss e d estdo presentes ao nivel de Fermi. Consequententenelétrons de conducao
podem sofrer transicdes interbandas- d), bem como intrabandas—- 9. De acordo com
Bedoya e colaboradores, temos na Fig. 1.5 (a)aima fle baixa temperatura, os eventos de
espalhamento intrabandgs—-9 sdo dominantes. Neste caso, a resistividade pede s
ajustada utilizando-se e aproximacdo de Bloch-Gséne Note que o ajuste perde validade
abaixo del5K , com desvios em funcdo do aumento da resistividatlemperaturas muito
baixas [ <10K). Ja no caso de temperaturas intermediarias, qgewerna S&a0 O0S
espalhamentos interbandés— d). Logo, o ajuste que melhor descreve as curvasdé o
Bloch-Wilson. Em (b), é apresentado este UltimgtajuDesvios entre o ajuste extrapolado de
Bloch-Wilson (linha vermelha tracejada) e os daseslidos em altas temperaturas se devem
a contribuicdo de espalhamento magnéfso d) .

Ainda sobre a dependéncia da resistividade commaeratura, alguns compostos
mostram comportamentos distintos. Estudo realizamtd=eng e colaboradoréd,em filmes

finos de MnGa sobre substratos dé&aSK{001), mostra algumas particularidades no

comportamentopxT de algumas concentrac6es do compB$té Fig. 1.6 mostra este
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comportamento para quatro ligas intermetalicas MB—Ga: MnGa Mp Ga MnG e

MnGg,.

20

(a) (b)
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Fig. 1.6 — Curvas de resistividade e suas dependénciasactemperatura para fiimes ¢a) Mn,Ga; (b)

Mn,Ga; (¢) MnGa e (d) MnGa, . Todas as amostras foram crescidasTem300K >

Os filmes deMn,Ga e Mn,Ga mostram um comportamento metalico tipico. O filme
MnGa, apresenta um comportamento diferente das duasipas ligas com alguns platés
distintos entrel50 e 400 K® O filme MnGa, por sua vez, exibe um comportamento
semicondutof” Tal comportamento apresentado p&oGa,, é relatado na literatura como

sendo uma condi¢ao devido ao excessGaeo material’” Neste caso, poder-se-ia tratar de

um possivel ordenamento hibrido ferro-ferrimagrétic
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1.4 Efeito Hall

O surgimento de uma tenséao transversal ou camp'co:eléEy) num metal ou de um
semicondutor em resposta a uma corrente elétrigitlmlinal (j,) e ao campo magnético

perpendicular(B), é conhecido como o efeito H&IE”! Em materiais ndo magnéticos, esta
tensdo transversal surge a partir de uma deflex@opdrtadores de carga pela forca de
Lorentz (j, xB), resultando em uma resistividade Hall, denominaddinaria, que &

proporcional ao campo magnético para campos fracos:

Ey
Pus = - =RB, (1.5)

sendo,R, a chamada constante de Hall ordinaria. Considerandcondutor ndo-magnético,

onde o transporte é feito por uma Unica bariflas 1/ ne, sendan a densidade de portadores
ee o valor de suas carg§s”

A determinacdo experimental da constaRieé importante, uma vez que se obtém
diretamente desta a densidade dos portadores ge darmaterial. O sinal da densidade de

portadores indica se a conducdo é feita por elgt(éy negativo) ou por lacunasRy

positivo)**! A constanteR, é praticamente independente da temperétiita.

Em materiais ferromagnéticos ou materiais parantagisena presenca de um
campo magnético, a resistividade Hall inclui umantdbuicdo adicional ao efeito Hall
ordinario, conhecida como o efeito Hall andbmalo edraordinario que foi observado
primeiramente por Alpheus W. Smifii® Esse efeito adicional, especialmente no caso de
materiais ferromagnéticos, € proporcional a magaeéio do material e € diferente de zero
mesmo sem campo magnético aplicado, sendo freqnente maior que o efeito Hall
ordinério.

Estudos realizados por R. Karplus e J. M. Luttirgghre o efeito Hall em materiais
ferromagnéticos mostraram que a origem da congdlouiandmala ao efeito Hall esta
atribuida a polarizagdo de spin e ao acoplamenin-Gpita que ocorre durante o
espalhamento dos elétrdfis*?
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A resistividade elétrica devido ao efeito Hall arsdoné definida como:

Pena = Retfue M i’ (1.6)

onde p.,, € a resistividade Hall andmal&, é a constante Hall anémala M é a
magnetizag&o; ou sejg,M =B -, H .
Assim sendo, a resistividade Hall total, tera abntcéo do efeito Hall ordinario que

surge da inducdo magnética aplicada e contribuiig@feito Hall anémalo que surge da
magnetiza¢cdo do material. Consequentemente, podesnosver:

pxy = I:i)HZ + RSMZ (17)

Em termos da geometria de medida da resistividdéigica, € usual definir a

resistividade elétrica medida ao longo das linheasdensidade de corrente conm, e a
resistividade Hall, que e transversal as linhadetesidades de corrente, corpg . Em caso

de filmes finos, ambas resistividades elétricasepoder medidas por unidade de espessura
sendo denominadas por resisténcia de folha.

O efeito Hall anémalo (EHA) em um ferromagneto ptelesua origem fisica nos
efeitos de estrutura de banda, ou seja, ser deematintrinsec&:**8*24IRecentemente, o
interesse neste efeito ressurgiu devido a impadaéaa polarizagdo do spin e da interagéo
spin orbita para as propriedades de transporteaderiais e estruturas eletrénicas de spin. O
EHA também pode ser movido pela dispersdo dosoaketrie impurezas magnéticas, que é
chamado de EHA extrinseco. Os dois efeitos extosbasicos que produzem o EHA séo o

2213844 g “side-jump?2134142e ambos sdo comumente entendidos

“Skew-scatterin
como sendo uma consequéncia da interacdo spi@tBiD), que atua sobre um elétron de

banda de conducéo.
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1.4.1 Efeito Hall Anbémalo (EHA): Mecanismos de Espalhameto
Eletronico

O efeito Hall mais forte descoberto em condutoeemagnéticos € o anémalo, que
ao longo dos anos tem sido um problema enigmaiguincipal razdo, segundo a literatura,
€ que em sua esséncia, o problema EHA envolve itoscbaseados em topologia e
geometria que foram formuladas apenas recentefigrite’™

Em 1954, Karplus e Luttinger (K& propuseram uma teoria para o EHA que foi
um passo crucial para desvendar o problema enwhadEHA. Eles mostraram que, quando
um campo elétrico externo € aplicado em um sébdoglétrons adquirem uma contribuigéo
adicional para a sua velocidade de grupo. Estaielde an6mala de KL é perpendicular ao
campo elétrico e, portanto, pode contribuir paraefestos Hall. No caso de condutores
ferromagnéticos, a soma da velocidade anormal dobliess 0os estados de banda ocupadas
pode ser diferente de zero, o que implica uma itngéo para a condutividade Hal(

) [41,42]

No EHA sé&o identificadas trés contribuicbes respoes pelo espalhamento
eletronico: deflexdo intriseca, deflexdo lateraidé-jump”, e espalhamento assimétrico,

“skew-cattering”. A Fig. 1.7 apresenta um diagrasguematico desses mecanisHids.

Fig. 1.7 —Diagrama esquematico ilustrando éahcomportamento da deflexdo intriseca, (Bjncomportamento
da deflexao lateral “side jump” e efn) comportamento do espalhamento assimétrico “skégaptado da

referéncia 41]
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A primeira contribuicdo na Fig. 1.7 (a) dependesgugue exclusivamente da
estrutura eletronica da banda de conducdo e ddotppoda superficie de Fermi. E de

natureza intrinseca e proporcional ao quadradoedstividade longitudinal 4,,) e esta

diretamente ligada as propriedades topologicas edtados eletronicos. Foi inicialmente
proposta por Karplus e Luting® e é modernamente interpretada como efeito dadase
Berry nas fungbes de ondas eletrénicas submetidaspalhamento spin-oOrbita.

A contribuicdo devido ao “side-jump” na Fig.1.7,(blrge de um deslocamento do
centro de massa do pacote de onda do elétroncoredase ao termo anémalo no operador da

corrente devido ao acoplamento spin-6rbita*" Esta contribuicdo é um termo nao classico
proporcional ao quadrado da resistividade longitald(o,,) proposto por Bergét! e pode

ser compreendida em termos de elétrons localizadate pacote de ond44.0 mecanismo
“side jump” explica o comportamento andmalo pargadi metalicas (ou mesmo
semicondutoras) com uma resisitividade alta nawegle altas temperatur&3.

A Ultima contribuicdo na Fig. 1.7 (c), proposta @mit/*® tem carater puramente
extrinseco e surge da interacao direta entre as sjois elétrons de condugdo com o momento
orbital dos sitios magnéticos. Esta contribuicdora@porcional a resistividade longitudinal

(0,)?+*¥* I Segundo Smit, a componente devida ao efeito amdéndbominante em baixos

campos aplicados, no caso do espalhamento “skesivhé@sico. Varios autores, buscaram dar
uma explicacdo a natureza e ao processo de espaitwartskew**®! Berger em seus
estudos, por sua vez, vé o comportamento “skew’ocom deslocamento transversal finito
do portador quando este passa o centro de espaltameuando isto acontece gera-se uma
corrente transversal na amostra que produz o efigitbanomald?!! Cabe salientar que este
mecanismo € observado tipicamente prevalecer eraisnglie possuem baixa resistividade
em baixas temperaturas e pode ser explicado petég de Boltzmarifit*®!

As abordagens quantum-mecénicas ou semiclassicesadss na equacdo de

Boltzmann tém a previsdo que o termo de resistiddanomala do efeito Hallg,,,) possa

ser escrito com§t4°!

Pen = + B0+ Y05 gl

onde a esta relacionado com a resistividade residualackupela contribuicdo de

defeitos e e y sao tradicionalmente conhecido como a contribuigiew-scattering” e a

contribuicdo “side-jump”, respectivamente. No etdanresultados entre teorias de
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espalhamento e experimentos permaneceram em grartdeem desacordo, em parte porque
0s potenciais de dispersdo sdo desconhelitos.

A. P. Bedoya e colaboradores em seus estudos sabreMn, Ga_, crescido sobre
GaN(0001),”"! analisaram a resistividade Hall anémafa,,,, € 0s possiveis mecanismos
envolvidos. A Fig. 1.8 mostra em (a) a dependérd®ao.,,, com T e em (b) o

comportamento escalonado gg,, em fungéo deo,,.

600
(®)
e 400 |
006 1 y=049 300K ‘g 200 {
] 250K g 0y
0.04 200 K S 200 —
.02 - 00 =
5 0.02 'K P .
e ] 40 60
£ 0.00 -
al— ©
| i x=049 ;_067
1 ] x—0.58
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Fig. 1.8— (a) Dependéncia da resistividade Hall an6mala com péeatura para @-Mn,Ga_, (x=0,49). (b)

Curvas de histerese magnética para diversas copipa$t (c) Comportamento escalonado da resistividade

Hall andmala em funcéo da resistividade longitudaaa diferentes composicdesida.

De acordo A. P. Bedoya e colaboradores, para unm@geatracdo proxima de

x=0,49, é possivel identificar dois mecanismos de espadn# envolvidos no efeito Hall

andmalo: mecanismo “side-jump” e contribuicBesimsecas. A resistividade Hall anébmala,
segundo os autores, é proporcional a magnetizagawaterial. Note que o valor de saturagédo
desta aumenta com a temperatura aplicada. Andk#as pelos autores revelaram que o
comportamento da mesma depende sensivelmente gesigdo da camada—MnGa.

Estudos realizados por Nagaosa e colabordBnemstraram que o comportamento

do EHA pode ser classificado em trés regim@$: regime de alta condutividade
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[JXX >106(Qcm)_1:|, dominado pelo mecanismo “skew-scattering” e am@agulo Hall Q. )
€ constante(ii) regime intrinseco ou independente de espalhan{@;lxtolo‘* aloﬁ(gcm)‘l},

onde o, 0 02,. Nesta regido metdlica intermediaria 0 mecanisntidnseco é assumido

como dominante. O dominio do mecanismo intrinsedtweso salto lateral é sugerido em

alguns célculos do modelo, mas ndo ha uma com@edinme dos limites dessa suposi¢ao

simplificadora;(iii) Regime hoppin§axx <104(Qcm)_l}, sendop,,,, ~ 0. .** De acordo com

estes regimes as condutividades sédo escritas como:

O-Q/H ~B+ Aa-xx = AO'XX, (CaSO “Skewmang)
o, =B+ As, =B, (caso intrinseco)
U)@/H =B+ Aa-xx: A(UXX)X, coml<x<? (CaSO hopp|ng)

Sendo A’ e “B” constantes predominantes a serem definidas emwaddos casos.
Ademais, ‘A” tem origem no espalhamento devido ao acoplamgpiteorbita do elétron ou
por uma impureza.B” pode ter origem no espalhamento por impurezagjesedependente
das densidades destas no caso chamado de “sidegunagnda provir da deflex&o intrinseca
independente de impurezas devido ao acoplamentedspita e da curvatura de Berry. A
Figura 1.9 apresenta um diagrama esquemaético éegdgimes para o EHA em termos da
condutividade longitudinal e da temperatura (

Regido incoerente

Regime Metalico Intriseco.

Fig. 1.9 - Diagrama esquematico dos trés regimes de fase @aefeito Hall anbmalo em termos da

condutividade longitudinal e da temperatura.(Addptda referéncia 41)
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Verifica-se que o diagrama de fases, na Figuraréfiete o fato empirico de que
espalhamento inelastico remove a contribuicdo reséda “skew-scattering” de forma mais
eficaz, deixando as contribui¢des intrinseca ee*githp” dominantes em uma temperatura
finita.

De acordo com esta classificacdo, as condutividadessérie 0—-Mn Gg_,,

estudadas por Bedoya e colaboradftesstdo no limite entre o intrinseco e o regime de
hopping. Este é o caso para a amostra perto dguesteetriaMn-Ga (x = 0,49, como pode

ser visto na Figura 1.8 (b). Segundo os autorasgdida em que a concentracédo Me

aumenta(sz,S), os valores encontrados ndao condizem com nenhaoria tclassica de

espalhamento dependente de 3in.

1.4.1.1 Fase de Berry e a Curvatura de Berry

Desde a sua concepcédo por Michael Berry em 1984seade Berry tornou-se um
conceito de fundamental importancia em mecanicatgai incentivando trabalhos tedéricos
que visam buscar sua aplicacdo em inUmeras are&d$sda. De modo a introduzir esse
conceito consideremos um sistema quantico em sadceBindamental que de acordo com o
teorema adiabatico estabelece que o Hamiltoniasporesavel por descrever o sistema muda
lentamente, permanecendo o sistema em seu estattnfental ao longo da evoluc&®.De
acordo com a teoria de Berry, quando o Hamiltonideoum sistema muda de forma
adiabatica percorrendo um determinado caminho echastado do sistema ir4 adquirir uma
fase em relacdo ao seu estado inicial, descrita£gif7 8!

o=¢ Arik , (1.9)

sendoA o vetor de Berry que é definido em termos doslestde BIocl{ unR> = gkr

wnT(>

num solido cristalino metéalico comé>Y

AK) =iy (ug |0 Jug), (1.10)
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sendou  (T) € a auto-fungdo periddica cristalina com o vetopndak e o indice de banda

n. A soma estende-se sobre todos os estados ocypaeaso caso de metais variam ckm
A curvatura de Berry, também deniminada conexa8etey, ou ainda potencial de Brry, &

descrita em termos do vetor de Berry, cotg™
Q, (k) =0, x A (K) ==Im(O.ug [x |0, uy), (1.11)

qgue é independente do calibre, em contraste costar de Berry. O vetor e a curvatura de
Berry desempenham um papel imortante na descrigd@uias propriedades eletrénicas dos
cristais como, por exemplo, no efeito Hall anémalo.

Fazendo uma generalizac&o matricial do vetor deyBemog*>"!
An(K) = (U 1 T Tug) = A, (K), (1.12)
e, desta maneira, podemos escrever a curvaturardg @mo um tensor anti-simétrico,
Q,.,(K) =689, ,(K)=-2 Im<DEa ug |0, unk>, (1.13)

Enquanto muitas descobertas no campo do EHA esthdosrealizadas tanto
experimentalment&€“® como computacionalmeft®® um esforco conjunto é essencial

para explicar os resultados de experimentos cono@ma teoria de EHA. Isto torna-se

Obvio quando se ajusta a resistividade an6mala plall medida a soma dos termos linear e

quadratico na resistividade longitudina), :1**!

sj € L Iy
Pern = ¢Ha.|pxx+(/< s sz QK)o kj P (1.14)

Nesta relacdo, o termo linear que corresponde amamsno “skew-scattering” €

expresso em termos do angulo H&l,,, enquanto que o termo quadratico € uma

contribuicdo intrinseca dada pela integral da dureade Berry Q(k) sobre as bandas
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eletrénicas ocupadas. Ainda no termo quadra#cqmecanismo “side-jump” formulado por
Berger) acumula todas as outras contribuicbes nseiths parap.,,. Entre as trés

contribuicdes na Eq. (1.9), a parte intrinseca padealculada razoavelmente bem a partir de
calculos de primeiros principios.

Nos ultimos anos, inspirado pela nova visao solsreefeitos de fase Berry nos
elétrons de Blodff!, uma série de grupos avaliaram a condutividadé dfé@mala intrinseca
(CHAI) para semicondutores ferromagnéti€bsnetais de transicad, e éxidos? usando
célculos de primeiros principids:*4°! A contribuicdo intrinseca pode ser bastante gramde
pela primeira vez, o acordo quantitativo entre aride eexperimento pareceu bastante
razoavel***84% Curiosamente, este efeito intrinseco ndo leva entacespalhamento por
impurezas ou fénons. Ele decorre do acoplamento-G®pita na estrutura de bandas do
cristal, como j& mencionado anteriorméfiteAssim sendo, ambas contribuicées, deflexao

intrinseca e “side-jump”, estdo inseridas na canstg da equacgéo 1.8.

De acordo com a teoria de transporte semi-clasaicandutividade Hall anémala

intrinseca (CHAI) pode ser expressa em termos deattra de Berryf04150:51

2 — —
gt = S;h JZQ(k) d°k, (1.15)

sendo Q(k) a curvatura de Berry. A condutividade Hall anémal&inseca pode ser
calculada a partir da estrutura de banda eletr@tiaaateriaf*®>"

Yao e colaboradorld realizaram calculos de primeiros principios dateféiall
andmalo para d-e— bcc empregando o método de bases hibridas de ondeess@aorbitais
localizados (FP-LAPW - acronimo da locucao ingl&sdl* Potential — Linearized Augmented
Plane Wave”), com aproximacdo do gradiente geradd (GGA). Os célculos foram
realizados utilizando o pacote de programa WIENZKA Fig. 1.10 apresenta o

comportamento da estrutura de banda e a curvatuBzidy obtidas a partir do calcufd.
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Fig. 1.10— Estrutura de banda perto da energia de Ferrimiglpsuperior) e curvatura de Berfp*(K) (Painel

inferior) ao longo das linhas de simefffa.

Segundo o0s autores, o0s resultados indicam uma ilmagéo intrinseca a
condutividade Hall anémala relacionada a fase deyBento aos pontos de cruzamentos de
bandas ao longo dos caminhos de simetria na scigerfle Fermi’ O valor de

condutividade Hall anébmala intrinseca obtida a ipatbs célculos e da equacdo 1.10

apresentou valor de7,5x10 Qcm)*, valor este razoavelmente de acordo com o

experimentd?®
Experimentalmente, a condutividade Hall an6maldriséca pode ser obtida fazendo

a razdo entre o efeito Hall anémalo intrinsecajeadrado da resistividade longitudinal:

— Pena (1.16)

UHAI 2
XX

onde a contribui¢do intrinseca do EHA é obtidarsifudo (a + 8p,,) do Py, experimental.
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1.4.2 Angulo Hall

O angulo Hall (P,,,) mede a eficiéncia de conversdo da corrente de epin

corrente de carga e vice-velf¥ADesta maneira, podemos medir indiretamente artere
spin através da medida direta de uma tensédo elé@uoando o efeito Hall de spin (SHE —
acrénimo da locucgédo inglesa Spin Hall Effect) édoespara produzir uma corrente de spin
transversal, o rendimento maximo de transformaeanta corrente de carga longitudinal em
uma corrente de rotacdo transversal esta relacopatb angulo Hall de spin, definido

como™¥

0
Dy =7, (1.17)

Pix

Na qual p,, € a resistividade Hall g,, € o termo diagonal do tensor resistividade. O

conhecimento desta quantidade torna-se, portanfmriante do ponto de vista de aplicacbes

praticas em Spintronic&’
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Capitulo 2

Estrutura Cristalina e Propriedades Magnéticas ddvinGa

Compostos a base de manganés, tais como ligddna e MnAs entre outros,
mostram varias propriedades magnéticas e magn&ta®pA anisotropia magnética nestas
ligas crescidas sobre substratos @aAs tem formado combinagdes interessantes para
aplicagcbes magneto-eletronicas e magneto-6ptitagsta € uma das razées pelas quais o
crescimento pela técnica de epitaxia de feixe nutdec(MBE) destes materiais e a
investigacdo de suas propriedades fisicas tem isigmsivamente investigad&s>*! No
sistema binarioMnGa, por sua vez, tem sido investigado a presenceeidefase$ > a
grande adaptabilidade dos parametros de rede asemiés estruturas cristalinas e a
versatilidade da resposta magnética das liyagGa ricas em Mn, sob controle da
estequiometria e condi¢cdes de crescimento e tratasiéermicos. Neste capitulo € realizada
revisdo sobre algumas fases apresentadasdvppeBa, estruturas cristalinas e suas respectivas

propriedades magnéticas e de transporte eletrénico.

