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Resumo

Neste trabalho apresentamos um estudo computacional de magnetismo em nano-escala.
Modelamos as propriedades magnéticas de nano-particulas usando um modelo de spins classicos
na rede. Em nosso modelo consideramos interacdes de troca e dipolar. Enquanto o termo de
troca age somente entre primeiros vizinhos o segundo € de longo alcance e deve ser compu-
tado entre todos os spins do sistema. Neste trabalho nds discutimos modelos alternativos para
o termo de dipolo. Nossos célculos mostram que as interacdes dipolares ndo podem ser aproxi-
madas por qualquer corte no potencial.

A influéncia da geometria da nano-particula e a aplica¢do de campos externos na formacgao
de estruturas do tipo vortice foi estudada em diversas situacdes. Nds determinamos as condigdes
em que um vortice aparece como o estado fundamental do modelo e como sua morfologia é
afetada pela geometria da nano-particula. Pares de vortice-antivortice aparecem no sistema
quando aumentamos a temperatura. Acredita-se que a criacdo e aniquilacdo desses pares é
o mecanismo de inversdo de polaridade do vortice. Nossas simulagdes ndo corroboram este
mecanismo.

Avaliamos, também, o comportamento das nano-particulas na presenca de um campo mag-
nético externo. Obtivemos curvas de histerese tipicas de nanoestruturas. Estudamos o efeito de
Exchange-bias, considerando nano-discos depositados sobre substratos antiferromagnéticos.



Abstract

In this work we present a computational study of magnetism in nano-scale. We modeled
the magnetic properties of nano-particles using a classical spins model defined in a lattice. In
our model we consider exchange and dipolar interactions as well. The former acts only between
first neighbors while the latter is long-ranged and must be computed between all the spins on
the system. We have discussed alternative models for the dipole term. Our calculations show
that the dipolar interactions cannot be approximated by any cutoff in the potential.

The influence of the geometry of the nano-particle and the application of external fields
in the formation of vortex structures were studied in several situations. We have determined
the conditions under which a vortex appears as the ground state of the model and how their
morphology is affected by the geometry of the nano-particle. Vortex-antivortex pairs appear in
the system when the temperature is raised. It is believed that a vortex-antivortex creation and
annihilation mechanism is responsible for the polarity switching of the vortex. Our simulations
do not give support to this mechanism.

We have also studied the behavior of nano-particles in the presence of an external magnetic
field. Typical nanostructures hysteresis curves were obtained. The effect of exchange-bias in
nano-disks deposited over antiferromagnetic substrates is also considered.
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Preambulo

A nano-tecnologia proporcionou diversos avangos tecnoldgicos nos ultimos 50 anos. Por
exemplo, a miniaturizacio dos dispositivos eletronicos, medicamentos menos toxicos € mais
eficazes que liberam a droga no local de interesse e em quantidades apropriadas, materiais
mecanicamente mais resistentes e at€é mesmo em cosméticos. Este trabalho é uma pequena

contribui¢do em nano-ciéncia que, formalmente, € entendida como:

“Nano-ciéncia € o estudo dos fendmenos e manipulacdo de materiais nas escalas
atdmica, molecular e macromolecular, onde as propriedades diferem significativa-

mente da escala macroscopica.”’[1]

A propriedade que nos interessa aqui € o magnetismo. O magnetismo fascina a humanidade
desde a antiguidade. Varias civilizagOes antigas conheciam as propriedades de atragdo entre o
ferro e a magnetita (Fe304)[2]. Um dos primeiros relatos se deve a Tales de Mileto (624 a.C.
448 a.C.), considerado o pai da filosofia, que afirmou que o magnetismo se devia a existéncia

de almas dentro dos minerais[3].

Apesar do fendmeno ser conhecido desde a antiguidade, o primeiro tratado sobre o tema sé
apareceu em 1600 com Gilbert em Do magneto, corpos magnéticos do grande magneto Terra.
Neste trabalho ele discute como a terra age como um grande magneto, com os pélos magnéticos
situados proximo aos polos geograficos. O termo pélo magnético apareceu no séc. XIII e se deve

a Pierre de Maricourt.

O magnetismo passou por uma revolucao no séc. XIX, iniciada com o desenvolvimento da
magnetostdtica por Simenon Denis Poisson. Poisson introduziu o conceito de potencial, termo
que foi batizado por George Green, de magnetizacdo € momento magnético[4]. Em 1820 a
relacdo entre magnetismo e eletricidade foi descoberta por Hans Christian Oersted, apesar dos
efeitos magnéticos causados por uma corrente elétrica terem sido observados 20 anos antes por
Gian Domenico Romagnosi. Naquele mesmo ano, Jean Baptiste Biot e Félix Savart anunci-
aram a lei quantitativa que leva seus nomes[4]. Em 1825 André Marie Ampere desenvolveu
o eletroima e sugeriu que o magnetismo natural se devia a correntes elétricas circulares nas
moléculas e, dessa forma, essas se comportariam como eletroimas. Faraday em 1831 descobriu

a inducao magnética e inventou o dinamo. Em 1851 ele prop0s a ideia do campo magnético.



O apice desse desenvolvimento se deu com o trabalho de James Clerk Maxwell, que unifi-
cou varios modelos empiricos, até entdo aparentemente nao correlacionados, da teoria elétrica,
magnetismo e Optica. Essa nova teoria unificada ficou conhecida como eletromagnetismo. No
entanto, somente no séc. XX, com a mecanica quantica, a origem do magnetismo dos materiais

ficou completamente compreendida.

O magnetismo em nano-escala € uma drea muito nova; importante em ciéncia e tecnologia
por duas razdes principais. Primeiro, porque ha uma grande possibilidade de descobrir-se novos
fendmenos fisicos; segundo, pela grande demanda por dispositivos eletronicos miniaturizados.
Entre as vérias aplicacdes podemos citar: memdrias de acesso aleatério nao-voléatil (MRAMSs),
cabecas de leitura digitais, sensores de posicdo e amperimetros[5, 6]. E possivel que novas

aplicacdes possam ser descobertas em alguns anos.

Uma questdo importante em gravagdo digital é a quantidade de informacdo que pode ser
guardada. Virios avangos tecnoldgicos elevaram esse limite de 10%bits/pol® na década de 70
para 10Gbit / pol® nos dias atuais. O futuro dos equipamentos de alta densidade ird depender
da nossa capacidade de desenvolver sensores mais sensiveis € materais que possam guardar as
informacdes de forma mais estavel. O processo de miniaturizacao € sujeito a restricdoes impos-
tas pelo limite superparamagnético[7, 8]. Quando as dimensdes do sistema sdo muito pequenas,
a direcdo de magnetizacdo dos dominios magnéticos flutua muito rapidamente. Dessa forma,
as informagdes armazenadas em dispositivos que utilizam estes dominios como bit podem ser
perdidas. Uma possivel solucao para este problema, surgida recentemente, € o uso de nano-
particulas como bits elementares[9, 10, 11]. Em certas condi¢gdes um vortice magnético € a
configuracdo de spins do estado fundamental nessas particulas[12, 13, 14, 15, 16, 17]. Como
veremos adiante, o vortice tem dois estados que podem ser usadas para armazenar informagao
em nano-particulas. Sua vantagem em relacdo aos dispositivos atuais estd em sua grande es-
tabilidade. Assim sendo, o corpo principal deste trabalho € discutir as condi¢cdes que levam
a formacdo de vortices nestes sistema, seu comportamento termodindmico, magnético e sua

morfologia.



1 Introducao

Neste capitulo introduzimos o conceito de nano-particulas e de vortices magnéticos. A
seguir, discutimos o comportamento magnético de nano-particulas na presenga de um campo
externo. Um modelo fisico para descrevé-las é apresentado. Para finalizar, discutiremos breve-

mente as ferramentas computacionais usadas neste trabalho.

1.1 Vortices em Nano-particulas magnéticas

1.1.1 Nano-particulas

Segundo a comissdo do Departamento de Negocios e Industria DTI (Department of Trade
and Industry) do Reino Unido em colaboracdo com o Instituto Britanico de Padrdes BSI (Bri-
tish Standards Institution), com o intuito de encorajar o uso de uma linguagem comum em
nano-ciéncia, elaborou as especificacoes PAS (Publicly available specification) numero 71 de
2005 [1] onde define:

Nano-particula: Particula com uma ou mais dimensdes em nano-escala.
NOTA: As novas propriedades que diferem as nano-particulas dos materiais macroscépicos apare-
cem tipicamente a escala de tamanho critica de 100nm.

Nano-escala: Uma ou mais dimensdes da ordem de 100nm ou menos.

Apesar do momento de dipolo magnético ser o ente principal de todos os fendmenos mag-
néticos em todas as escalas, as propriedades dos nano-magnetos sao bem distintas dos mag-
netos macroscopicos[18]. Uma das origens de tal distin¢do estd na sensibilidade do momento
magnético em relacao a simetria do sitio em que estd localizado [18, 19]. Em um cristal, um
sitio de volume (bulk) € completamente simétrico em relacdo a vizinhanga. Na borda, essa si-
metria é quebrada. Isto é, um sitio de volume possui o0 mesmo nimero de vizinhos em cada
direcdo, enquanto na borda pode haver uma ou mais direcdes nas quais o nimero de vizinhos

difere das demais. Por exemplo, na dire¢do perpendicular a uma face ha menos vizinhos quando
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comparada com as direcdes paralelas a essa face. Em uma aresta a direc@o paralela possui mais
vizinhos que as dire¢des perpendiculares (veja figura 1.1). De modo geral os spins tendem a se

alinhar nas direcdes que possuem mais vizinhos, ou seja, na dire¢do das bordas.

Pt
it T
OO
R
u.utlﬁ'i“('(q e

(a) @

Figura 1.1: Posic¢des possiveis dos spins em uma rede ctibica. Em (a) vemos um spin situado no volume,
ha dois primeiros vizinhos em cada direc@o cristalografica. Em (b) temos um spin localizado em uma
face. Nesse caso ha dois primeiros vizinhos nas direcOes paralelas a face e um na dire¢io perpendicular.
Em (c) um spin situado em uma aresta. Aqui observamos dois primeiros vizinhos somente na dire¢io
paralela a aresta. Em (d) mostramos um spin no vértice que possui somente um vizinho em cada direcao.

Em um magneto macroscopico o nimero de sitios da borda é desprezivel quando com-
parado com o numero de sitios de volume. Dessa forma, os efeitos de volume dominam o
comportamento magnético desses materiais. J4 na escala nanométrica o nimero de particulas
contidas no volume e nas bordas sdo da mesma ordem de grandeza (veja tabela 1.1). Assim
sendo, a essa escala, os efeitos de borda irdo competir com aqueles tipicos de volume. O mais
importante desses efeitos € a anisotropia, que esté relacionada as dire¢Oes preferencias para a
magnetizacdo. Vamos chamar de anisotropia de superficie o efeito dos spins se alinharem para-
lelos a borda. Hé outro tipo de anisotropia comum em nano-particulas, chamada de anisotropia
de forma ou de configuracdo, que depende da geometria das nano-particulas [20]. As aniso-
tropias sdo responsdaveis pelo comportamento magnético do material como um todo. Contudo,
pela escolha de uma geometria podemos obter um nano-magneto com uma dada propriedade
de interesse [20]. Este fato torna muito interessante o conhecimento da fisica envolvida, assim

como, das técnicas de crescimento, caracterizacdo e manipulacao dessas particulas.
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Tabela 1.1: Propor¢do do nimero de sitios na superficie para uma nano-particula ctbica [19, 21].