2.1 — Diagrama de Fase

As ligasMnGa possuem um diagrama de fase complexo com estratigtalina e
comportamento magnético fortemente dependente ikedo deMn e do procedimento de
preparacdo. Dentre as diversas fases termodinamitanestaveis apresentadas pdhGa,
apresenta-se a fageMnGa, descoberta por Tanaka e colaboradbféd) Esta fase é apenas
uma das fases termodinamicamente estaveis do aidigrario e refere-se a uma regiao de

fase estavel no sistemdnGa também conhecido coma-Mn;Ga. Todavia, Tanaka e
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colaboradores identificaram esta fase simplesnwrnt®Mn,Ga;« (0,553 X< 0,6() em seus

estudos de crescimento de filmes soBeAs!**?® A Tab. 2.1 apresenta dados de estrutura

cristalina para dnGal*42*!

Tab. 2.1- Dados de estrutura cristalina pafdnGa®®

Fase Composicdo  Simbolo de Grupo Designacao de Tipo de
at. % Mn Pearson Espacial Estrutura Estrutura
(Ga) 0 oC8 Cmca All aGa
w ~18 0C28 Cmcm D2, AlgMn
0] ~22 para 24
X ~30 tP14 P4/mbm
A ~39.5 para 55 hR26 R3m RS CrsAlg
n 40 para 50
(0Mn) ~100 cl2 Im3m A2 wW
y1(yMn) ~100 cF4 Fmam Al Cu
Y2 ~100 t18 14/mmm D&, Al3Ti
V3 ? tP4 P4/mmm L1 AuCu
(BMn) ~100 cP20 P&2 A13 BMn
(aMn) cl58 133m Al2 oaMn
Até o ano de 2012, algumas versfes de diagramasge fara o sistema binario

MnGa tinham

sido relatadas por Lu e colaborad&fédjNachtel e Nidr”! e Meissner e

Schuberf®® A Fig. 2.1 mostra estas trés versées de diagrdméase na parte rica evin do

sistema binaridinGa, reportado por estes autof&s.
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Fig. 2.1— Diagramas de fase paradvmGa binario, relatadas pofa) LU e col.,(b) WACHTEL e NIER,(c)
MEISSNER e SCHUBERT revisada por OKAMOT¥.

De acordo com as versdes relatadas na Fig. 2.lupercolaboradores® Wachtel e
Nier ! assim como, Meissner e Schub&tMinakuchi e colaboradores, determinaram os
equilibrios de fase na parte rica &n do sistema binariMnGa experimentalmente. A Fig.

2.2 mostra o diagrama de fase obtido pelos auftes.

[ 40) A T
I =——  Alloying method ]
o oo Thermal analysis
1200 F ¥
8 : EMn}:
- : L
- 1000 | ——
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15 -
= Mn
3 : R (yMn) :
2 500} . " :
5 T . 02 ]
= _ o,
A
600 | 1 (BMn)
E A ([ | 0 (M) [
i Byt
400 bl e
50 60 0 b1l Qi 100
Ga Mn
at% Mn

Fig. 2.2— Diagrama de fase para o sistevtiaGa, relatada por Minakuchi e colaboradorés.

De acordo com Minakuchi e colaboradores, a caiiatitex topolégica do diagrama

determinado por eles foi encontrada de modo a emelbante a relatada por Wachtel e
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Nier®” Enquanto a fasg, com a estrutura Qg existe em uma faixa de temperatura e
composicdo mais ampla e a faseem uma faixa mais ampla de solubilidade. A TaRB. 2
apresenta dados cristalograficos obtidos por maitédnica de difracdo de raios X (XRD)
para 0 MnGa binario em funcdo da concentracdo Wk, obtidos por Minakuchi e

colaboradore§3

Tab. 2.2— Dados cristalograficos determinados por exarmeR)é para oVinGarico emMn.?%

Composicdo  Designacéo Parametros de Rede Simbolo de Grupo

(at. % Mn) de Fase a(A) bA) cR) BEO Pearson Espacial
74,3 € 2,705 4,362 hP2 P63/mmc
64,4 V1 2,759 3,630 tP2 P4/mmm
59,8 Yo 2,755 3,666 tP2 P4/mmm
59,8 o, 9,023 cP52 P43m
56,5 T 12,602 8,056 hR78 R3mh
50,9 A 20,157 14,718 14,889 121,349 mS276 C12/c1

No sistema binaridVin-Ga, existem também muitos compostos intermetalicps, e
especialmente, dois compostdnGa-L1y e Mn;Ga-D(Q,,, com estruturas tetragonal de face
centrada (FCT) ordenados, sdo conhecidos por eribpropriedades ferromagnéticas ou
ferrimagnéticas com elevada coercivid&de.A polarizacdo magnética decorrente das
densidades de estado eletronicas nas fases DO*°! com diferentes parametros de rede e
distorcao tetragonal € um tema de grande interps$® gncontra-se associada aos diferentes
tipos de ordenamento magnético observados em awostassivas e em filmes finos
cristalinos™!

Dentre os compostos com estruturas cristalinas exthés, temosMn;Gas que é
tetragonal, oMnsGa; que € ortorrdmbico, MnsGas tem duas estruturas ortorrébmbicas
diferentes, oMn,Ga tetragonal, oMn;Ga possui trés estruturas (cubica, hexagonal e
tetragonal), oMn;Ga, é tetragonal, eMnsGas que é clbicd %1721 jgas deMnGa
crescidas sobre substratos semicondutoreSades por epitaxia de feixe molecular (MBE)
tém se tornado candidatas interessantes para @@gkananotecnoldgicas nas areas de
dispositivos e midias magnéticas, assim como, naetgironica acoplada a dispositivos
spintrénicos. Isso se deve a sua estabilidade tBn@mica, a grande polarizagdo de spin, 0s

largos ciclos de histerese e também por apresgraade anisotropia magnética®*”!
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2.2-0MnGa

O 0-MnGa é apenas uma das muitas fases termodinamicamsetéeeis do
sistema binaridnGa A notacdod para o sistem®InGafoi inicialmente dada por Bither e

Cloud para diferencia-lo das fases S e y, previamente observadas em compostos do

sistemaMnGaricos emMn. Tanaka e colaboradores identificaram esta tasemplesmente

como MnXGq_X _[12’13119-21.28]

A estrutura cristalina apresentada pele-MnGa é do tipo CuAu tipo-1 (L1o),
tetragonal de face centrada (FCT), como mostraga ZB a). Muitas vezes € interessante
definir a célula unitaria como uma estrutura tedreed de corpo centrado (BCT), como mostra
a Fig. 2.3 b). Alguns autores se referem a esaUBET) que € ser derivada de duas células
(FCT) justapostaS”

b—a'—
a=38%8A a'= 2.75A
c=364A c=364A

Fig. 2.3— Estrutura tetragonal dBMnGa.(a) FCT e(b) BCT %

A fase 6—-MnGa é ferromagnética e possui alta temperatura Cerre,torno de

600- 646 . Em temperatura ambien(e 300K) 0 0—-MnGa tem um momento magnético

em torno de2,54; por 4&tomo deMn e forte anisotropia magnetocristalina, com o &ixo-
sendo o eixdacil de magnetizacdd' %% Segundo a literatura, seu campo de anisotropda est
em torno 6,4T e a magnetizacdo de saturacdo emtB®- 510emu/cm, ao longo do

intervalo de 56—-59% da concentracdo dein.**'°®" Filmes finos ded-MnGa podem

exibir uma alta anisotropia magnética perpendic(PAlA), com magnetizacdo de saturacdo

de 460erg /cni e coercividade de 6, XDe.
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Bither e Clouff? relataram em seus estudos dle MnGa ao longo do intervalo de

composicao deMn entre 70— 55%. A Fig. 2.9 mostra as curvas de histerese magnétic
obtidas pelos autoré!

+ ] T L} T 1

a 66.7%at. Mn
+4Dr o 65%at. Mn
& 60%at Mn

+ 30

+ 20

-10000  -5000 H(0e)  +5000  +10000

Fig. 2.4— Histerese magnética para-nGa, a temperatura aplicada de 7#R.

De acordo com a Fig. 2.4, embora o valor de saoraéo tenha sido alcancado, a

tendéncia € que com o aumento do conteuddmeste valor diminua. Observe também que
ha aumento na coercividade,., com o acréscimo do contetdo Me. Segundo os autores,

os resultados indicam um possivel aumento na aopsatde campo com o aumento do teor
emMn.?%
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2.3MnGa/GaAs — TIPO ZINCO-BLENDA (TZB)

Na Figura 2.5 séo ilustradas esquematicamente lakéinitarias das estruturas

cristalinas doGaAse do d—MnGa (BCT), mostrando relacdo de epitaxia favoravetesnt
e|as[11-13,17]

apnGa X V2 = 0.385 nm

d MnGa
Metal
Ferromagnético
To=327...373°C
(uoMs=0,68.....0,57 T)

cMnGa = 0363372 nm

GaAs

Semicondutor

Nio-magnético

O Ga
®® Mn

aGaAs /2=0.283nm

Fig. 2.5- Estrutura cristalina e relacéo epitaxial dosamais. Na parte inferioGaAs célula unitéaria tipo zinco-
blena. Na parte superio:MnGa, célula unitaria tetragonal com ordena€idAutipo-I, ordenac¢édo BCT (linha
so6lida). Também é apresentada a célula unitaria, F@& do padrdo, usando circulos sombreados @dinh

pontilhadas, que §2 vezes maior e com uma rotacdo de 45° em relaB&ra™

De acordo com a Fig. 2.5, verifica-se que o paréovid rede ddinGaé 0,272nm,
apenagl% menor que a metade do parametro de redgads(aproximadamente 0, 28@n),
permitindo o crescimento epitaxial de filmes moisialinos sobre substratos de
GaAg001)H+1347

O crescimento do compostdInGa_,( L1,) ferromagnético foi estudado em

diversos semicondutore§aN, ScN GaSh Si e GaAs*' ™3l No entanto, respostas

magnéticas mais adequadas para possiveis aplicpgdtesas foram verificadas nos filmes
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depositados sobi®cNe deGaAsque apresentaram magnetizacao de saturacéo évmzate
préximos a450emu/ cr e 6,0kOe em temperatura ambiert&*"!

Arins e colaboradorés:™**!investigaram as propriedades estruturais, eletdné
magnéticas de ligas binariddnGa sobre substratos comerciais G@As(lll) B usando a
técnica de epitaxia por feixe molecufadr>'”! De acordo com os relatos dos autores, 0s

filmes de Mn,Ga_, estudados tiveram variagdes de composi¢éo e(@tr(é?s X< 0,6() a
espessura das camad&s-100nm) e a temperatura dos substraf@s- 250°C) . Os filmes

de Mn,Ga_, com 5nm de espessura com entre 0,53 e 0,60 adotaram uma estrutura

cristalina com célula unitaria tetragonal do tipmce-blenda (TZB), com parametros
a=5,50 A e c=6,10A, como mostra a Fig. 2!6"

Fig. 2.6 — Esturutura cristalina ddnGa (a) Vista em perspectiva da célula 8#nGa com estrutura Ld
mostrando célula unitaria BCT derivada de duaslazlECT justapostagb) Estrutura da célulaZB, onde as
linhas tracejadas no canto superior direito indicema sub célula BCT com um atomoMe ocupando o centro
da malha. As linhas vermelhas (trago-ponto) indicaptano (111) da célulezB™

A formacdo da célula unitaridiZB pode ser obtida e descrita qualitativamente a
partir de uma modelo geométrico simples onde adseite empilhamento de células BCT, ja
relatadas por Tanaka e colaboradores. A célula B&ie ser obtida a partir de duas células

tetragonais de face centrada (FCT) justapostasem@ndo as regras geomeétricas de uma
estrutura tipoL1, do MnGal*¥! A Fig. 2.6 (a) mostra a célula BCT t#nGacom parametros
de redea’=2,75A e ¢=3,05A. A célulaTZB mostrada na Fig. 2.6 (b) é formada assumindo

que a=2d e c=2c, devido o empilhamento dos planos (111) de célB@$ do MnGa

sobre a superficie reconstruiflex1)  do GaAg(111) E*Y Cabe ressaltar que alguns sitios
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do Ga nos vértices da célula BCT ficam vacantes na foaoala céluld ZB, conforme esse
modelo geométrico. A hipdtese de formacédo da esaUiZB a partir da superposicédo de
células BCT com sitios deGa vacantes, segundo o0s autores, € promissora pasa um

modelagem tedrica detalhada, pois é condizenteadonmacdo e empilhamento de planos

BCT(111) densos sobre a superfic@Ag111) reconstruidg1x 1) [H1317]

Arins e colaboradores, também analisaram as pdgites magnéticas do
MnGa- TZB. A Fig. 2.7 apresenta os ciclos de histerese nti@gnéedidos a temperatura
ambiente, com o campo magnético aplicado ao lorealiftrentes eixos cristalograficos

relativos ao plano (111) de uma epicambligsaGaAs! 2

-
H;

Plano (111) TZB

T T T 1 T T T
H (kOe)

Fig 2.7 - Ciclos de histerese medidos a 300 K, com o camgagnético aplicado ao longo de diferentes eixos

cristalograficos relativos ao plano (111) de umeapadaMnGa/GaAs O inserto da figura mostra 0s eixos

cristalogréaficos e as orientagdes dos campos niagaetplicados. Nos experimentos, H1 e H2 enconsamo

plano do filme e H3 ao longo da normal do filfifé.

De acordo com a Fig. 2.7, a magnetizacao de sam@gtida no plano do filme foi
M =650emu/ cm, que corresponde 42,944 por célulaTZB ou 3,24, por atomo de
Mn.' As magnetizacdes remanenteéMR), obtidas comH ao longo do plano e
perpendicular ao plano dos filmes séo respectivianmarca dé&0% e 36% da magnetizacao

de saturagadM,) P Os campos coercivgdH.. ) séo cerca d@100e paraH aplicado no
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plano. Fora do plano, o ciclo de histerese reveiby sendo cerca dé% da Mg com
Hc =1100e.? Os resultados obtidos por Arins e colaboradore®ceen especial atencao,

uma vez que o valor estimado &2/, por atomo deMn para camadas dénGa com

estruturaTZB é maior do que os valores experimentais reportashdsriormente para as
células dBCTdo o - MnGa.

No que diz respeito a estrutura eletrénica, Arit®laboradoregealizaram estudos
tedricos com base na teoria do funcional da dedsid®FT)"™® Resultados revelaram o
estado meta-estavel apresentado péttGa— TZB, com energia total e momento magnético
fortemente dependente do parametro de rede. Dé@oom os autores, a integracdo bem
sucedida doMnGa—- TZBem GaAspermite um certo controle das propriedades macaeeti
como do momento magnético, da energia anisotropiegnetocristalina (EAM) e da
polarizacéo de spin. Os calculos realizados reaglajue 0 momento magnético por célula e
a EAM estdo em boa concordancia com os resultageienentais obtidos, indicando que a
forte EAM apresentada pelo material esta associaiea anisotropia do momento magnético

orbital 123
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Capitulo 3

Técnicas Experimentais: Procedimentos e Equipamerdgo

Neste capitulo serdo descritos 0s equipamentos @ra@sessos experimentais

empregados para a producao dos filmes finos.

3.1- Epitaxia por Feixe Molecular (MBE)

A MBE é uma técnica de crescimento epitaxial dedd finos sobre substratos em
condicdes d ultra-alto-vacuo, permitindo que filmes cristansejam produzidos com alto
grau de pureza. O principio basico de funcionamkartdra muito a evaporacao térmica de
metais, ou seja, 0s elementos que se deseja deE#Etaquecidos e evaporados, com atomos
atingindo o substrato alvo com energias térmicasrdem de algumas centenasae\/!*164

A técnica de MBE permitiu o desenvolvimento daréld@ta e optoeletronica de
semicondutores, baseada no crescimento de camaddisas de compostos cristalinos sobre
substratos de mesmo material (homoepitaxia) ouriabttiferente (heteroepitaxié)!

Os filmes finos apresentados neste estudo sdo zdwdu no laboratério de
superficies e interfaces (LSI) da UFPR. O LSI caaian um sistema multicAmaras em ultra-
alto-vacuo (UHV - acrénimo da locucao inglesa Ulhigh vacuum), composto por quatro
camaras interligadas: camara de carregamento, addeadistribuicdo, camara de analises
equipada com as técnicas de espectroscopia ddétntmes excitados por raios-x (XPS : X-

ray Photoelectron Spectroscopy) e Espectroscopifotdelétrons gerados por ultravioleta
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(UPS: Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy), edeara de crescimento MBE equipada

com a técnica RHEED. O sistema multicAmaras padeisglizado na Fig. 3.1.

Fig 3.1- Sistema multicAmaras UHV instalado no LSI na RFP

Neste sistema, a pressdo de bad®&mbar na camara MBE que possui, além de
um canhdo de elétrons e uma tela de fésforo aksigtir uma camera tipo CCD, trés células
de efuséo tipo Knudsen contendo, Ga e Ni. As amostras séo transferidas entre as camaras
de UHV por meio de um suporte movel (tipo carrinb@npativel com o porta-amostras tipo
“stub” e “moly-block” de molibdénid™) Uma vez introduzidas as amostras, a camara de
carregamento € fechada e evacuada, permanecendmii@nte de alto vacuo por cerca de
10 horas para que o processo de desgaseificacéi@.oS8omente ap0s essa etapa, 0s porta-
substratos sdo levados através de translado defr@amsia ao interior da camara MBE e
posicionado no porta-amostra do braco manipuladorfrente as células de efusao tipo
Knudsen. A Fig. 3.2 (a) apresenta uma visdo da iciche MBE e da camera tipo CCD. A
Fig. 3.2 (b), apresenta uma visao interna do taalosido porta-amostra entre camara de

carregamento e camara MBE.
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Fig. 3.2— (a) Camara MBE e Camera tipo CCD (caixa escura) emgird plano;(b) Viséo interna do porta-

amostra dentro da camara MBE em frente a abedtuténel de carregamento.

3.1.1-Sistema MBE e as Células de Efusao

Em um sistema de epitaxia por feixe molecular, @snentos que se desejam
depositar sdo colocados no interior de cadinhoscélumlas de efusdo e evaporados (ou
sublimados) através de um sistema de filamentdstikes que envolvem o cadinho. A

camara de crescimento UHV, localizada no LSI, egtdpada com trés células de evaporacéo
tipo Knudsencom volume delOcn? parcialmente carregada®/ do volume), uma com

manganésNn), uma com GalioGa) e outra com NiquelNi). A pureza desses materiais é
melhor do que 99,998%. A camara MBE € mantida f@&heam vacuo estatico mantido por
uma bomba i6nica6Qo0 litros/9, um pogo sublimador de titdnio e um painel deigefacao
criogénica com nitrogénio liquido, que é acionadmdte o crescimento de amostras.
Controladores eletrénicos de poténcia e sensopestérmopar sao usados para
manter constante a temperatura das células de engdoar um fluxo estavel de material. As
células podem ser abertas de forma independemta/éatde obturadores mecanicos que
permitem que os feixes sejam interrompidos quargessario. Isso possibilita o crescimento
simultdneo ou crescimento de camadas alternadadifelentes materiais com interfaces
abruptas. Existe ainda um obturador geral em frangeainel de célulasé Fig. 3.3 (a) mostra
um diagrama da configuracdo das células e subsatiy. 3.3 (b) mostra a disposi¢cao das
células de efusdo no painel de células acopladan@am@ MBE instalada no LSI. Cabe
salientar que todos os processos fisicos (fisisdr@ quimicos (quimisorcéo/reacao)

envolvidos no crescimento acontecem na superfeceubtistrato.
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@
=~ Substrato

N/

Obturadores | | o
individuais / \

2]

Células de efusao

Fig. 3.3—(a) Diagrama da disposicdo geométrica das célulagudé@em um sistema de crescimento epitaxial.
(b) A camara de MBE instalada no LSI conta com tréslae de efuséo; Disposicdo das células de efuado d

camara MBE instalada no LSI.

Como pode ser visualizado na Fig. 3.3, a disposggmmétrica das células na
camara de ultra-alto-vacuo é feita de modo questaofeixes moleculares se cruzem na
posicdo do porta-molyblocks aquecivel (0 K em que o porta-amosta com o substrato é
colocado. E importante mencionar que cada célutidna como um forno onde a
temperatura € escolhida de modo que a pressad@de d@a material seja alta o suficiente para
gerar um feixe molecular (d&tomos e moléculas coraxamadamente igual velocidade e com
quase nenhuma colisdo entre si). Basicamente, szigrento epitaxial em um sistema de
MBE se processa pela adsor¢cdo fisico-quimica, s$wwh-alto-vacuo, sobre um substrato
cristalino em taxas da ordem de uma monocamadacatuor minutd™*%

A taxa de crescimento de uma camada composta psrndateriais numa dada
estequiometria necessita ser previamente calibrddataxa de crescimento tipica €

aproximadament& a 3nm/min. No caso dos nossos materiais a taxa de cresanande
0,12nm/min. A estequiometria de uma camada de liga metalidetérminada mediante

analises de XPS.

3.1.2- Preparo do ‘moly-block” e Remoc&o de Oxido do Substrato

Foram crescidos filmes finos ddnGa sobre substratos d8aAs comerciais tipo
“epi-ready com orientacdo de corte nas direcdes [111]B €][0Bntes de encaminhar o
conjunto“molyblock” com amostra para a camara de carregamento f@adalum processo

de limpeza desténolyblock”. Esta limpeza é feita através da imersdo destenemsolucao
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de 99% de etanol €% de bromo, onde permanece em torncbaein. Apds este tempo de

7

imerséo, o“molyblock” é enxaguado com etanol para remocdo da misturbadbo e
transferido para uma chapa quente para secar. Eisgas ocorrem com manipulagcdo dentro
de uma capela quimica com exaustao externa.

Uma vez feita a clivagem dwovafer” comercial deGaAs um pedaco do substrato
com &rea em torno d&cnt é colado nd'molyblock” utilizando esferas de indio que sdo

fundidas sobre dmolyblock” em contato com a chapa quente. Feito este proeathnue
colagem, o conjunttmolyblock”+substrato é transferido para a camara de carregarde
sistema MBE, onde passard por um processo de egsgmsio em ambiente UHV,
permanecendo desta forma por aproximadamenteord8. Terminado o processo de
desgaseificacdo, o porta-amostra é transferidongdo de transferidores lineares até o braco
manipulador da camara MBE. Cabe salientar que éstl procedimento de transferéncia é
realizado em ambiente UHV. A Fig. 3.4 mostra ojaoto “molyblock”+substrato, apés

procedimento de crescimento por MBE.

Fig. 3.4- Conjunto“molyblock” +substrato.

Uma vez fechada a camara da MBE, é necessariezaealm procedimento de
dessorcao de Oxidos nativos e do carbono advestcagua presentes no substratGdas
devido a exposicdo deste ao ar. Esta dessorcacaéénprevista para “wafers” deaAsdo
tipo “epi-ready. Neste processo de dessorcdo térmica, o substataquecido até

aproximadamentB00 °C a uma taxa de aproximadameh@°C/minpara iniciar a dessorcéo
térmica da camada de 6xidos, via de regra, comppstaGa,Q, As Q, As Gl A

finalizacdo do processo de dessorcdo da-se &@Pe°C e 580 °C sob uma taxa de

aquecimento de aproximadamedtéC/min O monitoramento deste processo de dessorcao €
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feito em*“situ” , via técnica de difragdo de elétrons de alta éaeefletidos (RHEED). Além
de permitir observar a remocado da camada de Oxidosaparecimento de um padréo de
RHEED, pode-se obter informacéo da reconstru¢ésugarficie do substrato e da densidade
de pocos rasos (pits) subsequientes ao processssiarcho.

3.2 Difracao de Elétrons de Alta Energia Refletido$RHEED)

A caracterizacao estrutural das camadalid@a depositadas sobre os substratos de
GaAse monitoramento do processo de dessorcéo de dxadiv®s e reconstrucdo da camada
superficial doGaAsforam realizada$n situ” por meio da técnica de difracdo de elétrons de
alta energia refletidos (RHEED — Acrénimo da locugéglesa Reflection High Energy
Electron Diffraction).

Fundamentada na natureza ondulatéria dos elétrengppeegando a interacédo destes
com uma superficie, a técnica RHEED é empregadiedss primordios da epitaxia por feixe
molecular, como uma ferramenta de caracterizéicésitu” do cresciment8°*%% Sendo,
portanto, uma ferramenta importante para a anét@tural de superficies e a dinamica de
crescimento. Além disso, a geometria de incidéacspalhamento do feixe quase paralelos
ao plano da amostra é totalmente compativel come@netria de crescimento quase
perpendicular da MBE. A Fig. 3.5 mostra uma ilusimesquemética da incidéncia do feixe
de RHEED em relag&o a superficie do substfdto.

Fig. 3.5 llustracdo esquematica da incidéncia do feixRH&ED em relacdo a superficie de um material. & tir

inserida na parte inferior ilustra um padrdo RHEBerfil tridimensional de uma estrutura difratada perfil

de intensidade do feixe principal especular em&ordp tempo de crescimen{d!
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De forma geral, 0 RHEED consiste de um feixe intidale elétrons de alta energia
(10 keVem nosso caso) provenientes de um canhdo denslétEste feixe incide sob um
angulo rasante inferior a 3° e a analise do fe@selltante da interacdo dos elétrons com os
atomos da superficie se da através do padréo @edhi resultante da interacao dos elétrons
com os atomos da superficie, projetado em umalé&efasforo, conforme pode ser observado
na Fig. 3.6. Esta configuracdo do sistema perntiteroa difracdo de elétrons durante a
deposicdo sem interferir no processo de crescimdatanaterial’” Cabe salientar que,
devido ao baixo angulo, o feixe de elétrons interggncipalmente com os atomos das
camadas atdmicas mais proximas da superficie. Assimformacdo estrutural contida no
padrdo RHEED sera devido a estas camadas aton@casamada frente de crescimento da

camadd 6264

ponto especular

tela de fosforo —

Fig. 3.6 - Esquema da geometria do RHEED usada para olbtetgdadréo de difragdo com um feixe de

. S ) 62
elétrons de incidéncia rasante sobre a superfizi@mle uma amostl¥

A imagem do padréo projetado na tela de fosfordm@afla por uma camera CCD e
as imagens coletadas podem ser utilizadas parsesd@ualitativas e/ou quantitativas da
superficie da amostfd! O padrdo de difracdo apresentado pode fornecermafgwes
substanciais sobre a superficie, mesmo que em gequalitativos. O alargamento ou
estreitamento das linhas de RHEED tém relacaoadoein a perfeicdo cristalina, ou seja,
quanto melhor a superficie, mais estreitas e coatinserdo as linhas difratadas. Ja o
espacamento entre as linhas do padrdo de difracdova¥samente proporcional ao
espacamento inter-atbmico da superficie do cridtaavés da incidéncia do feixe eletrénico

ao longo de diferentes azimutes dos eixos crigtaliconhecidos do substrato € possivel
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estudar a orientacdo da superficie. Pode-se tarobtanas relacdes de epitaxia entre camada
e substrato, o parametro de rede das camadas iagitaxa periodicidade de superficies

reconstruida8®? Para que ocorra espalhamento elastico dos elétroitentes, os vetores
de onda incidentek, e difratadok” tém que ser iguais em mddulo. As condigdes para

interferéncia construtiva dos elétrons espalhadodem ser compreendidas através da
construcdo da esfera de Ewald no espaco reciproco.
O sistema RHEED instalado no LS| é composto porcamhdo de elétrons d€)

keV, cujo comprimento de onda dos elétrons éldel2,3pm, a corrente de emissao € da

ordem de MAe tamanho de feixe de aproximadamefitanf sobre a superficie das

amostras. As analises das imagens dos padrées Rid&dilridos sdo tratadas com o auxilio
do software de analises de imagensage-). Cabe salientar que a correta interpretacédo das
imagens do padrao RHEED é de fundamental impodérzique diz respeito a determinacéo
precisa dos espagamentos interplanadés “

A Fig. 3.7 mostra um padrdo de difracdo RHEED tipjgara a superficie
reconstruida dGaAs(111)BY

Fig. 3.7— Padrao de difragdo RHEED da superficie limp&edas(111)Bcom superficie reconstruic(ax 1) HT
tipo alta temperaturaH(T) obtido com o feixe incidindo ao longo da direq@® azimute[ziﬂ do GaAs

(Energial0 keVe angulo de incidéncia ~3%.

O padrao apresentado na Fig. 3.7 foi obtido comaixefde incidéncia ao longo do

azimute[zi_l}, com energia d&0 keVe angulo de incidéncia ~3°. Este padrdo RHEED foi
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obtido durante o processo de dessorcdo térmicaadeda de Oxidos da superficie do
material™!

O processo de dessorcao térmica é prevista pargersvade GaAsdo tipo “epi-
ready’, neste processo de dessor¢do, a fim de mininaizzmergia da superficie, ocorre uma
diminuicdo no numero de ligacdes atbmicas pendentessatomos superficiais se rearranjam
gerando um fendmeno chamado de reconstrugéo siptfi A energia da superficie do
GaAstende a ser minimizada através do preenchimergdigicoes pendentes com atomos
deAs No entando, este processo pode ser alterad@gtelquiometria da superficie que pode
ndo ter um numero igual de atomos @a e As Isto é especialmente verificado nas
superficies polares dedaAs como em orientagdes (001) e (111), que ocorretralenente

em camadas completas (ou bicamadas) de cada etenNsdtes casos, as alteracfes da
superficie dependem da temperatura, pois sua ésteefuia varia devido a taxa mais elevada
de dessorcdo desem relacédo aGal*"

Todos os substratos deaAs utilizados foram adquiridos da AXT e séao do tipo
"semi-insulating” e "epi-ready”. Ou seja, consistel®m GaAs cristalino orientados sem
dopagem, crescidos por processo tipo “Czochralsidoin excesso dés presente, o que
confere o carater isolante. Além disso, sao retobgor uma camada de 6xidos de protecéo
(principalmenteGa,03 e A503). O angulo de desalinhamento das orientacodslogsaficas

(111) e (001) é aproximadamei@t® graus.

3.2.1 Substrato€GaAg001) eGaAg111)B

O semicondutorGaAs pertencente aos grupos -V, apresentam uma tasiru
derivada do tipo diamante. Tal estrutura é conleeca@mo esfarelitaZnScubica ou zinco-
blenda (ZB). De acordo com esta estrutura, os &otoes grupos lll-V formam uma rede
cubica de face centrada (FCC) interpostas com augsns deslocadas de (1/4,1/4,1/4) do

parametro de rede, conforme é observado na Fi§*B.8



Capitulo 3 — Técnicas Experimentais: Procedimentogugpamentos 69
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Fig. 3.8 Estrutura cristalina do tipo ZB paEmAsi*

A ligacdo quimica entre os elementos destes senhitores é parcialmente idnica,
devido a diferenca de eletronegatividade. Nos smmdigtores do grupo IlI-V o atomo do
grupo lll participa com trés elétrons de valéncia éo grupo V com cinco elétrons. Desta
maneira, ao longo da ligacédo os elétrons distribsemreferencialmente junto do atomo mais
eletronegativo. O desenvolvimento de dispositivgauir do depdsito de filmes finos sobre
substratos semicondutores depende da formacdo téaface e dos mecanismos de

crescimento. A Fig. 3.9 apresenta em (a) a supei@®©1) e em (b) a superficie (111) e suas
respectivas ligacdes”

(a) T (b)
superficie (001) superficie (111)A
yd
mos £ O . [101]
g & ® @ )
o o @ﬁ@' @('\ ® [110]
My o @ ® ® ®

* ligagdes pendentes
s

Fig. 3.9- Reconstrucéo (1x1) da) superficie (001) €b) superficie (111) de um semicondutor do tipo V.

Neste trabalho de doutorado foram utilizados dpisstde substratos comerciais do
tipo epi-ready: d5aAg001) e 0GaAg111)B. A superficie (001) pode ser formada a pddi

atomos de qualquer um dos grupo lll e V, numa estaiude superficie quadrada orientada ao
longo das direc6eld 10] e [110], como pode ser visualizado na Fig. 3.9 (a). Desetpor B

uma superficie com terminacdo em atomosAdeCabe destacar que também é possivel
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encontrar em substratos comerciais uma superficreterminacdo erfsa, denominada tipo

A, como pode ser visualizado na Fig. 3.9 (b).

3.2.2 Reconstrucdo da Superficie daAs

A Fig. 3.10 mostra os padrdes de difracdo RHEER pasuperficie d&saAs(001).

Em (a) antes da remocdo da camada de oOxidos natiews (b) e (c) apds o processo de

dessorcdo. Os padrées de difracdo em (b) e (cinfadquiridos com o feixe de elétrons

incidindo ao longo dos azimute{i)l_lj e [01]] sob um angulo de incidéncia3° com

energia delOkeV .

(0.-1)  (0,0) (0.1)

(0.-1)  (0.0) (0.1)

Fig. 3.10- (a) Padréo de difracdo RHEED (inesisténcia de um)sadte processo de dessorcdo de Oxidos

nativos. Padrbes de difracdo RHEED da superfictengruida (001)-(1x1) rica eds do GaAscom feixe
incidindo ao longo dos azimutés) [011] e(c) [01]] . (E =10keV e angulo de incidéncia 3°).
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Os padrdes difracédo do RHEED coletado pela cam@ia, Conforme observados na
Fig. 3.10, mostra em (a) a auséncia de um padratifrdedo antes do inicio do processo de
dessorcao de oxidos nativos. A observacdo desthgsade reconstrucdo da superficie do
GaAs(001) foi realizada a temperatura ambiente apos dessaled 6xidos nativos da
superficie por 25 min &80 °C . Note que em ambas as imagens (b) e (c) obsergaaias,
caracterizando assim uma superficie recontruiga)(rica emAslivre de 6xidos. No entanto,
a descontinuidade destas linhas, segundo a litafatuindica que o processo de dessorcao
pode ter induzido a formacdo de pocos rasos em suparficie com degraus e terracos
atémicos. Uma superficie livre desses pocos aptaifinhas continuds”

Nas superficiesGaA4001)-(1x1) e GaA4111)-(1x1)B (padrées de REHEED
mostrados na Fig. 3.7 e 3.10) contém espacamant@planares d(011) = 0,199 nm do
GaAs com simetrias biaxial e pseudo-hexagonal, respmointe. As amostras foram

crescidas simultaneamente em temperatura ambieme@min, abrindo-se, ao mesmo

tempo, os cachés dén e Ga, cujas células foram mantidas dr, =830°C e T, =780°C.

A pressdo da camara durante o processo de crescirh@r 10° mbar, com uma taxa de
crescimento dé,12nm/ min. Apds o crescimento, os filmes foram recozidd¥0@°C por
60 min. Foram realizados o crescimento de quatro amosteaglo duas sobre substratos

GaA4001) e duas sobre substrat@sAg111)B.

3.3- Técnicas de Caracterizag¢ao Estrutural

As amostraMnGaGaAstiveram suas estruturas cristalinas analisadasnedts da
técnica de difragdo de raios X e mapeamento decespeciproco. As medidas foram
realizadas no Laboratério de Optica de Raios X &#R), utilizando um difratbmetro da

marca BRUKER modelo D8 Discover sendo utilizadasreduras 8—26, w e @ com
comprimento de onda caracteristido=1,5406A (radiacdoCuK ). As configuracdes de

varreduras utilizadas podem ser visualizadas ngrafiaa esqueméatico apresentado na Fig.
3.11. O difratbmetro foi operado com microfonte rapelo com 50 kV e 100QA. As
varredurasf - 26 foram realizadas para obter a difracdo de raio®planos cristalinos da
rede paralelos a superficie da amostra. As mediel&ocking-curve, onde se mantéénfixo

enquanto se faz uma varredura anguldy possibilitou obter informagdes sobre os destis
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orientacdo dos planos cristalinos em relacdo aerfcies dos substratos deaAs O
mapeamento do espaco reciproco foi obtido com g@emno angulo de rotacdo ao redor do
eixo cristalogréafico especificap sob um angulo de inclinacdo em relacdo a norraal d
posicdo inicial da amostrg)( Esses mapeamentos possibilitaram verificar Egdes de
simetria das fases cristalinas em relagdo aosratist A Fig. 3.11 mostra um diagrama
esquematico das varreduras e mapeamentos do espzEpooco relevantes nas medidas

realizadas.

Normal em relacio a superficie da amostra

RSM asimétrico |0
- geometria skew - RSM asimeétrico
(com eixe X inclinado) v o— ..~ geometria co-planar -

(com eixo @ inclinado)

Raio X incidente

RSM m; plano

Fig. 3.11 - Diagrama esquematico de varreduras padronizadaapeamentos do espaco reciproco (RSM-

Reciprocal Space Mapping) relevantes para os erpetds realizados em nossas amo$tfas.

A varredura angular nas medidas de difratometr@rea com um incremento de
0,02 para a faixa d5°< 6 < 90, para as amostras crescidas sobre o sub&eAq001) e
com um incremento de 0,02° para a faix&20e< 27 < 100, para as amostras crescidas sobre

o substrat@saAg111)B, com 1 segundo por ponto.
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3.3.1 Difratometria de Raios X

A técnica de difracdo de raios X € muito utilizagacaracterizacéo de filmes finos.
Tem como principio basico a identificacdo das fasssalinas presentes nos materiais, assim
como, a avaliacdo das propriedades estruturaiasléstes. Esta técnica consiste em incidir
um feixe de raios X monocromatico sobre a superfito material a ser analisado com a
finalidade de determinar o(s) espacamento(s) ilsteap(es). Quando a condicdo de Bragg
para interferéncia construtiva (Eq. 3.1) é obtidena vetor de espalhamento sondando a
direcdo normal a um plano critalogréfico, entdo mm@ximo de intensidade € produzido,

conforme pode ser observado na Fig. £12.

nA =2d.sind, (3.1)

sendo @ é o angulo entre o feixe incidente e os planosrdstal, d € a distancia entre os

planos de atomos e é a ordem de difracéo.

1 ¥ Plano nommal ¥ I, 24"

Fig. 3.12 —Esquema ilustrativo da interferéncia de raios Xetiefos por planos atémicos de um cristal usados

para a condicdo de difracéo de Br&gg.

Nos difratogramas obtidos pela técnica de difradéagaios X (DRX), as posicdes
angulares, intensidades e larguras dos picos femmeioformacdes importantes sobre a
estrutura do material a ser analisado, assim cenentuais mudancgas na posi¢cao dos picos

podem representar variacdo na posicdo e/ou congposictensio interna das superfitdes.
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Os parametros de redeb e c, para uma rede tetragonal, sdo obtidos por meio da

aplicacao da Eq. 3.2, a seguir:

1 _h*+k* I?
— +

d? @ 3-2)

No qualh, k el sdo os indices de Millé¥ admitindo que a=b ec s&o os parametros de

rede. O parametrd € adquirido segundo a lei de Bragg, Eq. 3.2.

3.3.1.1 Curvas de Oscilacdo (“Rocking Curve”)

A técnica de “Rocking-curve” consiste em fixar ogélo 26, correspondente ao
pico de difracdo da fase pretendida, enquanto atamefetua uma varredura angular)(em
torno da condicdo de Bragf+A6.%® Quando se movev mantendo28 fixo é possivel
fazer uma variacdo em torno do vetor de espalhamamtum caminho circular em torno da
posicdo ideal de difracdo. O desaparecimento @asitade em torno desta posigao ideal do
pico de difracdo fornece informagfes sobre a @a@&u dos planos correspondentes. Uma
queda rapida da intensidade significa pequena @i&pee uma queda lenta uma grande
dispersdo. Por exemplo, no caso de materiais @itnos em que qualquer orientacédo
possivel dos planos esta presente, ndo haver&aarda intensidade ao longo da curva, a
Gnica variacdo sera devido a razées geoméffeas.

Cabe salientar que devido a independéncia da waeed em relacdo ao angu2d
€ possivel explorar a qualidade estrutural do nahte® parametro mais importante na
medida € a largura a meia altura do pico. Quantoomér o valor desta, melhor sera a
qualidade cristalografica do cristal. A Fig. 3.J8esenta uma visao interna do difratdmetro

da Bruker modelo D8 Discover, instalado no Labaiatde Optica de Raios X da UFPR.
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Fig. 3.13 —-Vis&o interna do Difratdmetro da BRUKER modelo Di8dver instalado no Laboratério de Optica
de Raios X da UFPR.

De acordo com a Fig. 3.13 podemos identificar omcprais elementos que

constituem o difratbmetro:

1- Tubo de raios X;

2- Espelho Montel;

3- Laser;

4- Camera;

5- Colimador Pinhole;
6- Suporte de Amostra;
7- Detector.

Com o intuito de acessar as relacfes epitaxiaidildoss em relacdo aGaAs foi
realizado um procedimento de varredura gmA Fig. 3.14 mostra detalhe do aparato
experimental montado no Laboratério de Optica d®dfR¥ da UFPR para a realizacdo do

procedimento.
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Fig. 3.14 — Aparato experimental do difratdmetro da BRUKERdelo D8 Discover para realizacdo do
procedimento de verificagdo dos pontos de simdtogmateriais. A imagem mostra o detalhe da montaie
amostravinGa/GaA¢111)B.