ndmero de sitios  numero de sitios numero de sitios

Porcentagem de sitios

no lado na superficie no volume na superfice
5 98 125 78,5
10 488 1.000 48,8
100 58.800 1 x10° 5,9
1.000 6 x 10° 1 x10° 0,6
10.000 (> 100nm) 6 x 108 1x 102 0,006

A diferenca entre os nano e macro magnetos também deve-se em parte ao fato que os pri-

meiros, em contraste com os macroscopicos, possuem dimensdes da ordem de alguns com-

primentos caracteristicos [18, 19, 22]. Mostramos na tabela 1.2 alguns exemplos de com-

primentos tipicos em magnetismo. Dois deles sdo mais relevantes quando tratamos de nano-

particulas [19, 22, 23]: O comprimento de troca /;, que € distancia na qual a interac¢do de troca é

dominante [23], ou seja, representa a escala na qual os momentos magnéticos sio forcados a se

alinharem paralelamente devido a interagao de troca [24], e a espessura das paredes de dominio

0p, que € a largura da regido de transi¢@o entre dois dominios magnéticos [19].

Tabela 1.2: Alguns comprimentos caracteristicos em magnetismo e suas magnitudes usuais [19].

Simbolo Comprimento

magnitude tipica (nm)

a Distancia interatomica (Fe) 2,5%x 1071
d; Alcance da interacdo de troca ~1071—~1
drxxy  Alcance da interagio RKKY ~1071= ~ 10
d, Tamanho do dominio ~10—10*
D" Diametro critico superparamagnético ~ 11—~ 10?
D, Tamanho critico do dominio ~ 10— ~ 103
o Largura da parede de dominio ~1—~10%
l; Comprimento de troca ~ 1=~ 107
Ly Comprimento de difusdo de spins ~10—10%
Ao fp Livre caminho médio eletronico ~1—10?

Comprimento de coeréncia de supercondutividade ~1-10°
Ar Comprimento de onda de Fermi em metais ~ 107!
A Comprimento de onda de Fermi em semiconductores ~ 10?
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O comprimento de troca pode ser escrito em termos de quantidades mais basicas como

| K
=] —— 1.1
t ‘LL()Msz, ( )

e a espessura da parede de dominio como

A
& = n\/; (1.2)

onde Uy € a permeabilidade magnética do vicuo, M é a magnetizacdo de saturagcdo, A € a

anisotropia e K € a rigidez de troca. Por sua vez, a rigidez de troca é dada por

J 2
K:”f, (1.3)

onde n € o numero de primeiros vizinhos, J a integral de troca, o o mddulo do spin e a o
parametro de rede. Na tabela 1.3 mostramos valores experimentais para os parametros basicos
e, através das equacdes acima, os valores para os comprimentos caracteristicos para o ferro (Fe),

cobalto (Co), niquel (Ni) e permalloy (NigoFeyo) [18, 19].

Tabela 1.3: Magnetizagdo de saturagdo a temperatura ambiente M(T,), constante de anisotropia (A),
rigidez de troca (K) para o ferro (Fe), cobalto (Co), niquel (Ni) e permalloy (NipgFeo2) [19].

Material M(T,) A K I 6 D

(10°Am™Y 10°Jm=3) A0 Yym™Yy (mm) mm) (nm)
Fe 1,714 0,481 1,98 3,28 63,7 19,0
Co 1,422 4,12 2,81 4,70 25,9 96,4
Ni 484, 1 —0,056 0,86 7,64 123 53,6
NigoFeao 813 0,0027 1,07 5,08 625 4,66

Esses comprimentos caracteristicos sdo obtidos fazendo uma aproximacao na qual a rede
¢ tratada como continua [18, 25]. No estudo de nano-particulas a discretizagdo e o tamanho
finito podem alterar estas relagdes [23, 25]. Podemos entender essas consideracdes como uma
primeira estimativa. Dessa forma, temos uma ideia das escalas envolvidas na formagdo de

dominios em nano-estruturas [23].

Comparando a largura da parede de dominio com a escala de tamanho das nano-particulas
fica claro que estes materiais ndo comportam multidominios nessa escala. Isso nao significa que
a configuracdo magnética serd necessariamente um monodominio, quer dizer apenas que ndo ha
paredes de dominios. Serd realmente um monodominio quando a nano-particula for da ordem
do comprimento de troca. Uma configuracdo circular dos momentos magnéticos do material,

chamada de vortice magnético, pode satisfazer essas condi¢des [23].
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Quando excitacdes térmicas sdo introduzidas faz-se necessario considerar a contribuicdo da
entropia. O potencial termodinamico de Gibbs é o apropriado para tratar essa situagdo [26]. Para
temperaturas (7) abaixo da temperatura de Curie podemos tratar as excitagcdes térmicas como
uma perturbacdo do estado fundamental. A solu¢ao nos leva a ondas de spins. As ondas de spin
dependem dos parametros fundamentais do sistema. Assim sendo, elas carregam informacodes
sobre varias propriedades importantes do material, como anisotropia e constante de troca [18].

A dispersdo das ondas de spin € dada por
hw = Dk*. (1.4)

onde i = h/2m, sendo h a constante de Planck, m é a frequéncia angular e k é o vetor de onda.