Primeiramente é realizado o alinhamento do feixé&ante em relagcdo aos planos
(001) e (111) dé&aAs Em seguida fixa-se82em 4%, que corresponde ao angulo de reflexdo
de Bragg doMnGa111). Uma vez realizado este procedimento, movg-sdo caso de
ambas amostras a variacdo foi ge=0° -~ y =50 obtendo-se novamente a imagem de
difracdo. Para serem observadas as difracbes seetassario realizar uma varredura em

diferentes valores de. Para o filme deVinGa/GaA§001), as difracbes foram obtidas em
9=36",p=132 p= 216 e p=312. Para o fiime deMnGa/GaA§111)B as difracGes

foram obtidas enp=60",p= 180 e ¢=300.

3.4- Medidas de Magnetizacdo DC e de Magnetotranse Eletronico

As medidas de magnetizacdo DC e de magnetotrapsgettdnico foram realizadas
através de um magnetdometro de amostra vibrante (¥SNbrating Sample Magnetometer)
que se constitui num moddulo opcional do PPMS (Sata inglés de Physical Property
Measurements System) modelo EverColl Il da Quari@sing, instalado no Laboratoério de

Caracterizacdo Magnética de Materiais da UFPR.
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Fig. 3.15 -PPMS Ever Cool Il da Quantum Desing instalado abdratério de Caracterizacdo Magnética de
Materiais da UFPR.

A seguir serédo explicados os procedimentos utiigaths medidas de magnetizagao
DC e de magnetotransporte eletrénico para as aasgatoduzidas.

3.4.1 — O Magnetometro por Amostra Vibrante

A magnetometria por amostra vibrante (VSM) estéedda na mudanca do fluxo
magnético de uma bobina quando em seu interioazeibrar uma amostra que esta sob a
acdo de um campo magnético uniforme aplida®ff” A técnica VSM permite realizar
medidas em funcdo do campo magnético, da temparatuda orientacdo cristalografica,
sendo assim aplicada em diferentes tipos de mistenagnético&°”!

O equipamento PPMS é um sistema integrado de needsdalo na caracterizacdo de
materiais em um amplo intervalo de temperaturasl(@ea 400K ) e na presenca de um
campo magnético aplicado (a8d ). O sistema permite a realizacdo de diferentess tge
medidas automatizadas, sendo possivel investigaiasvgpropriedades fisicas como
resistividade e magnetizac&6.
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A amostra é fixa na extremidade de uma haste rigmlaampo magnético é aplicado
na direcdo lon|gitudinal & direcdo de vibralés® VSM possui uma sensibilidade na faixa de

1x10°emu, permitindo medidas de filmes finos e ultrafinossgessuras de alguns
nanometrosi®”! A Fig. 3.16 ilustra 0 VSM e sua sonda indutivatafeda no interior da
bobina supercondutora. O arranjo da figura poderamptganto por VSM, quanto por

magnetometria por extrac&b.

a— Linear Maotor

Pickup Caoil

Thermometer

Fig. 3.16 — O VSM e sua sonda indutiva no interior da bolsnpercondutora. O movimento oscilante da

amostra é proveniente de um motor linéar.
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3.4.2 — Medidas de Magnetizacéo

Foram realizadas medidas de magnetiza\qlé(d-l) aT fixa para a determinagéo dos

ciclos de histerese magnética. As histereses fatatidas a partir de medidas num ciclo de
—60kOe a 60kOe em temperaturas deOK , 10K , 20& e 300K . A seguir, serdo descritos
detalhadamente o processo de montagem das amestasprocedimentos experimentais

implementados.

3.4.2.1 - Montagem das Amostras e Procedimentos Bledidas

As amostras selecionadas dentre ao conjunto @@pdoram clivadas e fixadas
com o auxilio de verniz especial a superficie dea wareta de quartzo. As medidas foram
realizadas tanto na geometria com campo magngilmado paralelamente ao plano do filme
quanto perpendicularmente. O conjunto vareta detzjua amostra colada com verniz pode

ser visualizado na Fig. 3.17.

Amostra

Fig. 3.17— Conjunto vareta de quartzo e amostra. Colagéa ffara medidas conir paralelo ao plano do

filme.

A etapa seguinte consiste no processo de centralgeramostra em relagdo as
bobinas de aplicacdo de campo. Este processo tenfingtidade fazer com que o sinal
magnético correspondente a amostra seja determpgdsensor com a maxima magnitude e
precisdo possiveis. Para tanto, submete-se o ¢onjporta amostra e amostra ao
procedimento de centragem sob a acdo de um camgoéticn. A posicdo da amostra é

registrada de forma que o sinal por ela forneceja stimizado em relacdo a sua posicéo
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relativa a bobina de deteccdo. Em seguida, prosedeelaboracdo da sequéncia de medidas a
serem executadas pelo programa de controle do FEBIRlenominado MultiVu.
Foram realizadas medidas de magnetizacdo DC ermdduie campo aplicado para

varias temperaturaslQK ,10K ,20&K e 300K). Os ciclos de histerese magnética das
amostras permitem obter as magnetizacdes de sauflt;), campos de saturacfids),
campos coercivoH. ) e magnetizagdes remanenfés ).

Cabe salientar que todas as medidas magnéticaargmspela devida correcdo do
campo remanente da bobina supercondutora do PP&& (del50e€). A Tab. 3.1 apresenta

os valores de correcdo para cada amostra de acomla amplitude de vibragéo utilizada nas

medidas magnéticas destas.

Tabela 3.1 — Valores de correcdo devido a remanéncia da hoblim PPMS para os filmes finos de
MnGa/GaA$001) eMnGa/GaA$111)B.

MnGa/GaAg001) MnGa/GaAg111)B
Orientagéo L (mm) Orientagéo L (mm)
H no plano 5.0 H no plano 2,0

Correcgdo = 0,967 Correcao = 1,051

(vertical) (vertical)

0,35
Corregéao = 1,073

0,36
Correcédo = 1,073

H na perpendicular H na perpendicular

(horizontal) (horizontal)

» Amplitude de vibracao da amostra utilizada nas dasifoi de 2,0 mm.

3.4.3 — Medidas de Magnetotransporte Eletronico

As amostras foram submetidas a medidas de redetigiem funcédo da temperatura
e do campo magnético aplicado. Essas medidas faralmadas na opcadresistivity, que
utiliza a mesma eletrbnica que mede a temperatgaemmometros do PPMS ECII. Antes de
iniciar essas medidas sao informados os valoresodente, tensdo e poténcia maxima a

serem aplicados. O equipamento limita a correntécam, a tensdo em 9BV e a poténcia

em ImW. A maxima resolucdo desta opcado depende dos salbéximos de corrente e
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tensdo. As medidas de resistividade das amosag @@ estes padrdoes de corrente, tenséo e
poténcia.

Salienta-se que, para determinar a resisténciaceléda amostra, o equipamento
aplica uma corrente de valor conhecido e mede s&atd! Logo apéds, o sistema aplica o
mesmo valor de corrente a um resistor de referéActensdo neste resistor é medida para
determinar um fator de ajuste. Este procedimentoeata a acuracia da medida. O fabricante

denomina esta opcédo de medida como metantiard”.®”

3.4.3.1 Montagem das amostras e Procedimento de Medida

Para proceder com as medidas de resistividade(lﬂgj), € necessario preparar o

material com contatos elétricos como mostra o esqudado pela Fig. 3.18. Para o
estabelecimento dos contatos elétricos, os fiopsEsns por cola prata nas extremidades da
superficie da amostra e dois fios nas lateraisfi@dsnas extremidades sdo para a entrada e
saida de corrente elétrica e os fios nas lateaaies yerificar a diferenca de potencial. O campo
magnético é aplicado na direcao perpendicular @oopdlos filmes.

Fig. 3.18 Disposicdo dos contatos elétricos numa amosdtrao(rente elétrica; V: diferenca de potencialrent

0S pontos)

Para proceder com as medidas de resistividade tlmigal (,oxx), assim como

medidas de magnetoresisténcia € necessario preparaterial com contatos elétricos como
mostra 0 esquema dado pela Fig. 3.19. Para o &stabento dos contatos elétricos, duas
trilhas de cola prata sdo pintadas nas extremiddaesiperficie da amostra. Essas trilhas séo
utilizadas para a entrada e saida de correntecalé@utras duas trilhas, entre essas ultimas,

sao feitas para a verificacdo da diferenca de p@tlerCabe salientar que esta configuracéo
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para resistividade longitudinal é a mesma utilizgdaa medidas de magnetotransporte
eletrdnico.

%

4

Fig. 3.19 Disposicao dos contatos elétricos numa amosti@ medidas de resistividade longitudinal. Neste

caso, 0s contatos externos sao utilizados parasagem de corrente e 0s internos para determteasao.

A opcao de medida de transporte no PPMS consistendguporte de amostra onde
sdo soldados os fios dos contatos elétricos. Umplcedeste suporte € mostrado na Fig.
3.20. Ele utiliza a configuragcdo de quatro contgiasm a medida de resistividade, o que

permite eliminar os efeitos da resisténcia dosatostna medida da resistividade da amostra.

Fig. 3.20 —Suporte de amostra (“puck”) para medidas de tratspm PPMS. Configuracdo utilizada para
medidas de resistividade longitudinal.

As medidas de resistividade longitudinal cobriramaufaixa de temperatura déeK
a 300K a uma taxa de variacao de temperaturé ke min. Para as medidas de resistividade
Hall em funcdo do campo aplicado, as temperatueasidagem por medida foram de
2,10,100, 201 e 300K . Em todas as medidas, os campos aplicados varidearnBkOe a
+90kOe.
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Capitulo 4

Métodos Computacionais: Formalismo Empregado

Este capitulo apresenta resumidamente o formaliedrco baseado na Teoria do
Funcional da Densidade (DFf§! para a obtencao das propriedades estruturaigréretas
dos materiais estudados neste trabalho. Os caladoputacionais foram empregados
utilizando dois cédigos: o Quantum ESPRESSO (EEyue utiliza uma base e ondas planas
(Plane Wavespara expandir os orbitais de Kohn-SH&thalém de pseudopotenciais para
descrever a interagdo elétron-ion; e o Wannier9@ qalcula as fungbes Wannier
maximamente-localizadds’” (MLWFs) de um sistema a partir dos célculos reslis com
o QE.

4.1 Teoria do Funcional da Densidade

A Teoria do Funcional da densidade (DFT) pode sg#a\como uma reformulacdo
da mecéanica quantica baseada, ndo em funcdes @& wra$ no conceito de densidade
eletronicd®® " A mesma foi estabelecida durante os anos 60 i pis teoremas de
Hohenberg-Kohn e as equacfes de Kohn-Sham, emergiaotho uma alternativa aos
tradicionais métodos ab-initio” e semi-impirico no estudo de propriedades do desta
fundamental de sistemas moleculd?®5-"? Em 1998 Walter Kohn e John A. Pople foram
agraciados com o prémio Nobel de Quimica. Kohn pelgenvolvimento da DFT e Pople

pelo desenvolvimento de métodos computacionaisigmiga quantica.
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Caracterizando-se por ser uma teoria eficientecagdi nos estudos de quimica
quantica e na fisica da matéria condensada, alidsia deste método € que a enefgide
um sistema d&l elétrons pode ser expressa em termos da denslstd@nica p(r') deste
sistema e ndo na funcdo de onda, como é a formmaoavencional. A grande vantagem da
metodologia da DFT esta no ganho em velocidade otanjpnal e espaco em memoria,
sendo, particularmente, Util no estudo de granidésnsas moleculares, descrevendo com boa
precisdo sistemas organicos, inorganicos, metaticesmi-condutorés’ Em muitos casos os
resultados de calculos em DFT para sistemas ddoestdido concordam satisfatoriamente
com os dados experimentais, como tem sido obsenagoesente estudo.

A DFT ganhou grande impulso apés a publicacdo dosetnas de Hohenberg e

Kohn 6871731

Teorema 1- O potencial extern¥.,,(F) sentido pelos elétrons é um funcional Gnico

da densidade eletronica do estado fundamepgdr) .

Teorema 2— A energia do estado fundamenﬁy[p] € minima para a densidade

P,(7) exata.

De acordo com o primeiro teorema, a densidadebeliea o,(I") determina de

maneira Unica o potencial exterhg,(f) a que o sistema esta sujeito. Sabe-se\fjyeé um
funcional da densidade eletronica. Sabendo quéemgial externo determina a solucaoyde

do sistema, conclui-se que a densidade eletromiardina de maneira Unica a solucéo exata
do sistema e consequentemente o valor de todobsesvaveis, ou seja, de acordo com o
primeiro teorema, é possivel escrever a energiaocom funcional Unico da densidade

eletronica do estado fundamenrt&f>"2

E=E[p)]. (4.1)

E o segundo garante que a energia do estado funtiEnem a propriedade do

principio variacional®®*"2

E[ 0] < E[0]. (4.2)
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Por este termo funcional considera-se que a endggiande somente da densidade
através de uma combinacédo de fun¢®ed:"? O objetivo do método DFT é de encontrar

funcionais que liguem a densidade eletrénica agendo sistema, assim:
E[p] =T[p]+U[p]+ Ve[ A], (4.3)

Na qual T[] é a energia cinética do sistenté| p| € o termo de interacéo entre

elétrons &/,

L«| 0] € a energia devido ao potencial externo geradispelcleos?® """

As extensbes desses dois teoremas para sistenmaposguizados sdo obtidas de
forma direta decompondo-se a densidade de cargatado fundamental em uma de spin up
e outra de spin down. Desta maneira, a energid ¢ots outras propriedades do estado
fundamental também serdo funcionais de uma deresiiadpin up e down.

No entanto, os teoremas de Hohenberg-Kohn naoiéspeto funcional que gera a
energia total do estado fundamental a partir dasidade eletrbnica. Se o verdadeiro
funcional fosse conhecido, entdo poder-se-ia varidensidade de elétrons até que a energia
do funcional fosse minima, o que possibilitaria torana de encontrar a densidade correta.
Em 1965 Kohn e Sham propuseram uma maneira parveso funcional energia dentro do

formalismo de particula independefffe’ "2
Ecs[0] = T[]+ U [ 0]+ Vi 2] + Vil 0] 4.4

Na qual TO[,o] € a energia cinética de um sistema nao interagkntdétrons com

densidadep, U, [p] € o termo de interacdio coulombiana média entteoak eV, [ o],

chamado de energia de troca-correlacéo, é o teum@a@ntém a correcao da energia cinética

(T-T,) e a da energia de Hartre) -U,), e é chamado de energia de troca-

correlacad®® ™2

Explicitando os termos do funcional energia temos:

clol=tle e (L2 aar oo edel, @9
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Minimizando este funcional em relacdo a densidade o vinculo do nimero de
particulas constantes, obtemos as equacdes de wm-que, por sua vez, descrevem 0

estado do sistens70 7]

-G p=eu () )
No qual,
1 P7) o gy ()4 Ol P
vV, _I|r‘—r”'| dr df +V(r)+%, (4.7)

e & s&o os autovalores de Kohn-Shagy, €7) as autofungdes de Kohn-Sham.

A Eg. 4.7 é semelhante & equacado de Schrédingeupagistema ficticio composto
de particulas néo interagentes, tal que a denselatténica gerada seja a mesma do sistema

real original composto pelas particulas reais agentes”

Neste sistema ficticio de particulas independerstesensidade eletrénica(r) é

escrita em termos dos orbitais de Kohn-Sham:

p(F) =X (F)w (), (4.8)

O potencial efetivo, na Eq. 4.7, é um funcionatidasidade,, =V,[p|. Assim, as

equagOes de Kohn-Sham devem ser resolvidas de fautesaconsistente, pois o potencial
efetivo depende da densidade eletrbnica que demaxlauto-funcées de Kohn-Sham, que

deverdo ser encontradad.
A Fig. 4.1 apresenta um fluxograma de um ciclo @atasistente que pode ser

descrito da seguinte maneira: Primeiro é feita asita¢cdo de uma densidade inicial de
elétrons, p', a qual deve respeitar critérios fisicos aceigvEssa densidade inicial seré
utilizada para montar o Hamiltoniano. Em seguidaglke-se a Eq. 4.6, definida de acordo

com a densidade inicial para encontrar as funcéesday/, . Uma vez obtidas estas fungoes
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de onda, o préximo passo sera calcular uma novsidigte de elétrons por meio da Eq. 4.8.

Ap6s este célculo, compara-se a densidade eledrdmiiculadad™, com a densidade de

elétrons inicial utilizada,' . Se as duas densidades convergirem dentro detokstancia,

esta sera a densidade de elétrons do estado funddregpode ser utilizada para calcular a
energia total do sistema. Se as duas densidade®nédergirem dentro dos critérios adotados,
entdo a densidade teste deve ser atualizada de attpdo a partir desta nova densidade

calculada e recomecar 0 processo a partir do sequasso.

I

Construir
e,

b

‘ V.r V. (7) --..,,—l £

L

I

|

il
‘ ( +Vf|:?') {?-"'}:E[EPE[?'-‘}
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Fig. 4.1 —Fluxograma para as-ésimasteracdes no procedimento autocosistente partvegsas equacdes de
Kohn-Sham.

As equacdes de Kohn-Sham demonstram que € possi@lver um problema
quantico de muitos corpos transformando-o em vagosm Unico corpo que se move sob um
potencial efetivo. Até agora nao foi realizada nen& aproximacdo sem ter descontado seus

erros dentro do formalisn®:"*"?E preciso lembrar que a complexidade do problemlade
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Muitos corpos, ou seja, a perda da correlacéocamtilgimetria das funcdes de onda devido ao
mapeamento por um sistema de particulas indepersdéntransferida para o potencial de
troca correlagcdo como um funcional da densid®dé’? A dependéncia desse termo com a
densidade ndo € conhecido exatamente neste casantpoé preciso trata-la por meio de
aproximacoes. Existem duas aproximacgOes usuais ogratencial de troca correlagdo: a
aproximacédo da densidade I8¥AI(LDA — Local Density Approximation) e a aproximaca
do gradiente generalizad@® (GGA — Generalized Gradient Approximation). No seete

trabalho foi utilizada aproximacdo GGA/PPEque sera descrita & seguir.

4.1.1 Aproximacao dos Potenciais de Troca-Correlaga Aproximagao do
Gradiente Generalizado (GGA)

A Aproximacdo do Gradiente Generalizado (GGA) adexs além da densidade
eletrénicap(r) no pontor , o gradiente da densidade eletroni¢a(r) neste ponto, em que

a densidade de energia de troca e correlacdoersié salculada. Assim, o termo de troca e

correlacéo é escrito conig:*®
Ex[p]=] f(o(r).0p(r))d*r (4.9)

Nesta aproximacdo a energia de troca-correlaca@lption é substituida por uma
funcao local da densidade eletrénica e do gradidetensidad€® A ideia fisica por tras da
GGA é que as densidades de elétrons reais nao wsidarmes. Portanto, incluindo
informacdes sobre a variacdo espacial na densidiaddétrons, pode-se criar um funcional
com maior flexibilidade para descrever materiaisis’é® Com o termo do gradiente da
densidade eletronica presente no funcional de -‘too@lacdo espera-se seja obtida uma
melhor descricdo dos sistemas ndo homogéneostiga'”

Existem varias formas em que a informacédo a pddigradiente de densidade de
elétrons pode ser inclusa em um funcional GGA. [2emats mais utilizadas atualmente
encontra-se o funcional de Perdew-Burke-ErnzerkRBE(),Bl] gue foi empregado nos

calculos deste trabalho.
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O funcional GGA-PBE consiste em uma simplificac@pérametrizacdo proposta
por Perdew-Wan§! Em sua construcdo sdo usadas somente condigOessaue
energeticamente significativas, de modo a preseagacaracteristicas corretas da LDA,
adicionando, ao mesmo tempo, outras propriedad@safs, tais como manter o correto
escalonamento d&, com o spin, manter o limite de gas uniforme e mraatresposta linear

da LDA. O funcional de energia de troca do PBE@&sso como:
EP[o(7)]=p(F) el (o(F))F ™ (o(r). Do) T, (4.10)

No qual F® é o fator de intensificagdo e descreve os efe@its®ciados a ndo

homogeneidade da densidade eletronica, dependendieridade local, da densidade de
magnetizacao, se for considerado o spin, e doamalde densidade reduzidgpgue é dado
por:

[y
2K

s= (4.11)

No qual «. =(3772p)1/3 € o vetor de onda de Fermi. O termo de correlagié

escrito como:

EZ[p(7)]=[ p(7)(5%0(F)+H &*r t))dr, (4.12)

Em que o termdH 2°°

B B 1+ At
HgBE(rS,t)—y|n|:1+;t2 m y (413)

(r,,t) € dado por:

Nas quaisk, é o numero de onda de Thomas-Femig o raio de SeitzZA é um parametro e

[ e y séo constantes. Note que& um gradiente de densidade sem dimenséo.
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4.2 Pseudopotenciais

O pseudopotencial € um potencial efetivo constrypdoa substituir o potencial
atdmico de todo o elétron, ou seja, o potencial toe modo que os estados do nulcleo sejam
eliminados e os elétrons de valéncia sejam desapibo pseudo-funcbes de ondas com um
nimero significativamente menor de M8$%"! Sua utilizagdo reduz a complexidade
envolvida com o calculo da estrutura eletrénicaa wez que remove do problema a descricao
dos elétrons do caroco ibnico. Dentre as vantagense utilizar pseudopotenciais, citamos
algumas, tais como: eles substituem os elétronsadm;o e as fungdes de ondas se tornam
suaves, simplificando os calculos e reduzindo oerdnde elétrons e permitindo expansdes
menores as funcdes de ondas, incluem efeitos delg@y eletrbnica caroco-valéncia e
também podem incluir correcdes relativisti¢ds.