D é a’rigidez das ondas de spins”(wavelength stiffness), dada por [18]
D=2Jcd’. (1.5)

A fronteira finita impde restricdes nos valores permitidos para o vetor de onda. Assim sendo,

os modos de vibragdo das ondas de spin serdo na forma

nmw
~ — I.
ke~ (1.6)

onde L é o tamanho linear caracteristico [18]. A menor frequéncia possivel serd para n = 1.
Assumindo esse valor e substituindo a equagao acima na equacao 1.4, temos que

2
T

min

Para ondas excitadas termicamente 7@ = kgT, portanto

2
T D
kpT = ——D = Lyin = Ty | —. (1.8)
Lmin kB

Na tabela 1.4 mostramos os valores da rigidez de ondas de spin a temperatura ambiente,
obtidas por difracdo de neutrons [18]. Nesta mesma tabela apresentamos o tamanho minimo
para se observar ondas de spin em um dada dire¢do (L,,;,), obtidas pela equacao 1.8. Note que
Lyyin € da ordem de grandeza de 104. Através desse tamanho podemos definir a dimensionali-
dade do espectro das ondas de spins. Se a amostra for maior que L,,;;, em todas as direcdes o
espectro serd tri-dimensional. Se a espessura for menor que L,,;,, por exemplo, o espectro sera

bi-dimensional (2D), e assim por diante.
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Tabela 1.4: Estimativa da magnetizagdo de saturagdo M;, rigidez das ondas de spin D, constante de
anisotropia A e tamanho minimo para se observar ondas de spin Ly, a temperatura ambiente.

Material M(T,) D(T,) A(T,) Luin
(emu cm’) (meV A?) (uerg em™ )

Fe 1714 280410 1,98 10,3

Co (fcc) 1445 500420 3,00 13,8

Co (hep) 1422 500420 2,81 13,8

Ni 484,1 450420 0,86 13,1

NigoFeyg 813 330420 1,07 11,2

Defeitos na rede afetam de forma mais significativa os materiais em nano-escala [19]. Neste
trabalho vamos nos concentrar nos efeitos devidos a forma geométrica da amostra. As princi-
pais nano-particulas tratadas neste trabalho sdo prismas retos com bases circular, quadrada e

triangular (veja figura 1.2).

(a) (b) () (d)

Figura 1.2: Formatos das nano-particulas. Em (a) mostramos nano-particulas de base circular chamados
de nano-cilindros ou nano-discos [20]. Em (b) uma nano-esfera [27]. Em (c) temos uma nano-particula
de base quadrada [28]. Quando a altura é igual ao lado do quadrado temos um nano-cubo. Finalmente
em (d) mostramos uma nano-particula de base triangular [29].

Além disso, estamos interessados nas propriedades de nano-particulas isoladas. Podemos
considerar nano-particulas separadas por uma distancia de duas ou trés vezes o tamanho do seu

didmetro como isoladas, dado que a essa distancia elas ndo interagem [20, 30].
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1.1.2 Voértice Magnético

O vértice € uma excitagdo magnética que apresenta uma configuracdo especial dos spins
similar as linhas de fluxo no escoamento circular de um fluido. Ou seja, os spins precessam de
427 em torno do centro do vortice. Assim sendo, o vortice € definido como uma excitacao em
que a soma das diferencas dos angulos' formados pelos spins num caminho fechado em torno

da excitacdo é um multiplo inteiro de £27, i.e.
Y A¢ = +2n7.

O inteiro n é chamado de vorticidade da excitacdo. Uma magnetiza¢cdo na direcao perpendicular
ao plano do vértice, chamada de magnetizacao fora-do-plano, aparece para minimizar a energia
de troca no centro do vortice. A regido em torno do centro do vértice, em que os spins possuem
componente nessa dire¢do, é chamada de nudcleo do vértice. De agora em diante, exceto onde
indicado, a direcao da magnetizacao fora-do-plano definird a dire¢ao Z. Além disso, os vortices
que possuem magnetizacao fora-do-plano serdo chamados aqui de vortices fora-do-plano e caso
contrario vortices no-plano ou planares. Ha dois tipos de vortices, vamos denomina-los de tipo I
(figura 1.3 (a)) e tipo II (figura 1.3 (b)). A cada tipo de vortice estd associado um antivortice,

figura 1.3 (c) e figura 1.3 (d) respectivamente.

fff'pgm'\a}z}:xg “—ovovo™0 b o oTororo—
?‘i‘ii‘\“’i.frffi Mte gt e
1idnmaadd D229 SLUIT
et B
NPtV VR X BN
SLPT T VAN

(a) (b)

™o \c‘\o‘mwm,o‘,o
‘h%\)‘o*—o.—o

(©)

SIS EELINNS
S d YN
o d LB N e
erome” o d b Mo evomo
orororord oTovooo
N
SR NP
IS T S O g
SN2l

(d)

Figura 1.3: Classificagdo dos vértices e antivortices. Em (a) vértice do tipo I, em (b) vortice do tipo II,
em (c) antivértice do tipo I e em (d) antivértice do tipo 11

! Angulos em relaco a um eixo arbitrario no plano, por exempo o eixo &.
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Como dito anteriormente, em geral, os spins tendem a ficar paralelos as bordas em um
sistema finito. Dessa forma, em uma nano-particula, observa-se a formacgao de vortices do
tipo I. De agora em diante iremos omitir essa classificacdo, de modo que sempre que falarmos
de vortices e antivortices entender-se-a que sao do tipo I. Além de vortices, as nano-particulas
podem apresentar um estado que se assemelha a um monodominio, chamado aqui de estado

capacitor (figura 1.4).

S oo S

S e S L
S oo o
e
o

N e e N Y

o o o> o oo o o

Figura 1.4: Estado capacitor.

Em um vortice héa quatro estados degenerados. Dois sdo relacionados ao sentido de rotagao
dos spins e dois de polarizacdo. O sentido de rotacdo pode ser hordrio ou anti-horario, veja
figura 1.5 (a) e (b). A polarizacdo € definida pelo sentido da magnetizagdo fora-do-plano,
sendo positiva (+2) ou negativa (—2), figura 1.5 (c) e (d). Estes dois estados de polarizacao
sdo cogitados a serem usados como bit em dispositivos de armazenamento de informacao
bindrio [28, 31, 32, 33], fazendo corresponder a polarizacdo positiva ao bit O e a negativa ao

bit 1, por exemplo.
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Figura 1.5: Estados degenerados dos vértices. Em (a) sentido de rotac@o horério e em (b) anti-hordrio.
Em (c) polarizacio positiva e em (d) negativa. Todas as combinacdes possiveis entre o sentido de rotacdo
e polarizacdo sdo estados degenerados.
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Para qualquer aplicacdo pratica, além de conhecer as propriedades dessas estruturas, € ne-

cessario conhecer a sua dindmica e os mecanismos possiveis de controle da polarizacdo do

vortice. Acredita-se que um processo de criacao e aniquilagdo de pares vortice-antivortice (fi-

gura 1.6) seja responsavel pelo mecanismo de inversdo da polarizagdo. Este mecanismo esta

esbocado na figura 1.7. No primeiro quadro desta figura vemos um vortice com polarizagdo

“positiva”. A seguir um par vortice-antivortice com polarizacdo “negativa” € excitado. O an-

tivortice criado se aniquila com o vdrtice existente restando apenas aquele com polarizagao

“negativa”, invertendo a polarizagao.

Jofozozwm.a,o\?(:‘f{o\c‘%m»ofzf AR R R AR
ig‘;‘;d’%iiiTii‘i%J‘!JJCﬁ «ovovo™0 b o oTororororetod o000
ll})\o‘o_pfff?f‘?f};‘o};LLg 04040, B P QO OeOsO O s O P OO
ANt et s s s Lopsatitit il AL P T UANNNNNR 2222
(a) (b)
Figura 1.6: Par vértice-antivértice. Em (a) temos um par do tipo I e em (b) do tipo II.
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Figura 1.7: Esquema do mecanismo de inversao da polarizagao.



1.2 Comportamento magnético 12

1.2 Comportamento magnético

O comportamento de um material magnético na presenca de um campo magnético ex-
terno (B) é descrito pela sua curva de histerese (veja figura 1.8). Uma das propriedades mais in-
teressantes desse comportamento € a magnetizagdo remanescente ou residual. Essa magnetizacao
pode ser entendida como um resquicio de magnetizacdo que o material apresenta quando o
campo que alinhou os momentos magnéticos do material é reduzido a zero. Outras quantida-
des de interesse nesta curva sdo: O campo coercivo B,, que € o campo necessario para anular
a magnetizacao residual, e o campo de saturacdo B, que é o campo necessario para saturar a
magnetizacdo. Entendemos como saturado o estado em que todos os momentos magnéticos da

amostra estdo alinhados no sentido do campo.

M

Figura 1.8: Curva de histerese tipica. Nos pontos a e d o material estd saturado, os campos e
magnetizacdes sdo respectivamente (Bs,Ms) e (—Bs,—Ms). Nos pontos b e e o material apresenta
magnetizacdo residual. O campo necessdrio para reduzir a magnetizagao a zero (pontos ¢ e f) € co-
nhecido como campo coercivo.

1.2.1 Curva de Histerese de nano-particulas

Como todo material magnético, uma nano-particula também apresenta uma curva de histe-
rese. O seu aspecto ird depender, entre outras coisas, se a particula forma um vértice ou ndo [34].
A formacao do vortice faz com que a curva tenha uma aparéncia tipica, como mostrado experi-
mentalmente por Cowburn [34] (figura 1.9 (a)). Intuitivamente podemos compreendé-la da se-
guinte forma: Considere o campo aplicado igual a zero. Nesta situacdo a magnetizagao também
serd zero, devido a presenca do vortice (figura 1.10 (a) e (d)). Considere agora um campo apli-
cado diferente de zero. Os spins tendem a se alinhar com o campo. Este alinhamento faz com

que o vortice se desloque na direcdo perpendicular ao campo (veja figura 1.10 (b) e (e)). Nesse



1.2 Comportamento magnético 13

esquema fica claro que o sentido do deslocamento depende do sentido de rotacido dos spins no
vortice. Quanto mais forte for o campo, mais deslocado o centro do vértice estard do centro
da nano-particula, consequentemente, maior a componente da magnetiza¢ao em sua direcdo. Ja
para um campo suficientemente forte o vortice serd expulso e a magnetizacao ficard saturada,
(figura 1.10 (c) e (f)). A seguir, reduzindo a intensidade do campo a configuragdo do estado
. o, , , . . 2 .
saturado ird se manter como estado metaestavel. Quando o campo € baixo o suficiente” o sis-
tema formard o vortice novamente, ja que esse é o estado mais estavel nestas condicdes. Este

processo se repete para o campo no sentido oposto, fechando a curva de histerese.

-500 0 500 =200 =100 0 100 200

B(Oe) B(0Oe)
(@) (b)

Figura 1.9: Curva de histerese experimental para nano-particulas [34]. Em (a) apresentamos a curva
tipica para os estados que apresentam vortice € em (b) a curva tipica para o estado capacitor.