Dentre os pseudopotencias existentes, a classe armnservada (“norm-
conserving”) é considerada por muitos autores ehonglpois os peseudopotencias desta
classe sdo gerados de maneira que as pseudofutedeslia se igualam a funcdo rédlOs
calculos realizados no presente trabalho utilizaeugopotencial do tipo “norm-conserving”
para os célculos de estrutura eletrdnica realizaddQuantum ESPRESSO, que sera descrito

a sequir.

4.3 Cébdigo Quantum ESPRESSO

Os célculos de estrutura eletrénica, parMmGa foram realizados por meio do
codigo computacional Quantum ESPRES3QQE), com a aproximacdo do gradiente
generalizado (GGA), usando o funcional de Perdew&&rnzerhof (PBE) para o termo de
troca-correlacaf™ O QE implementa a Teoria do Funcional da Densigadeondicdes de
contorno periédicas, por uma base de ondas pl&tase( Wavespara expandir os orbitais de
Kohn-Sham, além de pseudopotenciais para descaeimeeracdo elétron-atomo. O principal
programa PWscf (Acronimo da locucéo ingleB&ane-wave Self-Consistent Figldermite
calcular a estrutura eletrénica, a energia tota densidade de carga de materiais com
condi¢des de contorno periddicas.

Desenvolvido pela fundagcdo Quantum ESPRESSO, soboalenacdo de Paolo

Giannozzi (Univ. Udine, Italia) e Layla Martin-Sam@Jniv. Nova Gorica), com forte apoio
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do CINECA (ational Supercomputing Center in Bolo@sab a responsabilidade de Carlos
Cavazzoni, o QE é um software livre, distribuidenclicenca GLP (Acrénimo da locucéo
inglesa: General Public Licenge e pode ser baixado no endereco

http://www.quantumespresso.aly}

As simulagdes foram realizadas com polarizacaguole som o objetivo de analisar,
separadamente, as contribuicdes de spins majostériminoritarios. Foi simuladoMnGa
na fase tetragonal de corpo centrado (BCT), comarpeiros de rede obtidos
experimentalmente.

Para integrar as equagfes de Kohn-Sham, na primmana de Brillouin, usamos o
método de Monkhorst-Pack, que consiste em aproxanautegral por uma soma em um

nimero relativamente pequeno de porktosia zona de Brillouiff®®*"Y Cabe salientar que
este numero de pontos pode variar dependendo éasiggde. Normalmente € escolhido de
maneira a atender critérios de convergéncia permaiados®®®® ™ Assim, as autofuncdes

que resultam deste processo serdo combinadas ersaumaaponderada de modo a obter-se a

densidade eletrdnica, lembrando que o peso depauta-k na soma sera proporcional ao
niimero de pontos equivalentes a ele pelas operdodgsipo de simetria do crist&?® ™!

Desta maneira, a energia de corte (cutoff) usada paxpansdo das ondas planas

nas funcdes de ondas foi 480 Ry(1 Ry ~13,6 e/e a malha de pontds utilizada foi de

18x18x 1€, gerando 583X pontos. Todos estes parametros foram obtidosta garvarios

testes de convergéncia realizados. Primeirameixtay-§e o valor de ponto& em uma

malha pequena, e variaram-se o0s valores de “cutaf que o sistema atingisse a

convergéncia. Depois se fixou o valor de “cutoffitido e variou-se o niimero de pontos
até que o sistema atingisse a convergéncia. Qicrdé convergéncia para a energia total foi
de10® Ry,

Para o célculo de auto-consisténcia (scf) foi adédio o “smearing” “marzari-
vanderbilt” com alargamento d@02 Ry com o objetivo de determinar a ocupacdo dos
estados segundo Kohn-Sh&fh.Este ajuste é necessario no caso de sistemasico®tal
resolvendo o problema da descontinuidade da suoede Fermi nesse tio de material. A
interacdo entre o caroco e os elétrons de val@acidescrita por pseudopotenciais do tipo
norma-conservada (NC). Este tipo de pseudopotedeiad ser utilizado quando a energia de
corte é alta, como é o caso do presente estiido.

A Tab. 4.1 apresenta os parametros de entradaapegalizacdo dos célculo®s
parametros de rede listados estdo de acordo cambtims experimentalmente para nossos
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materiais. Os mesmos foram derivados a partir staposicdo de duas células com estrutura

L1, —MnGa, preservando as regras geométricas de uma eatestavel do tipd_1,, como

pode ser visualizado na Figura 4.1.

Tab. 4.1 -Dados cristalograficos paraMnGautilizados nos calculos realizados com o progr@fa

Fase do | Elemento | NUmero Posicdes atdmicas Parametros Grupo
Material quimico | atbmico de rede (A) | espacial
X y Z
Mn 25 0,5 0,5 0,5 a=2.69
MnGa b=2.69 P4/mmm
(BCT) c=3.68
Ga 31 0,0 0,0 0,0

A estrutura cristalina apresentada pelg-MnGa é do tipoCu-Autipo — I, tetragonal
de face centrada (FCT). Todavia, muitas vezesegeissante definir a célula unitaria como
uma estrutura tetragonal de corpo centrado (BCIgums autores se referem a estrutura BCT
como podendo ser derivada de duas células FCTppsies, como € observado na Fig. 4.2
(a). A Fig. 4.2 (b) mostra a estrutura BCT geraela poftware VESTA.

Fig. 4.2 — (a)obtenc&o da célula BCT a partir da justaposicaduds células FCTb) Célula BCT utilizada nos

calculos de DFT.

A partir dos resultados obtidos para os calculodatsidade de estados foi possivel
obter as propriedades magnéticas separando asbogiies dos atomos deln e Ga
Também foi calculada a polarizacdo de spin ao migdfermi. O estudo destas propriedades

eletrénicas auxilia a compreensao do comportamaagmético diMnGa
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4.4 Cbédigo Wannier90

O cdbdigo computacional Wannier90 é constituidorptinas escritas em Fortran90
e tem por finalidade calcular fungbes Wannier maxmante-localizadas (MLWFs) para
materiais metélicos ou isolantes, utilizando o métde Marzari e Vanderbff®! Este cédigo
exige a combinagdo com outro codigo (por exemplQuantum ESPRESSO) que, por sua
vez, gere a estrutura eletrénica em separado pécalar e fornecer informacfes sobre as
bandas de energia de Kohn-SH&W® Pode funcionar quer como um utilitario de pds-
processamento independente, ao ler esta informacpartir de ficheiros, ou como uma
biblioteca a ser chamada internamente pelo cédigesttutura eletronic”

O formalismo implementado por Marzari e Vanderbilinsiste em minimizar a
propagacao total da MLWF no espaco real. Isto 6 f@d espaco de matrizes unitarias que
descrevem as rotacdes das bandas em cada lpomo-Bloch®® Como resultado,

o Wannier90 é independente do conjunto de baseadtil no calculo subjacente para obter os
estados Bloch, e, portanto, ele pode ser conecliagimmente a qualquer cédigo de estrutura
eletronicd>® No caso da combinacéo com o QE, os valores dagdsrde Bloch necessarios
para a obtencdo das fun¢gbes de Wannier maximarioaaiezadas sdo obtidas através dos
pacotes do PWscf, instalados juntamente com oFTR. Maiores detalhes sobre a
metodologia utilizada pelo Wannier90 pode ser etnada nas referéncias [30] e [70].

Usando a interface pw2wannier90 paralelo com ogm@uantum ESPRESSO, é
possivel calcular a curvatura de Berry e a conil#tde Hall anédmala intrinseca tdnGa
(BCT) com acoplamento spin-6rbif4d. O célculo é n&do-colinear com gradiente conjugado
como ‘band-by-band diagonalizatién

Para a realizacdo do calculo sdo necessarios qrguivos de entrada:

» MnGa.scf (arquivo de entrada para QE calcular adestundamental — auto-
consisténcia);

» MnGa.nscf (arquivo de entrada para o QE gerartasi@s de Bloch);

» MnGa.pw2wan (arquivo de entrada para o pw2wannier);

» MnGa.win (arquivo de entrada para o wannier90 a pgrostw90);

Primeiramente, no QE, o potencial auto-consistente 5832k-pontos é obtido e

em seguida sdo gerados os estados de Bloch. N&aaete/Nannier gera-se uma lista de
sobreposicdes necessarias que serdo computadaseerstados do Bloch e as projecdes para

a estimativa inicial. Em seguida, calculam-se agdes Wannier maximamente-localizadas
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(MLWFs), seguindo o método de Marzari e VandeffitFinalmente, as curvaturas de Berry
séo calculadas. A obtenc¢do do valor de condutieiddall anbémala intrinseca (CHAI) se d4 a
partir da ado¢cdo de um método adaptativo de renémn no qual € utilizada uma matriz de
25x 25x 2E k-pontos com o propoésito de refinar a malha de ratgp na zona de Brillouin

em torno dos picos apresentados na curvatura dg.Beom este processo se obtém os
valores de condutividade Hall andmala intrinsecaidde as componentes dos eixos de

simetria do material.
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Capitulo 5

Resultados e Discussoes

Neste capitulo serdo apresentados e discutidossostados experimentais obtidos
através de caracteriza¢des estruturais, magnéicks magnetotransporte para as amostras
deste trabalho. Também serdo expostos e discutadosresultados das simulagcbes
computacionais sobre as propriedades eletronichdindGa

Essencialmente, mais de uma dezena de amostras f@adas na calibracdo de
espessura e taxas de crescimento, em trabalhoanfgeederam a esta tese de doutorado.
Neste trabalho especifico utilizamos dois pares atmostras MnGa/GaA§001) e
MnGa/GaA$§111)B. Cada um dos pares foi crescido simultanatemesto €, crescidos lado a
lado sobre o mesmo porta amostras. Os dois paramdstras foram crescidos nas mesmas
condicOes, possuindo somente espessuras difer&stgslatro amostras foram caracterizadas
estruturalmente e magneticamente, de modo a assegueprodutibilidade do método de

preparacao.
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5.1 Caracterizacao Estrutural

As Fig. 5.1(a) e Fig. 5.2(a) apresentam os difraiogs obtidos (em varredura
6-260) para os filmes finos d&nGacrescidos nas orientacbes@aAg001) eGaAg111)B.

10
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Fig. 5.1- (a) Difratograma de raios X para o filme fino 8MnGa crescido sobre o substraBaAg001). (b)
Varredura entre 38°< < 45, onde esta localizado o pico caracteristico dudiffino; (c) “Rocking curve”
com uma varredura des5°< w< 27¢ com a finalidade de analisar a qualidade crisdatio filme. As larguras a

meia altura da intensidade (FWHM) dos picos saesgmtadas nos itens (b) e (c).
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Fig. 5.2— (a) Difratograma de raios X para o filme fino MmGa crescido sobre o substraBaA4111)B. (b)

Varredura entre37°< < 465 onde esta localizado o pico caracteristico doefifino;(c) Medida de “rocking

curve” com uma varredura des°< w< 25¢ com a finalidade de analisar a qualidade crisiatio filme. As

larguras a meia altura da intensidade (FWHM) dos9ps&0 apresentadas nos itens (b) e (c).

As reflexdes de Bragg das fases BCT (ou FCT) dasadas deMinGa crescidas

sobre as superficig®01) e (111)B dos substratos @aAs praticamente superpde-se 2t

=41,2°comd (111) = 0,217 nmAs camadas deinGa em ambos os filmes, cristalizam em

uma estrutura tetragonal, com simetria de grup@ gt F4—mmmn e com parametros de
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a=b=381A; c=368A. Adicionalmente, observa-se nas Fig. 5.1(a) e ME®(a)
sobreposicdes na base do pico @aAs tanto nas reflexdes de Bragg (200) e (400) do
GaAg001), bem como, nas reflexdes de Bragg (111),)(22833) doGaAg111)B. Essas
contribuicBes praticamente superpostas aos pic@aédasao identificadas como referentes a
fase zinco-blenda tetragonal (TZB) também preseatecamadas ddnGa A fase TZB ja
foi observada e caracterizada no caso dos film&a-fihos de MnGa crescidos sobre
superficiesGaA$111)B-(1x1)*"

Nas Fig. 5.1(b) e 5.2(b), sdo apresentados os peapacteristicos ddvinGa
ampliados numa faixa de varredura end@< 20 < 45¢ para oMnGa/GaA$001) e numa
faixa de varredura d87°< < 46 para oMnGa/GaA$¢111)B. Nas Fig. 5.1(c) e Fig. 5.2(c)

sao apresentadas as varredwsgsara os filmes d&inGa Os valores totais da largura a meia

altura encontrados para as medidas de “rocking“camesentaram valores em torno sfe

Os valores encontrados para as larguras a meiaa,altodicam desalinhamentos nas

orientagbes dos planos cristalinos (111) dos filneeso ilustrado no esquema apresentado
na Fig. 5.3, para a possivel orientacdo de crestomgos planos dos filmes. Porém, tais
desalinhamentos seguem um padrdo consistente conaltorgrau de texturizacdo nos

materiais.

Q-5

Fig. 5.3— Esquema para a orientacédo de crescimento dasleardévinGasobre os substratos GaAs

Podemos utilizar os valores FWHM nas duas varreddaa Fig. 5.1 (b) e (c) e Fig.
5.2 (b) e (c) para obter os comprimentos de coexémas dire¢bes de crescimerte no

plano dos filme# através das expressdes:

_ 0,9 A
FWHM,, cosd ' FWHM,, sed
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O que leva aos valores de ~10,0nm para oMnGa/GaA§001) e deL ~ 11,4m
para oMnGa/GaA§111)B eH ~ 4,32im para oMnGa/GaAg001) e deH ~ 4,0tm para o
MnGa/GaA$111)B. Os valores encontrados phrsédo definidos como sendo a espessura dos
filmes, uma vez considerado que néo ocorra sohiggmslos grdos ao longo do plano do
filme.

As Fig. 5.4 e Fig. 5.5 apresentam curvas com vareg#20 para diferentes valores
de w e come=0. O ponto mais intenso de cada pico corresponde ganto emw nas
curvas obtidas nas Fig. 5.1 (c) e Fig. 5.2 (c). abods medidas foram realizadas com

parametrog=0. Aqui, @ € o angulo de rotacdo ao redor do eixo cristafmgralo plano

cristalino difratante.

(a) Rocking-Curve com ¢= 0° (b)
3 —w-16°

—w-17°
—w-18°
——w-19°
— -20"
—w-21°
——w-22°
— w-23°

w-24°

Contagens (unidades arbitrarias)

R
Wi

38 39 40 41 42 43 a4 45 46 a7
26 (deg)

Fig. 5.4— (a) Varredura B comw fixo para cada “frame” do filme ddnGa/GaA$001). (b) Superposicdo dos

mapas de espaco reciproco para o conjunto de fiame's” medidos e mostrados no quadro (a).

Rocking-Curve com ¢ = 0

 (a) Rockne o (b)
— w-17°
— w-18°
— w-19°

w-20°
—w-21°
—— w-22°
— w-23°

contagens (unidades arbitrarias)

37 38 39 40 41 42 43 44 45 46
26 (deg)

Fig. 5.5—(a) Varredura B com w fixo para cada “frame” do filme deinGa/GaA$111)B. (b) Superposi¢édo

dos mapas de espacgo reciproco para o conjuntovee‘flames” medidos e mostrados no quadro (a).
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Um procedimento especial de varreduras realizadodifratdmetro permitiu a
construcdo de mapas espaciais do espaco recipgirado conjunto de medidas em torno
do pico de reflexdo caracteristico (111) daGa A Fig. 5.6 (a) e (b) apresenta os mapas
espaciais do espaco reciproco para os filmedd€a/GaA§001) e MnGa/GaA$§111)B,
respectivamente. Aqui, a largucados perfis de intensidade (em cores) indica o gi@u

coeréncia lateral e mosaicidadiss cristalitos.

10004

900+

8004

o (deg)
o (deg)

40 41 42 43 40 41 42 43

26 (deg) 20 (deg)

Fig. 5.6 —Mapeamento do espaco reciproco ao longo da refldg@Bragg do pico caracteristico do (111) do
filme de(a) MnGa/GaA$001) e(b) MNnGa/GaA$§111)B.

As Fig. 5.7 e Fig 5.8 apresentam 0os mapeamentes@io reciproco em torno das
reflexdes de Bragg (011) da fadeGa-TZB encontradas a partir do dngulo de referégaia

0° correspondente a direcdo cristalografica [0Xi$tente nos planos dGaAg001) e

GaAg111)B com Yy =50° e com as variagdes em Para o filme d&vinGa/GaA$§001), as

difracdes foram obtidas ea) =36", b) =132, c) =216 e d =312, o que confere
uma simetria biaxial com dois eixos a 90°, comoesgerado para@aAg001). Para o filme
deMnGa/GaA$111)B as difracdes foram obtidas ang=60" ,b) p=18Fec) ¢=30C¢, 0

gue confere uma simetria pseudo-hexagonal cometr@s cristalograficos que fazem 120°

entre si, como era esperado pafaaAg111)B.
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Observe que as imagens aparecem deslocadas do. Earia obter-severdadeiro
€ realizado um deslocamento eqny do pixel central. Assim, sabendo-se os indices de
refracio em relacdo ao plano [111] ddnGa e com o auxilio da relacédo:

COS)(:(|” ﬁz| /"ﬁl””hz”)j)(: arccoe”q”nJ ||fd|||”r3||) obtem-se 0x que corresponde
— 200

150

— 100

500

100

LA U R 5 ' ' 1 o y uy ' '
0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400 500

Fig. 5.7 —Mapeamento do espago reciproco que identificamrelagdes de epitaxia para os filmes finos de
MnGa/GaA$001) obtidos comy =50’ e @ variando em sentido anti-horario tal que: &mp=36" com plano
[110], b) ¢=132 com plano[110], ) ¢=216" com plano[110] ed) =312 com plano[1 10]. No plano do
filme MnGa/GaA$001) verifica-se a existéncia de um giro de 36@Pfeeos eixos cristalograficos [110] da rede

TZB-MnGarelativo a rede do ZB dBaAs Os arcos de circunferéncia quase continuos si@sapas indicam o

carater policristalino da rede BCMnGa
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0 100 200 300 400 500

0 100 200 300 400 300 0 100 200 300 400 500

Fig. 5.8 —Mapeamento do espago reciproco que identificamrelagdes de epitaxia para os filmes finos de
MnGa/GaA$111)B obtidos comy =50 e @ variando em sentido anti-horéario tal qag¢:g=60" com plano
[110], b) =180 com plano[011] e c) =300 com plano[101]. No plano do filmeMnGa/GaA$111)B

verifica-se a existéncia de um giro de 60° entreixass cristalograficos [110] das redes TZB (zodiéstantes

superiores mais intensas) e BCT (zonas difratantesores menos intensas) dnGarelativo a rede dGaAs

De acordo com as imagens apresentadas nas Fige big. 5.8, observamos a
formacéo da fase BCT (mancha inferior menos injemsambém a presenca de uma segunda
fase no material dada pela estrutura TZB (manchargar mais intensa). A presenca da fase
BCT se faz mais visivel na Fig. 5.8. No plano dimeds, ambas as redes TZB e BCT
apresentam giros em relacéo a red&dés Para o filme déinGa/GaA§001) o giro relativo
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entre os eixos cristalograficos [110]-€36° e para o filme dédinGa/GaA$§111)B o giro
relativo é~ 60°.

Conforme a sequéncia de mapas do espaco recipbtidassob rotacdo ao longo do

eixo cristalografico partindo dg=0 coincidindo com o eixo cristalogréfic{d_lo} no plano

(111) e com o eixo cristalogréfic{alq no plano (001) d@&aAs podemos concluir que as

fases FCTMnGapossuem as seguintes relacdes de epitaxia:

MnGa/ GaA$001): MnGa/ GaA§l11) E:
MnGa(111)//GaAq001) MnGa(111)//GaAg111)
MnGa(110) / /GaA{110) MnGa(110) / /GaAg1 10

Apesar da formacao de filmes dénGa com duas fases cristalinas tetragonais,
ambos os filmes apresentam eixos cristalinos cametsia bem definida, indicativa de ordem
estrutural de longo alcance no plano dos filmes. hipoteses plausiveis sdo a formacao de
camadas com microestrutura colunar TZB e BCT, desfanescladas e de uma camada

interfacial TZB recoberta por cristalitos BCT.