1.2.2 Efeito de Exchange-bias

Um material ferromagnético (FM) em contato com um antiferromagnético (AFM) pode
apresentar um desvio em sua curva de histerese. Esse efeito € chamado de exchange-bias (EB) [22]
e o valor do desvio é chamado de campo de exchange-bias (Bgg). Ele foi observado pela
primeira vez em particulas finas de cobalto (Co) em que a oxidagdo de sua superficie for-
mou uma camada de 6xido de cobalto (CoO) [35]. A explicacdo para tal desvio foi associ-
ada a interacdo de troca na interface FM-AFM (Co-CoO) [36, 37]. O conceito estd esque-
matizado na figura 1.11. Nesta figura observamos que a superficie do antiferromagneto pos-
sui uma magnetizacao diferente de zero, ou seja, os spins da superficie apontam numa dada
direcdo. Chamamos essa configura¢do de superficie com magnetizacdo ndo-compensada. A
magnetizacao nao-compensada (M) do antiferromagneto age como um campo efetivo no fer-

romagneto. Este campo ird contribuir ou competir com o campo magnético aplicado. Por

2Campo para o qual a barreira de energia que separa os estados de vértice e saturado é da ordem de grandeza
das excitacdes térmicas.
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Figura 1.10: Esquema da magnetiza¢do das nano-particulas. Em (a) e (d) a particula apresenta um
vortice, regido onde a magnetizacdo gira de 2. Como nio hd campo aplicado, por simetria, o centro
do vortice estd localizado no centro da nano-particula. Nesse esquema vemos que as magnetizagdes em
regides opostas irdo se anular, de forma que magnetizacdo total serd zero. A diferenca entre (a) e (d)
é o sentido de rotacdo dos spins. Aplicando um campo magnético o vortice ird se deslocar na direcdo
perpendicular a do campo, como mostrado em (b) e (e). O sentido do deslocamento depende do sentido
de rotacdo dos spins, a configuragdo mostrada em (a) desloca no sentido mostrado em (b) e a configuragao
mostrada em (d) desloca no sentido mostrado em (e). O deslocamento se deve a minimizagdo da energia
quando os spins se alinham na dire¢do do campo. Aumentando a intensidade do campo magnético
“expulsamos”o vortice da nano-particula de forma a satura-la, configuracio apresentada em (c) e (f).

exemplo, se a troca na interface é ferromagnética, o campo efetivo ird contribuir com o campo
aplicado quando ambos apontam na mesma direcao e vai competir quando apontam em dire¢oes
opostas. Portanto, Bgp < 0 se M, > 0 (figura 1.11 (a)) e Bgp > 0 se M, < 0 (figura 1.11 (b)) .
No caso em que a troca na interface € antiferromagnética a situagdo se inverte. O campo efetivo
ird competir com o campo aplicado quando ambos apontam na mesma direcdo e vai contribuir
quando apontam na direcdo oposta. Portanto, Bgp > 0 se M, > 0 (figura 1.11 (¢)) e Bgp < 0
se M. < 0 (figura 1.11 (d)). Assim sendo, podemos afirmar que o campo de exchange-bias é
degenerado, podendo ser +BgpX ou —BggX, dependendo do sinal da integral de troca na inter-

face e da configuracdo de spins do substrato. Experimentalmente o sentido de Bgp ndo possui
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maior implicagdo, ja que a amostra pode ser girada conforme for a conveniéncia.
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Figura 1.11: Esquema das configuragdes de spins para se observar o efeito de Exchange-bias [22]. Em
(a) e (b) a interacdo de troca na interface é ferromagnética e em (c) e (d) essa interagdo ¢ antiferro-
magnética. (a) e (¢) a magnetizacdo nao-compensada € positiva e em (b) e (d) é negativa. O campo de
EB € negativo para (a) e (d) e postivo para (b) e (c).

Consideramos neste estudo as condi¢des de formacao dos vortices em nano-particulas, sua
dinamica, o seu comportamento térmico e na presenca de um campo magnético externo. Nesse
ultimo caso consideramos a nano-particula depositada sobre substratos ndo-magnéticos e anti-
ferromagnéticos, com intencdo de analisar o efeito de EB em nano-escala. Também estudamos
a dependéncia da configuracdo magnética com a forma geométrica das nano-particulas. Para
realizarmos todos esses estudos, trabalhamos com um modelo de spins clédssicos definido em

uma rede discreta [38], que discutimos a seguir.
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1.3 Modelo de spins classicos

Em uma aproximacao cldssica os spins sao considerados vetores cldssicos. Essa aproximacao
mostrou ser muito boa para particulas de spin-5/2 ou maiores [39]. E dentro do espirito desta

aproximacao que desenvolveremos nosso trabalho.

1.3.1 Hamiltoniano

O hamiltoniano para descrever um sistema magnético pode ser escrito como uma contribuicao

de varios termos,

H = A+ Hy+ A+ Ay, (1.9)

onde 77 representa a energia de troca, .77, o termo de anisotropia, .77, o termo Zeeman, refe-

rente a0 campo magnético externo, e .7Z; o termo dipolar, devido a interacdo entre os dipolos.

Antes de detalhar cada termo do hamiltoniano vamos fazer algumas definicdes. Chamamos
de o a resultante de spin no sitio k e sy = 6/ 0 0 unitdrio na direcdo de 6. Dessa forma,
vamos utilizar um sistema de unidades em que a temperatura 7" serd medida em unidades de
Jo? /kp, onde kp é a constante de Boltzmann e J € a integral de troca. Além disso, defininos
r;; =r; —r; o vetor que liga os sitios i e j, onde ry € a posi¢do do k-ésimo sitio. Neste trabalho

a posi¢ao dos sitios serd medida em unidades de parametro de rede (a).