5.1.1 Fator de Estrutura

O fator de estruturdr (hkl) de qualquer reflexao de Bragg identificada pehokces
de Miller (hkl) € a quantidade que expressa tanto a amplitude @rfase da referida
reflexdo. Os fatores de estrutufapara as reflexdes de Bragg dos plattud) das redes ZB
do GaAs TZB e L1, do MnGa foram obtidos com o auxilio do programa VESTA para
radiagdo doCuK, :

Fase F(111) F(002)
MnGa(TZB) 133,47 21,88
MnGa( FCT) 76,16 70,93

GaAs(ZB) 145,96 6,84
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A intensidadel difratada de uma reflexddkl) pode ser expressa como:
| (k) = F(hk)* CPOA, (5.1)

sendo F o fator de estrutura,P o fator geométrico com a polarizacdo do

feixe de raios X eA o fator de correcdo por absor¢cdo dos raios X. Cobo

é fixo e o filme é fino podemos admitir qug,,,; € dominante e quéy,, ~ A, podem ser

desconsiderados, entdo:

| =cte[F?, (5.2)

Logo, a razdo | (TZB)/ I(LY,)=[F(TZB)/ F(L1,)]" para uma dada reflex&o

(hkl). Assim, admitindo a cristalinidade das camada$!d&a o desvio da razao entre as
intensidades difratantes medidas fornece uma dstamda proporcdo de fases nos dois
substratos.

As razbes das intensidades das reflexbes de Brabpd) € (002) relativas ao
substratcGaAse a fase TZB ddnGa esperadas, de acordo com os fatores de estrafiga,

(145,96/133,47)~ 1, e (6,84/21,88)~ 0,, respectivamente. No entanto, ambas as
razdes de intensidades obtidas dos difratogramaaide X sdo observadas como ~ 0,001,
valor condizente com a razdo das espessuras lduss f(~10nm) e o comprimento de
extingdo dos raios X no GaAs ( @M). Esse resultado permite apenas inferir qidnGa
na fase TZB possui uma boa cristalinidade, tenda aontribuicdo minoritaria frente ao
substrato d&aAs

Ja a razéo entre as intensidades das reflexdesadg BL11) ddVinGana fasd.1y e
e as reflexdes de Bragg associadas a fase TZHmdda sobre substratos deaAg111) e
GaA4001) nos permite fazer uma estimativa da propodggsas fases se admitirmos terem
cristalinidade comparaveis. No caso do substr@aAg111), obtivemos a razéo

leer 112) /1,5 (111 396/7851 0O,( entre as intensidades das reflexfes (111) das fases

L1, e TZB medidas experimentalmente. Esse valor éomuoferior ao valor esperado, de

acordo com 0s fatores de estrutura calculados,
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(Feer (112) /F,,, (111)° =( 76,16 /133,47~ 0, indicando uma fragdo pequena da fase
no filme fino.

No caso do substrato d@aAg001), observamos que a intensidade experimental da
reflexdo de Bragg (002) dMnGa na fase TZB é aproximadamente igual a intensidade
experimental da reflexdo de Bragg (111) d&MnGa na fase L1y (

l176(002) /I . (111 121/185 O0,). Esse valor é muito superior ao valor esperada pa
raz&o entre essas intensidad®s,,(002) /F.., (111)" =( 21,88/76,06~ 0,( No entanto,

esse valor é o valor esperafB..,(002) /F.; (111)" =( 70,93/76,96~ 0, para a raz&o

entre as reflexdes (002) e (111)MaGana fasd_1,. Este resultado sugere fortemente que a
faselL 1, € predominante no filme dénGacrescido sobre o substrato @aAg001), havendo
duas texturizacOes cristalinas dominantes; a sgilanos cristalinos (111) e (002) paralelos a

superficie dos filmes.
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5.2 Caracterizacdo Magnética

As Fig. 5.9 e Fig. 5.10 apresentam os ciclos denetatacéo reduzidd / Mg em
funcdo do campo magnético aplicado em eixos ooigtaficos distintos das camadas de
MnGa crescidas sobre os substratosG#AZ001) eGaAg4111)B para diferentes valores de
temperatura aplicadal@K ,10K , 20 e 300K ). E bom recordar que todas as medidas
magnéticas antes de serem analisadas passaradepigla correcdo do campo remanente da
bobina supercondutora do PPMS (cerca &Oe). Correcdes estas que podem ser

visualizadas na Tab. 3.1 do capitulo 3.

(@)
H//[110]

10F

M/M

H._ (kOe)

Total

1ot ®
H//[001]

MM

-60 -40 -20 0 20 40 60
H_  (kOe)

Total

Fig. 5.9 -Ciclos de histerese magnética do filmeMieGa/GaA§001) medidos em diferentes temperaturas para:

(a) no plano do filme(H //[110]) e (b) perpendicular ao plano do filmeH(//[001]), onde denotamos a

orientacdo do campo magnético aplicktielativa as dire¢des cristalograficas do substtet®aAs
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(a) T T T

10

H//[110]
0.5

0.0

M/M

-0.5

-1.0¢

-60 -40 -20 0 20 40 60

1.0 —(b)
| HI[111]

M/M

60

H_ (kOe)

Total

Fig. 5.10- Ciclos de histerese magnética do filmeMiegGa/GaA$111)B medidos em diferentes temperaturas
para:(a) no plano do filme M //[110]) e (b) perpendicular ao plano do filmed(//[111]), onde denotamos a

orientacdo do campo magnético aplicktielativa as dire¢des cristalograficas do substtet@aAs

Aqui cabe salientar que denotamos a orientacdo athpc magnético aplicado
relativa as direcdes cristalograficas do subsulatG@aAse ndo ao filme d&nGa Os ciclos
de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado engj@etatura em ambos os filmes finos,
demonstram comportamento tipico de um material ofieaignético. Estas histereses
magnéticas com campo aplicado ao longo de difesatitecdes cristalograficas tém o intuito
de sondar a presenca de anisotropia magnéticanesiras.

Os dados apresentados passaram por correcdes pe dasmagnetizante em funcao
da geometria. O campo desmagnetizante resultaldazagdo magnética da amostra que em

Nosso caso sdo placas retangulares de espessurdcsoimétrica.
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De forma geral,H,,, =H+H_, no qual o primeiro termo se refere ao campo

Total

7

aplicado e o segundo termo é o campo desmagnetiz€ntcampo desmagnetizante é
proporcional & magnetizacdo da amostra e depensieadi®rma geométrica e orientacdo com

relacdo ao campo aplicado, sendo dado cb?gc; -nM , onden é o fator desmagnetizante.
Empregando os valores tabelados representadosemén@a [75] paray, oriundos de uma

amostra magnética elipsoidal, foi possivel obteraurastimativa para o campo
desmagnetizante das amostras deste trabalho.

As Figs. 5.11 (a) e (b) apresentam os ciclos diereise para os filmes finos de

MnGatanto noGaAg001) quanto n&GaA{111)B medidos em temperatura ambiente dém
aplicado em eixos cristalogréaficos distintos dosssnatos deGaAs E possivel visualizar a

presenca de uma pequena anisotropia magnéticateaaha

(a) T T
HTota\ = Hap\ - (n " M)
n= 0,93617

10

05F

H no plano
H fora do plano

20 40 60

H._ (kOe)

Total

10 ()

Heielivo - Hapl - (n )

=0,14720
=0,92126

n [1-10)
0.

o

n [111]

H no plano
H fora do plano H

20 40 60

H.  (kOe)

Total

Fig. 5.11 —Ciclos de histerese magnéticara 300K com campo magnético aplicado ao longo de difegsente

eixos cristalograficos relativos ao plano dos fémde MnGa sobre substratos dé) GaAg4001) e (b)
GaAg111)B.
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A magnetizagdo de saturacdo obtida na perpendienigslano para o filme fino

crescido sobre GaAg001) foi de M =456emu/ cm, que corresponde B34 por atomo
de Mn e para o filme fino crescido sobre @aAg111)B foi M =764emu/cm, que

corresponde a2,2/4;, por atomo deMn. Estes valores déM para os filmes finos sdo

consistentes com valores reportados na literatara @ estrutura BCT dé—MnGa. Tanaka
e colaborador&s! relataram valores de momento magnético que vamamO0,7 a 1,2/

por atomo deMin. Sakuma e colaboradot&scalcularam para esta mesma fase um momento

magnético de2,544, por atomo deMn. Yang e colaboradoréd, por sua vez, relataram o

valor de 2,814, por atomo dén para células BCT tensionadas.

As remanéncias obtidas ao longo das direcdes E1@)1] para MnGa/GaAg001)
sdo, respectivamente, cerca de 65% e 48% da mzegdai de saturacdo. J4 ao longo das
direcGes[110] e [111] para MnGa/GaA$111)B, estes valores sdo, respectivamente, 75% e
58% da magnetizagcdo de saturagdo. A constante m®trapia efetiva foi estimada

admitindo-se que o campo magnético de saturac@odmrplanoH seja equivalente ao

Perp

campo de anisotropil, = K2, M. Neste caso, paraMnGa/GaA§001), H, =48,6kOe
e para oMnGa/GaA¢111)B, H, =33kOe, o que leva, respectivamente, aos valores de
constante de anisotropia magnética efetiva d&, ~1,2x10 erg /cm' e

K. ~1,3x10 erg /cn?. Os valores encontrados para nossos materiaigéivalentes ao

valor relatado por Arins e colaboradores parMmnGa-TZB>* e similares aos valores
encontrados para o parade- MnGa.l**%!

A analise dos ciclos de magnetizacdo de um mater@nético leva a verificacao
gue a forma das histereses é fortemente afetada amisotropias da amostra, indicando que
as propriedades magnéticas dependem da direcaoeras sdo medid& As anisotropias
magnéticas sao responsaveis pelo surgimento dedemmenergia livre magnética do filme
fino. De forma geral, estes termos apresentam wepantiéncia angular entre a direcdo da
magnetizacao e os eixos de referéncia da amospandendo do tipo de anisotropia.

A pequena anisotropia magnética perpendicular arfoje do flme deMnGasurge
devido a texturizagdo da fase BCT. Isto pode serpceendido considerando que hd uma
componente do eixo de facil magnetizacdo do matpagpendicular ao plano do filme,

conforme ilustra a Fig. 5.12.
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Materiais magnéticos ultrafinos que apresentanoanisia magnética perpendicular
sdo de grande interesse para a armazenagem dmagfies de alta densidade, permitindo a
construcdo de dispositivos de dimensdes reduzidasaig estaveis a temperatura ambiente.

Tanaka e colaboradores evidenciaram a presencaadeetivacdo perpendicular em uma

série de filmes ultrafinos ferromagnéticos i Gg_, ( x=0,55- 0,60 sobre substratos de

GaAs crescidos por epitaxia de feixe molectdr.

(a) . (b) ©)

N M /D E.A (Eixo fcil)
P N I
/ \ I
. " M .
| P Y. pSen o i
. a

Plano (111) BCT

Plano (001) BCT

Fig. 5.12— Esquema de uma célula tetragonal vigtada superficie (001) @) da superficie (111)B) € ilustrado o

eixo facil (E.A) num angulo com a direcao cristalograficade uma célula unitaria tetragonal.

Observe que na Fig. 5.11 (a) e também 5.11 (b) HmO0, a magnetizacao
remanente mostra um pequeno salto nos ciglosH . Isso pode ser explicado considerando

que em campos inferiores ao de saturacdo temosomponente dd que segue o campo

aplicado enquanto a outra permanece alinhada coeix@ de facil magnetizacdo. As

projecdes deM sobre Htendem a ser complementares em relacdm. 40go o salto
observado na regido de campo nulo é devido a coemp@memanente que seguiu o eixo facil
e ndo o campo aplicado. Resultados obtidos por Kearea colaboradores mostram

comportamento semelhante na mesma faixa de canipd$u

5.3 Caracterizagcao de Magnetotransporte

Nesta sessao sdo apresentados os resultados exargrde resistividade elétrica e
efeito Hall. Serdo expostos e discutidos os redodtgara a resistividade elétrica longitudinal
e sua dependéncia com a temperatura até a andlissistividade Hall, de onde sao obtidos e
analisados os coeficientes Hall ordinario e andén®los mecanismos de espalhamento

eletrénico envolvidos no efeito Hall anbmalo.
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5.3.1 Dependéncia da Resistividade com a Temperatura

As Figs. 5.13 mostram a dependéncia da resistigiddétrica longitudinal £,,)

com temperatura para (a) o filme ddnGa/GaA¢§001l) e (b) para o filme de
MnGa/GaA§111)B.

2l I

3.0F i

E 28 .
G
=

x 2.6} / =1.3 4

O_>< - AT p300K p10K |

2.41 ] ) ] ] ) ] | ) ] L

0 50 100 150 200 250 300
T (K)

0 50 100 150 200 250 300

T (K)

Fig. 5.13 — Comportamento da resistividade elétrica em fundaotemperatura parga) o filme de
MnGa/GaAg§001) e(b) o filme de MnGa/GaA§l11)B , na auséncia de campo magnético aplicadone

corrente de excitacédo de= SmA.

O comportamento apresentado pela resistividadeiocalgto, na Fig. 5.13 (a) se

assemelha ao de um metal ferromagnético, obsernsmdo aumento d@ com o aumento
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da temperatura. No entanto, sdo observados inbsnekd temperatura com comportamentos
distintos indicativos de diferentes regimes de lagpaento eletrbnico. A resistividade

residual obtida da extrapolagdo da curva em bdemgperaturas @, =2,4.0cm. A fracdo
de resistividade obtid@,,, / 0, € 1,3 que condiz com valores encontrados por Bedoya e

colaboradores para amostrasMa Ga_, com x> 0,5.%! Isso corrobora que o filme fino de

MnGa/GaAg§001) possui uma boa qualidade cristalina e estetgtria 1:1.
Quanto aos resultados apresentados pavln@a/GaA¢§111)B, na Fig. 5.13 (b), o
mesmo apresenta comportamento distinto do espg@doum bom condutor metalico. De

fato, observamos um comportamento do tipo semidondonde a resistividade elétrica

aumenta com a diminuicdo da temperatura. Como visteapitulo 1, filmes déVinGa

apresentam comportamento gg, semelhante ao apresentado pakdn@a/GaA$111)B. De

acordo com a literatura, o excesso @a no material pode levar a este comportamento
semicondutor. No caso ddinGa/GaA¢§111)B, temos como melhor hipdtese esse
comportamento ser decorrente de um carater intergnade conducdo, onde pode também
haver influéncia do envelhecimento da amoéfta.

No entanto, de acordo com as medidas de difragibas as amostras apresentam
além da fasé 1y a fase TZB. Esta € uma fase metaestavel quengagistiser predominante no
MnGa/GaA$§111)B e secundaria nbinGa/GaAg01). Um estudo experimental sobre o
comportamento resistivo da fase TZB se faz nedessaas calculos DFT ja realizados por
nosso grupo de pesqui$hmostram que a fase TZB apresenta comportamentdicoet

Ainda no capitulo 1, vimos que a dependéncia d#stigdade de um metal

ferromagnético com a temperatura € sensivel aosfdi espalhamentos devido a defeitos e

impurezas f,), espalhamentos devido interagées elétron-elét@n.(T)), espalhamentos
devido as interacdes elétron-fonop ((T)) e espalhamentos elétron-magnagg, ((T)).

Sabendo que ao nivel de FermMmGa apresenta elétrons de carédee d, € necessario
separar as contribuicdes devido a estes estadsisn Agssume-se que a curva de resistividade
seja governada por espalhamentos intra-basdase inter-bandas—- d. E esperado que em
baixas temperaturas os espalhamestes dominem sobre os espalhamensosd .[?"!

De acordo com a Fig. 5.13 (a), vemos que em baixgératura, a curva se ajusta de
acordo com uma leT ?, que por sua vez se da devido & interacdo elététron, Pso(T),

dominada pelo espalhamerge- s. Com o0 aumento da temperatura, a interacdo etéiram
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leva a um aumento linear com a temperaturaagpiT) , enquanto a dispersao de elétrons de

condugdo por ondas de spip, (,(T)) através da interacé®- d da uma leiT®. A Fig. 5.14

mostra o0 comportamento apresentado pela curva destivelade longitudinal em
temperaturas abaixo d#0K . Com o aumento da temperatura, como podemos Mauaa

Fig. 5.13 (a), a resistividade elétrica revela dboi¢des induzidas pelo fénon em conjunto

com a interacdo elétron-magnon expressa pelaBEi# CT®, com B=4,4mQcm/ K e
C=-50fQcm/ K. Um intervalo de temperatura adicional dominado permo DT?, com

D =10fQcm/ K® é encontrado par >100K .

T T T T T T T T T T
252 .
2,50 | .
B
(&)
g 248f .
g
Q
2.46 | .
244} .
1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
10 15 20 25 30 35
T (K)

Fig. 5.14- Resistividade elétrica em funcdo da temperaturaintervalo de baixas temperaturas, onde a
resistividade elétrica apresenta interacfes inteldmS— S como processo dominante. O ajuste da curva foi

realizado ap6s desconto da contribuicdo de reisiatie residual do material.

O ajuste de acordo com a IAT?, com A=80pQcm/ K é satisfatério na faixa de

temperaturas compreendidas ent@K e 30K, salientando que os processos devido aos
espalhamentos intra-bandas- s sdo de fato dominantes nesta faixa de temperatéras

resistividade residual relativamente baixa € coeisis com a alta qualidade cristalina do
filme.
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5.3.2 Efeito Hall Ordinario e Andmalo

A Fig. 5.15 apresenta os comportamentos da resiatie Hall (o,,) em diversos

ciclos de campo magnético medidos para temperatigréey 2,10,100, 201 e 300K para o
filme deMnGa/GaA§001) e(b) 10,50,10( e 200K para o filme dé&VinGa/GaA$§111)B.

H out of the plane
2

| in the plar/
X

2 1 L 1 L L Y i i
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
H (kOe)
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(b) 0008 T———————

0.002 4

0.001 4

0.000

p,, (MQ.CcM)

-0.001

-0.002

0 P - — —
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
H (kOe)

Fig. 5.15— Resistividade Hall versus campo magnético tosah pliversas temperaturas aplicadas faya
filme deMnGaGaAs(001) €b) o filme deMnGaGaAs(111)B .

De acordo com as Figs. 5.15 observa-se que aivegasie aumenta com a aplicacao

de campo magnético. Note que este aumento € nmensuado nas regides de baixos campos
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magnéticos aplicados. Medidas de resistividade ribpdes do campo magnético aplicado
em metais ferromagnéticos levam a observacdo dto dffall andbmalo. Sabe-se que a
resistividade Hall total tem contribuicdo do efeiall ordinario e do efeito Hall anémalo,
conforme explicitado pela Eq. 1.7E(/J,,=p,,=RH,+47RM,)), logo € necessario
separar estas contribuicbes. Embora o filme de MB&Es(111)B tenha apresentado
comportamento semicondutor em medidas de resiatleidoram obtidas contribuicbes dos
coeficientes Hall anémalo e ordinério.
A Fig. 5.16 mostra uma curva de resisténcia Hall Em100K para o filme de

MnGa/GaAg§001). A contribuicdo andmala é obtida da extragidado comportamento linear

da curva (emH =0), enquanto a contribuicdo ordinaria € obtida dadiriacdo da reta deste
ajuste.

008 MnGa/GaAs(001) |
T=100K
— Fit linear

0.04
£
g 0.00
=
< 0.04}

-0.08 |

1 2 1 2 1 2 1 2 2 1 2 1 2 1 2 1

-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
H (kOe)

Fig. 5.16 Ciclo de Resisténcia Hall para MnGa/GaA¢§001) em 100 K. A extrapolacdo para H = 0 do
comportamento linear do cichny fornece o coeficiente Hall anﬁmal(Rg), ao passo que a inclinacdo do

ajuste linear fornece o coeficiente Hall ordiné(rRo ).

Este procedimento foi aplicado em todos os ciclostrados nas Figs. 5.15 (a) e (b).
A Tab. 5.1 apresenta os valores obtidos para de@rges Hall andbmalo e ordinario do filme
MnGa/GaAg§001).
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Tab. 5.1- Valores de coeficientes Hall anémalog(R ordinario (B), Resistividade Longitudinal,@xy),

Resistividade Hall pxy) e angulo Hall (-DHa” ) para o filme fino d&MnGa/GaA§001).

T(K) R (QcmOe) R (1QcmOe) A, (1cm) Pry (1€2c) . (Mrad)
2 0,042 -0,00034 2,34 0,029 12,39
10 0,042 -0,00035 2,43 0,029 11,93
100 0,040 -0,00037 2,78 0,030 10,79
200 0,042 -0,00039 2,96 0,032 10,81
300 0,050 -0,00038 3,18 0,036 11,32

De acordo com a Tab. 5.1 verifica-se que a cong@loudevido ao coeficiente Hall
andmalo no filme deMnGa/GaA¢§001) é cerca de duas ordens de grandeza maioa que
contribuicdo devido ao coeficiente Hall ordinari®s sinais negativos nos valores do

coeficiente Hall ordinario indicam que a conducafeiéa por elétrons, sendo o numero de
portadores dado pds 65x 167 cmi®.

A Tab. 5.2 apresenta os valores obtidos para disrges Hall anémalo e ordinério
para o flmeMnGa/GaA$111)B.

Tab. 5.2- Valores de coeficientes Hall an6malas)R ordinario () e a Resistividade Longitudinajqu)

para o filme fino d&nGa/GaA$111)B.