Termo de Troca

O termo de troca descreve a interagao entre dois elétrons cujas funcdes de onda se so-
brepdem. A origem desse termo estd na equagdo de Schrodinger para o potencial de Coulomb,
junto com o requerimento de assimetria imposto pelo principio de exclusdo de Pauli. Como a
funcdo de onda total deve ser assimétrica haverd um acoplamento entre as funcdes espaciais e
de spins dos elétrons interagentes, isto &, se as fun¢des espaciais forem assimétricas as de spins
serdo simétricas, e vice e versa. Considerando que os atomos do cristal estdo distantes o sufici-
ente para que mudancas nas fun¢des de onda de dtomos isolados possam ser desprezadas, que
essas funcdes de onda possuem um decaimento acentuado, de forma que a sobreposicdo seja
desprezivel para &tomos além dos primeiros vizinhos, e desprezando os termos no potencial de
Coulomb que nao sofrem influéncia dos spins, pode-se mostrar que a intera¢io de troca pode
ser escrita como:

jﬁ = — Z Jl'jjSl'-Sj, (1.10)
(i.J)
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onde (i, j) significa somatério entre primeiros vizinhos e J; ; € a integral de troca [40, 41].

A integral de troca serd escrita através da combinacao linear das fun¢des de onda espaciais
dos atomos isolados. Se J; ; € positivo a fung¢do de onda espacial total serd assimétrica. Dessa
forma, os spins paralelos minimizardo esse termo de energia. Essa € a causa primédria do ferro-
magnetismo. No caso de J; j negativo os spins antiparalelos minimizarao esse termo de energia.

Dessa forma, teremos um antiferromagneto.

Termo de Anisotropia

Considerando o movimento orbital dos elétrons, a intera¢ao entre o spin € momento angular

orbital L é dado pela interacao spin-Orbita [42],

Hio=E6-L, (1.11)

&
8w

onde £ = & é uma constante.

A forma de tratar esta interagdo € através do uso de teoria de perturbacao[42, 43]. O resul-
tado depende da simetria do sistema [43]. Ela é responsdvel pela anisotropia magnetocristalina,
que € um dos vdrios tipos de anisotropias observadas em materiais magnéticos [44]. Esse trata-

mento introduz uma contribui¢ao de energia no hamiltoniano na forma
o 2
Hy=—AY (s§), (1.12)

onde s é a componente do spin s; na diregdo o [40, 41]. Assim sendo, para A > 0, o serd
um eixo de magnetizacdo facil, ou seja, serd a direcdo preferéncial para os spins. Para A < 0 o

plano perpendicular a & sera de magnetizagdo facil.

Campo Magnético aplicado - Termo Zeeman

Um momento de dipolo magnético na presenca de um campo magnético (B) sofre a acdo de

um torque. Pode-se mostrar que a energia potencial associada a esse torque € dada por [45, 46]
H: = —gupB- O, (1.13)

onde up € o magneton de Bohr e g é o fator de Landé. Assim sendo, a energia devido a presenca

de um campo magnético em um material magnético com N spins pode ser escrita como

N
cﬁz—amZBoﬁ (1.14)
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Em nosso sistema de unidades, B serd medido em unidades de 6.J/gup, assim sendo, podemos

escrever que

N
%:—ZB-S,'. (1.15)

No caso de um campo constante em uma dada direcao o, temos

N
. =—B) sf. (1.16)

Interacao Dipolar

A interacdo dipolar tem origem na for¢a magnética em um dipolo devido a presenga de
outros dipolos magnéticos no sistema. O campo magnético em um ponto do espago r gerado
por um dipolo situado na origem do sistema de coordenadas € dado por [45, 46]

s 3r(s-r)

B(r)=D|——
(=D |-5+7

+87”s6(r) . (1.17)

Consideramos aqui o dipolo como sendo o nosso spin unitario. Neste trabalho a constante D
sera medida em unidades de 47a’J /. Portanto, N spins, cada um situado em um ponto do

espaco denotado por r;, produzirdo um campo em r; # r; na forma®

N
s;  3rij(si-rij)
B(rj)=DY —r—3’+—” — |, (1.18)
i=1 ij ij
onde r;; = rj —r;. Substituindo o campo acima na equagao 1.13, vemos que se houver um spin

(s;) no sitio r; ele terd uma energia potencial dada por

N
si-8j  3(si-rij)(8;-rij)
Hyj=DY | =5t — : : (1.19)
=1L T Tij

Para um material com N spins, podemos escrever que a energia potencial total devido a interagao

entre todos os spin serd de

_ sisj  3(sirij)(sj 1)
%—DZZ 5 5 (1.20)
=l ij
ou
s —3(siw) (S
Ay =pY 83 w8 u), (1.21)
i#] Tij

onde u;; € o vetor unitario na dire¢do de r;;.

30 principio da superposicio é valido j4 que o campo magnético é linear em fungio dos dipolos.
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s

E comum, como um passo de simplificacdo, usar-se um termo alternativo no lugar da

equacgdo 1.21[47, 48] na forma
<%fmperficie = Bze_di/g (si : ni)zv (122)

onde n; € o vetor unitdrio perpendicular a superficie, d; a distancia do sitio i até a borda. O com-
primento de decaimento & define uma espessura para a superficie. Este termo produz um efeito
similar aquele produzido pelo termo dipolar (equacao 1.21). A interacao dipolar é responsavel
por outras anisotropias no sistema. Para entendé-las, vamos considerar esta interacio somente

entre primeiros vizinhos, isto &,

Hy;=DY si-s;—3DY (si-u;)(s; ). (1.23)
(ij) (i)