T(K)  R(Qomod) R (McmOs) g, (scm
10 0,0010 0,0047 0,0006
50 0,0010 0,0070 0,0007
100 0,0013 0,0071 0,0008
200 0,0019 0,012 0,001

Os valores apresentados na Tab. 5.2 mostram quentibaicdo devido ao
coeficiente Hall anédmalo no filme dénGa/GaA$111)B é cerca de duas ordens de grandeza
maior que a contribuicdo devido ao coeficiente ldedinario. Note que neste caso os valores

do coeficiente Hall ordinario indicam que a conduééfeita por buracos, com concentracao

de portadores den=2,37x 16" cni®. No caso doVinGa/GaA¢§111)B, a concentracdo de
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portadores também € inferior, uma ordem de grandazaoncentracdo de portadores
apresentado peldnGa/GaA$001).

A Fig. 5.17 (a) e (b) mostra o comportamento dosficentes Hall anébmalo e
ordinario em funcéo da temperatura paMnGza/GaA§001).

50 s @

45+

i % °
40+ e

R, (nQcm/Oe)

-300

T

(b)
-330

T

-360 | —
300} PR

R, (pQcm/Qe)

n 1 1
0 100 200 300
T (K)

Fig. 5.17— Comportamento dos coeficientes Hédl) andmalo,(b) ordinario em funcdo da temperatura para o

MnGa/GaAg§001). As linhas sdo meramente para guiar os olhos.

Embora a dependéncia d&, com a temperatura seja incomum para um metal,
ambos os coeficientesRR; e R, sdo sensiveis a mudanca de temperatura. A ligeira

dependéncia com a temperatura observadaRenpode estar associada a uma altera¢cdo no
regime de dispersdo eletrbnica acima K . Subtraindo a contribuicdo ordinéria da

resistividade total obtemos a resistividade Halimala (0,,c)-

A Fig. 5.18 (a) e (b) mostra o comportamento dosficentes Hall andbmalo e
ordinério em fungdo da temperatura aplicada pAMaGa/GaA§111)B.
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Fig. 5.18— Comportamento dos coeficientes H@dl), andmalo(b) ordinario, em funcdo da temperatura, para o

MnGa/GaA§111)B. As linhas sdo meramente para guiar os olhos

Ambos os coeficientesR; e R,, sdo sensiveis a mudanca de temperatura. Os
coeficientes Hall anémalo e ordinario permanecenstzmtes em baixa temperatura, saltando
em T =100K e voltando a permanecer constante 200K . A subtracdo da contribuigdo
ordinaria da resistividade total fornece a resséistle Hall anémalag,, ).

Na Fig. 5.19 (a) temos o grafico c[@pxy_ROH)MnMSRs] em funcdo do campo

magnético aplicado a amostvinGa/GaA$001). A Fig. 5.19 (b) mostra o comportamento da
magnetizacdo em fungdo do campo magnético aplipattooMnGa/GaA§001) medido por
VSM com campo de aplicacéo igual ao campo de ajdlccaas medidas de resistividade Hall,

isto é, pardd aplicado perpendicular ao plano do filme.
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Fig. 5.19 — (a)Grafico de[(pxy_RJH)/4nMSRS:| em func¢do do campo magnético aplicado obtido &r e

medidas de resistividade Hall para a amostrild&a/GaA§001) e(b) Ciclos de histerese magnética em fungéo
do campo magnético aplicado obtidos por magnetdarg¢ramostra vibrante pardnGa/GaA§01). Todas as

medidas foram realizadas com campo aplicado peipdarmente ao plano do filme.

Os resultados apresentados na Fig. 5.19(a) desvdaloesistividade Hall conduzem
claramente a uma analogia do ciclo de histeresdradosna Fig. 5.19(b). Os valores de

campos coercivosi. , e magnetizagdes remanentb,, séo equivalentes. Esta andlise vem
a corroborar os resultados obtidos por meio domnrantos e analises de resistividade

realizados para o filme fino ddnGa/GaAg§001).

Ja o gréfico d?(pxy_RoH)M,TMSRS] em func@o do campo magnético aplicado para o
MnGa/GaAs(111)B € apresentado na Fig. 5.20 (a)igA3-20 (b) mostra o comportamento
da magnetizacdo em funcdo do campo magnético dplmara o filme medido por VSM com

campo de aplicagdo igual ao campo de aplicacdo esmm geometria das medidas de

resistividade Hall.
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Fig. 5.20 — (a)Grafico de[(pxy_RJH)/4nMSRS:| em func¢do do campo magnético aplicado obtido &r e

medidas de resisténcia Hall para a amostisini@a/GaA$111)B e(b) Ciclos de histerese magnética em fungéo
do campo magnético aplicado obtidos por magnetdengér amostra vibrante pardnGa/GaA§111)B. Todas

as medidas foram realizadas com campo aplicad@peéiqularmente ao plano do filme.

Os resultados apresentados na Fig. 5.20 (a) geradpsrtir de medidas de

resistividade Hall também conduzem a uma analogiaiclo de histerese mostrado na Fig.
5.20 (b). Os valores de campos coercivdt,, e magnetizacdes remanentdel,

apresentam uma pequena variacdo entre as medifgnttmente do apresentado pelo
MnGa/GaAg§001).
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5.4 Simulacbes Computacionais para dMnGa-L1,

A seguir, sdo apresentados os resultados do estumaputacional realizado por meio
dos codigos Quantum ESPRESSO e Wannier90, desnatoapitulo 4. Os célculos de DFT
realizados para obter a densidade total (TDOS¢tdactetragonal de corpo centrado (BCT)
e suas respectivas contribuicbes paMna-L1y seguiu os parametros descritos na Tab. 4.1

apresentada no capitulo 4.
A Fig. 5.21 apresenta a densidade de estados (D&&)lada por DFT para a fase

do MnGa-L) (equivalentemente, BCT ou FCT com os parametrosede Cy; =C.o; €

Ayer = aFCT/\/E). A DOS foi decomposta nas principais contribug;ée nivel de Fermi. A

linha vertical centrada em zero representa o miedtermi.

2r N, (E.)=0,654 \ _Q:a’ofp -
[ N, (E:)=0,304 —— Mn_3d

TDOS (estados/eV.cela)

Energia (eV)

Fig. 5.21— Densidade de estados partnGa-Ll, (BCT) e as principais contribuicdes ao nivel deniteA
linha sélida preta representa a densidade de estatéd (TDOS).

De acordo com os resultados teoricos, verifica.se g MnGa-LL (BCT) tem
polarizacédo de spin de 37% no nivel de Fermi, ctimoms itinerantes predominantemente

constituidos por elétrords do Mn e hibridizacdes com elétrodp do Ga e 3d do Mn. Os
momentos magnéticos calculados pahMroe para dGaforam de+2,6/4, /at e —0,144, /at

, respectivamente. Com predominancia de estadgsara oMn e estadogp para oGa. O
sinal negativo no momento magnético do atom&deepresenta que 0 momento magnético

deste é anti-paralelo ao ditn. Os valores obtidos sdo comparaveis com 0s erRcm#rna
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Ref. 35, citada no capitulo 1. A DOS da fase TZB&4drcalculada na aproximagdo DFT com
0s parametros de rede observados em nossos filmyegobde ser encontrada na Ref. [17].

O momento magnético calculado é diferente do mooneragnético experimental (
1,34, /at deMn para oMnGa/GaA$001) e 2,244, /at de Mn para oMnGa/GaA$111)B).

Isso pode ser explicado levando em conta que nosl@s computacionais consideramos um
cristal perfeitamente ordenado, o que ndo acontegeErimentalmente. Ha relatos na
literaturd*>**** que oMnGa com estequiometrid:1 ndo é completamente estavel, podendo

haver distarbios de substituicbes formando, destmeima, ligas conb5-60% de Mn e

M. =390emu/ cm 3421 Algumas porcentagens de excesso localldgpodem produzir
momento total reduzido em cerca de um fator dadeets, portanto, uma comparagao com 0s
valores deMs anteriormente relatados para lig#_,Ga, é bastante consistente com uma

boa qualidade cristalina e possiveis desordens riiesiio!?!! Cabe salientar que a
resistividade residual relativamente pequena dimses de MnGa vem a corroborar a
suposicdo de que a desordem quimica, como os afefdd anti-sitio, podem ocorrer e de
alguma forma contribuir para afetar a interacaa-spbita.

Como visto anteriormente o efeito Hall anémalo pseledescrito em termos de trés
principais mecanismos. Mecanismo de espalhamentimésico (skew-scattering),
mecanismo de espalhamento “side-jump” e contrilwuig&inseca. Para podermos analisar
estes termos e suas devidas contribuicbes € neoessaular as contribuicbes devido a
efeitos da fase de Berry no material. Vimos no toépil que é possivel expressar a

resistividade Hall an6mala em termos da resistdedangitudinal como:

Perin = P aiPpc t [Ksj B 876723h ,[ Q (R) d3f<j o

Bz

onde o termo linear, corresponde ao mecanismo “sloattering”, é expresso em termo do

Angulo Hall @, , enquanto o termo quadratico tem a contribuicAaddeao mecanismo
“side-jump” (k%) que acumula todas as outras contribuicbes ertéss dapg,, e a

contribuicdo intrinseca, dada pela integral da awna de BerryQ(k) sobre as bandas
eletrénicas ocupadas.
A partir dos estados de Bloch calculados atravéspaoote “PWscf” do QE,

calculamos na interface pw2Wannier90, a partir détoaio de interpolacdo Wannier, a
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curvatura de Berry e a condutividade Hall anématidriseca. A Fig. 5.22 apresenta no painel
superior a estrutura de banda calculada proximoize de Fermi e nos painéis seguintes as

curvaturas de Berry ao longo dos eixos de simetria.
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Fig. 5.22— Estrutura de banda e curvaturas de Berry pletaddongo dos eixos de simetria na zona de Bitillou
para oMnGa-LJ, calculadas utilizando DFT com interpolagdo Wann{@aminho de simetria na zona de
Brillouin: I -X-Y-2-T-Z-%2;-N-P-Y;-Z|X-P))

De acordo com a Fig. 5.22 é possivel observar ugo(pico acentuado que ocorre
entre os pontos de simetiae Y; ha zona de Brillouin. Esta regido é apresentaddiata na
Fig. 5.23 (a). A Fig. 5.23 (b) mostra a zona ddidrin para a estrutura BCTce a), que é o
caso da estrutura em questdo. Note que proximmaim gimétricoY;, na Fig. 5.23 (a), sédo
encontradas duas bandas que se cruzam proximoeodei Fermi, devido a interacéo spin-

orbita. Chamamos a atencéo, neste caso, que d&po&o de spin da estrutura de banda, em
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torno do pontoY; ao longo do caminh®Y;, ira contribuir para as trés componentes da
condutividade Hall andmala intrinseaa (o, e 0,).
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Fig. 5.23 — (a) Regido ampliada marcada em vermelho na Fig. S#&trando a estrutura de banda na
vizinhanca do ponto de simetriyl, onde dois estados sao divididos devido a interaggin-Orbita

imediatamente acima do nivel de Fer¢h). Zona de Brillouin da rede BCTC(> &) mostrando os caminhos de

simetria:l -X-Y-2-T-Z-2;—-N-P-Y; —Z|X-P, na zona de Brillouin.

Em materiais ferromagnéticos, devido as escalagfdibo Hall andmalo com a

magnetizacéo, € comum definir o vetor de conduived(J,,,,) que, por sua vez, relaciona a

densidade de corrente Hall de spjp,{,) com o vetor campo elétricd(), como:

Jane ExTae (M), (5.2)
onde a corrente andmala Hall € sempre perpendicatarcampo elétrico, mas néo
necessariamente perpendicular a magnetizacdo deriahatuma vez que 0s vetores de
condutividade e magnetizacdo ndo sdo, no geradlghas. Portanto, a magnetizacdo e a
condutividade Hall anédmala intrinseca em nossogr@xgntos ndo sao necessariamente
colineares, mas podem ser obtidos a partir dasctvégponentes ao longo dos eixos de
simetria da magnetizacabl{, My, M,).

De acordo com os calculoal§-initio” realizados no codigo Wannier90 em conjunto

com o QE, para a condutividade Hall anédmala inédas obteve-se as contribuigcdes nos trés

X -1 _ -1 z _ -1
eixos de simetria:0" =98.16(Qcm) " 0 = 80,54Qcn) o 0°=1,45(Qcm)  gnde se usou a
notacédo em que® corresponde a condutividade EHA quando a corriuteao longo da

direcdoi, e, portanto, resultando numa tensao Hall ao latzgdirecaq para os indices j, k
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que circulam sobre as coordenarag z. Note ques™ e ¥ séo praticamente iguais, ao passo

que o’ apresenta um valor comparativamente muito meefigtindo uma simetria de rede
tetragonal.

Considerando uma corrente elétrica que flui no@dm filmeMnGa/GaA§001), ao
longo do eixo cristalografico [110], a soma das ponentess™ e ¢ calculados teoricamente
resulta numa condutividade Hall anémala intrinsdeal27 (cm)*. Uma vez obtida a
contribuicdo intrinseca ao efeito Hall anémalo, gouds passar a andlise dos outros
mecanismos de espalhamento eletronico no filkheGa/GaA¢g001). A obtencdo dos
mecanismos de espalhamento eletrénico para o iméa/GaA§111)B nao foi realizada,

uma vez que 0 mesmo apresentou comportamento gedutoo.

5.5 Efeito Hall Andmalo e Mecanismos de EspalhamenEletrénico

Como ja mencionado no capitulo 1, sabe-se queistivetade Hall anbmala pode
ser descrita porp..,,=a+ 8o+, Nos quais os coeficientds e y determinam as
contribuicbes devido aos mecanismos “skew-scagérie “side-jump”+contribuicdo
intrinseca, respectivamente. A constaatesta relacionada com a resistividade residual e

representa a contribuicdo devido a defeitos. A Big4 mostra o comportamento apresentado
por O, €m funcdo dep,, para o filme fino deMnGa/GaA€001) nas temperaturas de
2,10,100, 20 e 300K .

40 T T T T T T T T

35| 54nacm - 3x107p + 662 (Qcm)’p * |

N\

15+ 4 a2
| 21 nQcm - 3x10°p + 127 (Qcm) p

P, e(nNQem)
N
(&)

10 N | N | N | P R T
23 24 25 26 27 28 29 3.0 31 32
P, (MQCM)

Fig. 5.24— Resistividade Hall an6mala em fun¢éo da Registile Longitudinal. A linha vermelha segue ajuste
de acordo com a Eq. 1.8.
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A Fig. 5.24 apresenta o comportamento do efeitol lHabmalo adotando os
procedimentos de ajuste para o termo quadratica pafilme fino deMnGa/GaA$001)
baseados nas Egs. 1.8 e 1.14. A linha preta sélidamelhor ajuste valido na faixa de

temperatura entreK e 300K obtida coma, £ e y como parametros completamente livres.

A linha tracejada em vermelho é um ajuste adequadiimite de baixas temperaturas e foi
obtido com a, fcomo parametros livres, mas copn fixado no valor delZ?(Qcm)_l,

conforme estimado pela condutividade Hall andmatidniseca calculada via DFT, discutida
na sessao anterior.

De acordo com os ajustes dados pela Eg. 1.8 cowstod parametros livres,
observa-se que ambos 0s mecanismos de espalhardentspin estdo presentes na

resistividade Hall doMnGa/GaA$001). No entanto, verificou-se que a magnitude da

7

contribuicdo devido ao mecanismo “side-jump”+cdntitdo intrinsecay= 662(Qcm)_l e

de ordem superior ao mecanismo “skew-scatterigityz, 3x10°. Isto indica que o efeito Hall

anomalo deve-se principalmente ao deslocamentmalade centro de massa do pacote de
onda do elétron devido & interacdo com o momertitabidos sitios magnéticd$! O sinal
negativo no mecanismo “skew-scattering” indica @lee esta contribuindo para o EHA no
MnGa/GaA§001) em sentido oposto ao mecanismo “side-jumgsina como ao termo
residual.

A contribuicéo intrinseca ao efeito Hall andmaldiad por meio de célculos DFT
seguiu um ajuste assintético em baixa temperaiural(00 K). De acordo com este ajuste, a
contribuicdo intrinseca descrita em termos da fdseBerry, determinada quase que
exclusivamente por efeitos de quiralidade, neaesgtcontribuicdes adicionais ao efeito Hall
anomalo. Isto €, a contribuicdo intrinseca néo ficisnte para explicar nossos resultados
experimentais, exceto em baixa temperatura, difeneente do que foi relatado por Yao e
colaboradore? para o ferro em “bulk”.

O aumento da condutividade devido ao mecanismo-jisdp” sugere que mais
estados quirais ao redor do nivel de Fermi poderacessados por elétrons de condug¢do com
carater s-p-d termicamente excitados. Uma possivel explicacdm pste aumento na
condutividade EHA, pode dar-se devido a desordeimiga noMnGa, que, por sua vez,
produz uma contribuicdo Hall liquida com um eféitdescritivel do mecanismo “side-jump”.
Isso j& foi relatado na literatura para metaisof@agnéticos sujd§” Particularmente, a

introducéo de varios tipos de disturbios preseatasmateriais reais, incluindo o efeito de
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desordem de temperatura em ferromagnetos, podeziindontribuicdes que podem

ultrapassar as contribui¢des intrinseca e “sidegjuem baixas resistividad&d:"

Como discutido no capitulo 1 e apresentado na &dhél o angulo Hall®,, , é
sensivel a temperatura, diminuindo inicialmente2ite até 100K, passando a aumentar a
partir de T =100K até um valor moderado dEl,3mrad em T =300K, como mostra a
tabela 5.1. Sabe-se q@&,,, mede a eficiéncia de conversdo da corrente deespinorrente

de carga ou vice-versa. O valor encontrado em teahpa ambiente paraMnGa/GaAg§001)

é quantitativamente comparavel aos relatados paretle Sellmydi® para filmes deMnBi
em que uma forte dependénciadg leva a um®,,,, =26mrad.

Em suma, nossos resultados experimentais paraitiswidades dos filmes finos de
MnGa/GaAg§001) encontram-se no limite dos regimes metaltdrnseco e skew-scattering

sugeridos por Nagaosa e colaboradores, conforme ped visualizado na Fig. 1.9 do
capitulo 1. Nosso material apresentou condutividadgitudinal de0,31x 10 Qcm)® que

se encontra no limiar do regime metalico intrinsemode predomina uma dependéncia
0. =369x10 Qcm)®. Estes resultados experimentais e teoricos eraurge publicados

na referéncia [83].
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Capitulo 6

Conclusoes

O presente trabalho consiste num estudo experiinerierico de filmes finos de
MnGa, crescidas usando a técnica de epitaxia por fewodecular sobre substratos de
GaA4001) e GaA4111)B. Denominamos como filmes déMnGa/GaA$001) e
MnGa/GaA$§111)B. Os mecanismos de espalhamento eletrénigendientes do spin foram
estudados através da determinacdo dos coeficieiméesados de normal e extraordinario (ou
andmalo) da resistividade elétrica medida em getankliall, tendo sido empreendida uma
analise de primeiros principios baseada do formaliDFT. As principais conclusdes obtidas

com a realizacdo desse estudo estao resumidasia seg

I- Caracterizacdo estrutural

Os filmes finos ferromagnéticos, de espessura néttima de 10,0nm para o
MnGa/GaAg§001) e de 11, Am para oMnGa/GaA$§111)B, apresentam estrutura cristalina do
tipo FCT, altamente orientadas (111), com parametrde rede dados por:
a=b=3,81A; c=368A. As estequiometrias das proporcdés:Ga foram mantidas em
1:1 e as reflexdes de Bragg para as camadas, pratitasgrerpuseram-se e = 41,2°
comd (111) = 0,217 nmOs valores totais da largura a meia altura enados para as

medidas de “rocking-cuve” apresentaram valores emot de 5°. E embora ocorra um

desalinhamento de cerca, 6° nos planos (111) dMnGa em relacdo a superficie do



Conclusdes 129

GaAg001), a direcao dMnGa[flO] € encontrada ao longo da direcdo GaAs(110) naplan

do filme.

O mapeamento do espaco reciproco através de medidakfracdo de raios X
evidenciaram a formagéo de uma fase metaestave| @xB:onjunto com a fadel, estavel
em ambos os filmes. Foi verificado também a simetristalina planar destas fases em
relacdo ao substrat®aAs Para oMnGa/GaA§001) observamos um giro de36’ da rede
TZB doMnGaem relacdo a®aAg001). Para dMinGa/GaA$§111)B observamos um giro de
~60° da rede TZB doMnGa em relacdo adsaAg111)B. Ou seja, na fase TZB, séao

observadas as reflexdes de Bragg dos planos orastabrientados ao longo das direcdes

correspondentes F.10],[110],[110 e [110] e para oMnGa/GaA$111)B, as reflexdes de
Bragg dos planos cristalinos orientados ao longodit@¢des correspondente§14.0], [011]

e [101].

[I- Caracterizacdo Magnética

Os ciclos de histerese para as amostras apresantamportamento tipico de
material ferromagnético. Apesar dos calculos DFicexem a formacdo de um ordenamento
colinear antiparalelo ao longo do eixdos momentos magnético de spin localizados sabre o
sitios deMn e deGa. Esse ordenamento ferrimagnético €, no entantodizente com um
comportamento ferromagnético pois 0s momentos nti@gsésobre os sitios dea sdo cerca
de uma ordem de grandeza inferior ao formado sobr&tios deMn. Ambas as amostras
apresentaram uma pequena anisotropia magnética empetatura ambiente. As

magnetizacbes de saturacdo obtidas na perpendipdss as amostras foram de

M, =456emu/cm, que corresponde d,3/;por atomo deMn para o fiime de

MnGa/GaA§001) e M =764emu/ cm, que corresponde 3,24, por atomo dévin para o

filme deMnGa/GaA$111)B.
As remanéncias obtidas ao longo das dire¢cdes E1@)1] para MnGa/GaAg001)
foram, respectivamente, cerca de 65% e 48% da magr@o de saturacdo e ao longo das

direcGes[110] e [111] para dMnGa/GaA$111)B, foram, respectivamente, 75% e 58% da

magnetizacdo de saturacdo. Valores de constantan®tropia magnética efetiva de
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Ky ~1,2x10 erg /cn? e K, ~1,3x 10 erg /cniforam encontrados para os filmesMeGa

crescidos sobre os substratosG#A{001) eGaA4111)B Valores estes equivalentes ao valor
relatado por Arins e colaboradores parfiinGa-TZB" e similares aos valores encontrados
para o para @ - MnGa. **

Salientamos que as amostras apresentam eixo itlengnetizacao fora do plano
do filme principalmente devido a texturizacédo deef8CT formada. Sugere-se que ha uma
componente de magnetizacdo perpendicular ao plarfonte que se deve ao eixo de facil
magnetizagéo fora do plano.

[l — Efeito Hall Andmalo e Mecanismos de Espalhama&o Eletronico

Resultados provenientes de medidas de resistividadéudinal e resistividade Hall
no filme de MnGa/GaA¢001) possibilitaram a analise dos mecanismos @eallemmento
eletrénico. Verificou-se que em baixas temperatwasomportamento da resistividade
longitudinal é dominado por espalhamentos intradbais— s ajustando-se satisfatoriamente
a lei AT?, com A=80pQcm/ K, que se deve a interacdes elétron-elétron. Commeato
da temperatura a interacdo elétron-fénon leva aaumento linear com a temperatura,

enquanto a disperséo de elétrons de conducao pas ale spin através da interaggod da

uma lei BT+ CT®, com B=4,4nQcm/ K e C=-50fQcm/ K. Ainda, emT >100K , um

intervalo de temperatura adicional é dominado peimo DT®, com D =10fQcm/ K®.

A obtencé&o dos coeficientes Hall anédmalg)(& ordinério (RB) possibilitou separar
resistividade Hall p, ) em suas respectivas contribuicdes. Os resultailos paraM (H)
por meio de resistividade Hall conduzem claramentama analogia dos ciclos de histerese
obtidos por VSM. Os valores de campos coercitdg, e magnetizacbes remanentds,,
sao equivalentes, corroborando os resultados abpido meio dos tratamentos e analises de
resistividade realizados para o filme finoMeGa/GaA§001).

A analise dos mecanismos de espalhamento envolvidogesistividade Hall

andmala (“skew-scattering”, “side-jump” e contrib@ intrinseca) indicou que o efeito Hall

andmalo se deve praticamente ao termo quadratoapasto pelo mecanismo “side-jump” +

contribuicdo intrinseca y(=662(Qcm)_l). Ha uma pequena contribuicdo devido ao
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espalhamento “skew-scattering’8€3x10°), porém de magnitude inferior e oposta ao

mecanismo “side-jump”. O levantamento da contriéaigntrinseca foi realizado a partir de
calculos de primeiros principiogy/ € 127(Qcm)_1) € seguiu um ajuste assintético em baixa

temperatura. Uma explicacdo bastante razoavelgartanento da condutividade EHA é que
a desordem quimica fdnGa produz uma contribuicdo Hall extrinseca liquidenagm efeito
indescritivel do mecanismo “side-jump”. Particulame, a introducdo de varios tipos de
distarbios presentes em materiais reais, incluimdcefeito de desordem de spin em
ferromagnetos, pode induzir contribuicdes que podirapassar as contribui¢des intrinseca e
“side-jump” em baixas resistividades.

O angulo Hall de spin®,,,, , € sensivel a temperatura, diminuindo inicialmetge
2K até 100K, passando a aumentar a partir Ge100K até um valor moderado de
11,3mrad em T =300K .

O filme deMnGa/GaA$111)B, apresentou comportamento distinto do espepara
uma liga condutora. Tal comportamento, muito prel@ente é decorrente de um carater
intergranular de conducdo. Outra hipotese levanpad@ria estar ligada a presenca de duas
fases no material (uma fase primaria com estruairagonal do tipo zinco-blenda e uma fase
secundaria com estrutura tetragonal de face ce)traml que poderia influenciar na
condutividade do mesmo. No entanto, calculos DFTeslautura eletrbnica dessas fases
ordenadas, mesmo com algum grau de desordem quimaizandicam evidéncia de alteracéo

do comportamento metalico para o semicondutor.

IV- Simula¢cdes Computacionais

O resultados tedricos realizados por DFT, por naei® codigos QE e Wannier90,
mostraram que dMinGa-LY (BCT) tem polarizacéo de spin de 37% no nivel éerir com
elétrons itinerantes predominantemente constitujolms elétrons4s e hibridizagbes com
elétrons4p do Ga e 3d do Mn. Os momentos magnéticos calculados pakénce para dGa

foram de+2,6 1, por atomo e-0,144 por 4&tomo, respectivamente. Com predominéncia de
estados3d para oMn e estadoglp para oGa. O valor calculado superior aos encontrados
experimentalmente (34 por a&tomo dévin para oMnGa/GaA§001) e 2,244, por atomo
de Mn para oMnGa/GaA$111)B), pode ser explicado levando em conta quse addculos
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computacionais consideramos um cristal perfeitaenemdenado, o que n&o acontece
experimentalmente.

O calculo realizado para a verificacdo da contglaiintrinseca ao EHA demonstrou
que a curvatura intrinseca devido a fase de Besrgspaco de momentum com estrutura
quiral de spin ao longo dos caminhos de simetriq Ra zona de Brillouin é a contribuicéo
principal em baixa temperatura. Porém ela ndo explossos resultados experimentais hum
todo.

Por fim, nossos resultados de EHA no filme MaGa/GaA§001) revelam que
possiveis efeitos de desordem de spin ativadosdamente, provavelmente devido a efeitos
de desordem quimica, podem alterar significativamarnesistividade elétrica e o efeito Hall,
mas sem comprometer a potencialidade tecnologicagieligas para aplicacbes em
dispositivos spintronicos. Além das contribuicOesiduais e da forte contribuicdo do
mecanismo “side-jump”, que sdo comumente aumentgoEls ativacdo térmica, a
condutividade Hall anébmala e o angulo Hall de spimentam entré00K e a temperatura

ambiente.

V- Comentérios Finais

Recentemente, muitos trabalhos tém focado nos nsecas dependentes da
temperatura que afetam as contribui¢des intrinse@drinsecas do EHA, incluindo a escala
apropriada de magnitude do EHA que demonstra stanfente dependente da resistividade
residual. No entanto, as contribuigcbes de fénonggnons para EHA continuam sendo um
grande desafio tedrico, o que impede de fazer ueterrdinacdo mais detalhada de suas
forcas relativas.

Em suma, os resultados experimentais e tedricadosigobre filmes finos ddnGa
crescidos sobre substratos @aAsrevelam uma fenomenologia estrutural, magnétice e
magnetotransporte complexa, mas que possuem umpaaéncial de uso de filmes finos dessa
liga. Em especial, destacamos o potencial de exgdorde valores de coercitividade elevada,
angulo Hall moderadamente elevado e estado de mizap@® com alta polarizacdo de spin
dos elétrons de conducéo.
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Dentre perspectivas de trabalhos futuros, destazammvestigacdo detalhada do
carater semicondutor, a determinagdo da proporefativia das fases estavell() e
metaestavel (TZB) e a exploracdo da desordem gaideccarater local tanto do ponto de
vista experimental quanto tedrico. Neste sentidstad@amos ao menos trés analises de
interesse: espectroscopia de absorcdo de raios Xardas dos elementos quimicos da ligas
usando radiacdo sincrotron, andlises de microscelg@abnica de transmissdo de alta

resolucio em modo de secao transversal e medidasdifiacdo de néutrons.



Referéncias Bibliograficas 134

Referéncias Bibliograficas

[1]

[2]

[3]

[4]

[5]

[6]
[7]
[8]

[9]

[10]

[11]

Robert C. OHANDLEY MODERN MAGNETIC MATERIALS: Principles and
Applications, Ed. John Wiley & Sons, Inc., New York (2000).

B. D. Cullity, C. D. Grahamintroduction to Magnetic Materials; 22 Ed., IEEE
PRESS, WILEY — A John Wiley & Sons, INC., Publicati(2009).

Robert M. White, Quantum Theory of Magnetism: Magnetic Properties of
Materials; 32 Ed., Springer-Verlag Berlin Heidelberg (2007).

ROSA, F. M., Transporte elétrico polarizado em spin no compostdieusler
Pd;MnSn e em ligas diluidas de Co-FeDissertagdo (Mestrado em Fisica),
Programa de pos-graduacao em Fisica, Universidader& do Rio Grande do Sul,
Porto Alegre (2011).

Albert Fert, THE ORIGIN, DEVELOPMENT AND FUTURE OSPINTRONICS,
Nobel Lecture, December 8 (2007).

A. Fert, I. A. CampbellPhysical Review Lettet&l, n.16 (1968).
A. Fert, A. CampbellJournal of Phys32, C 1-46 (1971).

M. N. Baibich, J. M. Broto, A. Fert, V. D. Nguyeh, Petroff, P. Etienne, G. Creuzet,
A. Friederich, CHAZELASPhys. Rev. Let61, n.21, p.2472-2475 (1988).

J. E. HisschPhys. Rev. Le@3, n.9, p.1834-1837 (1999).

I. A. Cammpbell, A. FertJransport properties of ferromagnets — chapter 9v. 3,
Edited by E. P. Wohlfarth, North-Holland Publishi@gmpany (1982).

A. W. Arins, Filmes finos de ligas binarias Mn-Ga crescidos pel&cnica de

epitaxia por feixe molecular sobre GaAs (111)B(Tese): Programa de Pés



Referéncias Bibliograficas 135

Graduacdo em Engenharia e Ciéncia dos Material®’E.PSetor de Tecnologia,
Universidade Federal do Parand, Curitiba (2013).

[12] A.W. Arins, H. F. Jurca, J. Zarpellon, J. Varaldd.. Graff, W. H. Schreiner, D. H.
Mosca,lEEE Trans. Mag49, n. 12 (2013).

[13] A. W. Arins, H. F. Jurca, J. Zarpellon, Z. E. FatrP. F. P. Fichtner, J. Varalda, W.
H. Schreiner, D. H. Moscd, Magn. Magn. Mate881, 83-88 (2015).

[14] M. Tanaka, J. P. Harbison, J. DeBoeck, T. Sand$Hips, T. L. Cheeks, V. G.
KeramidasAppl. Phys. Lett62, 1565 (1993).

[15] T.J. Nummy, S. P. Bennett, T. Cardinal, D. Heimappl. Phys. Lett99 252506
(2011).

[16] L. Zhu, S. Nie, K. Meng, D. Pan, J. Zhao, H. Zhehdy. Mater.24, 4547 (2012).

[17] A.W. Arins, H. F. Jurca, J. Zarpellon, J. Varaltd,. Graff, A. J. A. Oliveira, W. H.
Schreiner, D. H. Mosc#ppl. Phys. Lett102,102408 (2013).

[18] J. M. D. Coey,J. Phys.: Condens. Matt@6,064211 (2014).

[19] W. Van Roy, H. Akinaga, S. Miyanishi, S. TanakaH..Kuo, Appl. Phys. Lett69,
711 (1996).

[20] K. Wang, A. Chinchore, W. Lin, A. Smith, K. SuNlater. Res. Soc. Symp. Proc
1181 (2011).

[21] A. Bedoya-Pinto, Z. Zube, J. Malindretos, A. Urba@n, Rizzi, Phys. Rev. B34,
104424 (2011).

[22] T.A. Bither, W.H. Cloud,J. Appl. Phys36, 1501 (1965).
[23] M. TanakaMaterials Science and Engineering3®, 117 (1995).

[24] Winterlik, B. Balke, G. H. Fecher, C. Felser, M.\&. Alves, F. Bernardi, J. Morais,
Phys. Rev. B7, 054406 (2008).



Referéncias Bibliograficas

[25]

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

[31]

[32]

[33]

[34]

[35]

[36]
[37]

[38]

C. L. Zha, R. K. Dumas, J. W. Lau, S. M. Mohserohfab R. Sani et ald. Appl.
Phys.110, 093902 (2011).

H. Kurt, K. Rode, M. Venkatesan, P. Stamenov, J.LMCoey,Phys. Rev. B3,
020405(R) (2011).

E. Lu, D. C. Ingram, A. R. Smith, J. W. Knepper,¥= Yang,Phys. Rev. LetB7,
146101 (2006).

W. Y. Zhang, P. Kharel, S. Valloppilly, R. Skomsliy, J. Sellmyer,J. Appl. Phys.

117,17E306 (2015).

W. Feng, D. V. Thiet, D. D. Dung, Y. Shin, S. Shdb,Appl. Phys108, 113903
(2010).

N. Marzari, D. VanderbiltPhys. Rev. B6,12847 (1997).
J. P. Perdew, K. Burke, M. ErnzerhBhiys. Rev. Let#7,3865-3879 (1996).

Disponivel em: <http://www.scl.kyoto-

u.ac.jp/~ono/tokutei/public html/english/researtimls Acesso em: 15 de Junho de

2016.

136

Gordon Baym/] ectures on Quantum Mechani¢dNestviewPress ins a Member of

the Perseus Books Group (1990).

M. Tsoi, A. G. M. Jansen, J. Bass, W. C. Chiang,Sdck, V. Tsoi, and P. Wyder,

Phys. Rev. LetB0, 4281 (1998).

Z. Yang, J. Li, D. Wang, K. Zhang, X. Xid,Magn. Magn.Mated 82 p. 369374
(1998).

A. Sakuma,). Magn. Magn. Materl87,105-112 (1998).
N. Al-Agtash, R. Sabirianow. Magn. Magn. Mate391, 26-33 (2015).

P. M. Levy, A. FertPhys. Rev. B8, 214432 (2013).



Referéncias Bibliograficas 137

[39] B. Raquet, M. Viret, E. Sondergard, O. Cespededjdny, Phys. RevB 66,024433
(2002).

[40] A. Fert, P. M. LevyPhys. Rev. Letf.06 157208 (2011).
[41] N. Nagaosa, et. aReviews of Modern Physig& (2010).
[42] R. Karplus, J. M. LuttingeRhysical Reviev®5, n. 5 (1954).

[43] K. M. Seemann, Y. Mokrousov, A. Aziz, J. Miguel, Kronast, W. Kuch, M. G.
Blamire, A. T. Hindmarch, B. J. Hickey, I. Souza, B. Marrows; Phys. Reuv.
Lett. 104, 076402 ( 2010).

[44] L. Berger,Phy. Rev.R, n. 11 (1970).
[45] J. Smit,Physica XXI877-887 (1955).
[46] Satoshi FujimotoPhys. Rev. Letfl03 047203 (2009).

[47] W. R. Branford, K. A. Yates, E. Barkhoudarov, J. Moore, K. Morrison, F.
Magnus, Y. Miyoshi, P. M. Sousa, O. Conde, A. lu&Sitre, L. F. CoherRhys. Rev.
Lett 102,227201 (2009).

[48] Y. Tian, L. Ye, X. JinPhys. Rev. Letl03,087206 (2009).

[49] Y. Yao, L. Kleinman, A. H. MacDonald, J. Sinova, Jungwirth, D. S. Wang, E.
Wang, Q. NiuPhys. Rev. Let82,037204 (2004).

[50] E. Roman, Y. Mokrousov, I. SouzZahys. Rev. Lett03 097203 (2009).
[51] J. Kubler, C. FelsePhys. Rev. B5, 012405 (2012).

[52] N. Marzari, A. A. Mostofi, J. R. Yates, |. Souza, Yanderbilt;Rev. Mod. Phys34
(2012).

[53] K. Minakuchi, R. Y. Umetsu, K. Ishida, R. Kainumh,Alloys & CompoundS37,
332 (2012).

[54] H. Akinaga, et. al., Manganese-based magnetic cangs grown on -V
semiconductors: Growth technique, Magnetic propsstiand Aplications, 2%ed



Referéncias Bibliograficas 138

International Conference on Advanced Semicondubivices and Microsystems,
Smolenice Castle, Slovakig;7 October (1998).

[55] T. Massalski, H. Okamoto, P. Subramanian, L. Kazako (Eds),Binary Alloy
Phase Diagrams2rd Edition American Society For Metals, MetalsR (1990).

[56] X.S. Lu, J. K. Ling, M. G. ZhotActa Phys. Sin29,469-484 (1980).
[57] E. Wachtel, K.J. NierZ. Metallk 56, 779-7891965).
[58] H.G. Meissner, K. Schubei;, Metallk.56,523-530 (1965).

[59] J. L. Hilton, Characterization and stability of the interfacestiaeenmanganese-
based metals and compound semiconductors grown dégcular beam epitaxy
University of Minnesota (2006). Thesis

[60] K. Krishnan,Ferromagnetic)-Mn1-xGax thin films with perpendiculanisotropy
Appl. Phys. Lett. 19, 2365 (1992).

[61] S. Martin, J. C. Lucchi, A. E. B. Marques, T. emas, M. J. Silva, A. A. Quivy,
Integracao, Jan/Fev/Mar, Ano XIl,44, 49-57 (2006).

[62] Portal Ciéncia e Sociedade, RHEED, Disponivel em:
<http://www.las.inpe.br/~cesar/Infrared/rheed.himAcesso em: 22 de Maio de
2017.

[63] Connolly, J. Rintroduction to X-ray Powder Diffraction Spring, 2007.

[64] PVD Products PLD/MBE Deposition Options, Disponivl em:
<https://www.youtube.com/watch?v=RhMUGTjbwlgAcesso em: 19 de Junho de
2017.

[65] Physikalisches Praktikum fur Fortgeschrittene - &ubhed Laboratory Course in
Physics;High Resolution X-Ray Diffraction(2009).

[66] A. Zieba; S. Fonemetection coil, sensitivity function and sample geetry effects

for vibrating sample magnetometers. 53, 1344 (1982).



Referéncias Bibliograficas 139

[67]

[68]

[69]

[70]

[71]

[72]

[73]

[74]
[75]

[76]

[77]

[78]
[79]
[80]

[81]

QUANTUM DESIGN Vibrating Sample Magnetometer (VSMpPption User’s
Manual. Part Number 1096-100, BO (2011).

Kieron Burke et. al..The ABC of DFT, Department of Chemistry, University of
California, Irvine, CA 92697, April 10 (2007).

Quantum ESPRESSO, PWscf User’s Guide, Disponivel<dtip://www.quantum-
espresso.org/wp-content/uploads/Doc/pw_user_gudfte.Acesso em 19 de Junho
de 2017.

Wannier90, User Guide, Disponivel em

<http://www.wannier.org/doc/user guide.pdfAcesso em 19 de Junho de 2017.

N. H. Morgon, R. Custodioleoria do Funcional da DensidadeQuimica Noval8
(1) (1995).

R. O. Jonedntroduction to Density Funtional Theory and Exchage-Correlation
Energy Funtional NIC Series, Vol31, ISBN 3-00-017350-1, pp. 45-70, (2006).

R. M. Martin, Electronic Structure: Basic Theory and Pratical Meobds
Cambridge University Press, ISBN 0-52-178285-6 @00

G. Hollinger, R.; Skheyta-Kabbani; M. GendBhys. Rev. B9, 11159 (1994).
J. A. OshornPhys. Rev67, n. 11 and 12 (1945).

S. Mizukami, A. Sakuma, A. Sugihara, K. Z. Suzuki,Ranjbar Scripta Materialia
118 70-74 (2016).

P. Czaja, F. Freimuth, J. Weischenberg, S. BlugeMokrousov,Phys. Rev. B9,
014411 (2014).

P. Kharel, D. J. Sellmyed, Phys.: Condens. Matt@8, 426001 (2011).
O. Gunnarssonl. Phys. F: Metal Phy%, No. 4(1976).
D. Bartov, A. Segal, M. Karpovski, A. Gerb@&hys. Rev. B0, 144423 (2014).

M. V. Berry, Proc. R. Soc. Londd92 45 (1984).



Referéncias Bibliograficas 140

[82] K. Inaba, S. Kobayashi, K.i Uehara, A. Okada, @kdhmi Reddy, T. Endo;
Advances in Materials Physics and Chemis3ry72-89 (2013).

[83] A. P. A. Mendonga, J. Varalda, W. H. SchreinerHd.Mosca;J. Magn. Magn.
Mater. 443 165-170 (2017).