Nesta equagdo o primeiro termo € similar ao termo de troca para um material antiferromagnético,
claramente isotropico, ja que ndo explicita direcdo preferencial. O segundo termo € ferro-
magnético e, devido ao produto escalar, tende a alinhar os spins na dire¢do da linha imaginéria
que une os sitios i € j (#;;). Quando consideramos as superficies a situagdo € mais dramatica.
Como as condi¢des de contorno sao abertas temos vdrias situagdes possiveis, exemplificadas
para uma rede cubica simples na figura 1.1. Observamos que existem 4 posicOes distintas para
um sitio: No volume (a), em uma face (b), em uma aresta (c) ou em um vértice (d). O nimero de
primeiros vizinhos de cada sitio depende da posi¢ao dele na rede. Os sitios de volume possuem
dois primeiros vizinhos em cada dire¢cdo. Um sitio de uma face possui somente um vizinho na
direcdo perpendicular a ela e dois nas duas dire¢Oes paralelas. Um sitio de uma aresta possui
dois vizinhos na direcdo da prépria aresta e somente um vizinho nas duas dire¢des perpendi-
culares. Por fim, os sitios dos vértices possuem apenas um vizinho em cada dire¢do. Fazendo
o produto escalar do termo ferromagnético contabilizamos dois termos nao nulos alinhando os
spins na dire¢cdo em que ha dois primeiros vizinhos e somente um termo nao nulo alinhando
na dire¢cdo em que hd somente um vizinho. Devido a essa assimetria, a energia do sistema sera
minimizada quando os spins se alinharem paralelamente as superficies, ja que nessas direcoes

eles possuem dois primeiros vizinhos e contabilizardo mais termos na energia dipolar.

Se o valor de D é muito grande, comparado com a integral de troca J, de modo que tenhamos
que considerar mais termos de energia dipolar a andlise ndo € tdo simples e um tratamento
analitico se torna impraticavel. Nesse caso métodos numéricos proporcionam uma ferramenta

adequada para estudar esses modelos.
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1.4 Meétodos Numeéricos

Nesta sec@o apresentamos os métodos numéricos que utilizamos nas simula¢des das nano-
particulas. Em primeiro lugar apresentamos um método de minimizacdo. Este método € utili-
zado com o intuito de obter o0 minimo global do hamiltoniano. Em seguida apresentamos um

método de dinamica de spins que usamos para descrever a evolucao temporal do sistema.

1.4.1 Minimizacao

De todos os estados possiveis a um sistema fisico hd um interesse particular naquele de
menor energia. Encontrar esse estado é um tipico problema de minimizagdo, ja que obter o
estado fundamental se resume em localizar o minimo global do hamiltoniano que descreve o
sistema de interesse. O método de minimizacdo que usamos € conhecido como recozimento

simulado (simulated annealing).

Recozimento simulado

O termo recozimento foi tomado emprestado da metalurgia, processo que consiste no aque-
cimento de uma liga metélica seguido de um resfriamento controlado. Dessa forma, os graos so-
frem uma recristalizacdo diferente da original permitindo ao sistema minimizar tensoes na rede.
Por analogia a esse processo, foi proposto em 1983 uma adaptacdo ao algoritmo de Metropo-
lis [49] denominado de recozimento simulado[50]. Tomamos o estado inicial do sistema como
um estado aleatorio, correspondendo a alta temperatura. A temperatura €, sequencialmente,
reduzida por pequenos decrementos até proximo de zero. A termalizacdo a cada decremento é
obtida por um nimero suficientemente grande de passos de Monte Carlo. Em nossos calculos
usamos o algoritmo de Metropolis. O algoritmo 1 mostra as principais etapas do processo de

recozimento simulado.

Algoritmo 1 Simulated Annealing
1: Defina a temperatura inicial (7;), a temperatura final (7y) € 0 passo de temperatura (AT).

Defina também o nimero de passos de Monte Carlo (MCS) necessarios para termalizacao.
Sorteie um estado aleatorio (A).
Tr=T1;
while (T > Ty) do

Algoritmo de Metropolis(MCS, T, A)

T=T—-AT
end while
print Estado final (A)

e A A
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Em minha dissertagdo de mestrado [40] descrevi em detalhes os conceitos basicos de ter-
modindmica, probabilidade e mecanica estatistica que fundamentam o método de Monte Carlo,
e por consequéncia o algoritmo de Metropolis. Nesse trabalho descreverei as ideias gerais € 0o

algoritmo.

Algoritmo de Metropolis

Um sistema fisico em contato com um banho térmico € representado em mecanica es-
tatistica pelo ensemble candnico, descrito pela fun¢do de parti¢io Z = Y ;exp (—BE;), onde
B =1/kpT. A fungao Z conecta-se com a termodindmica através da energia livre de Helmholtz
na forma F = —kpT InZ. Dessa forma, avaliando a funcdo de particdo, podemos obter todas
as informacgoes termodinamicas de equilibrio do sistema. Em uma simulacdo computacional €
impossivel amostrar completamente o espaco de fase. Assim o que se faz € amostrar os estados

com maior peso em Z.

A ideia basica do método de Monte Carlo € fazer essa amostragem através da escolha de
estados em um processo seletivo. As taxas de transi¢do entre os estados sao escolhidas de modo

a obedecer ao balancgo detalhado[51]

Wij = M, (1.24)
Wii Peg(Ai)
onde W, ,, € a taxa de transicdo do estado A,, para o estado A, e P.,(Ax) ¢ a probabilidade
de, no equilﬂ)ri04, encontrar o sistema no estado A;. Como Py, (Ax) = M no ensemble
candnico, temos que
x’f = exp (—BAE), (1.25)

Ji
onde AE = E; — E;.
Temos a liberdade de escolher qualquer taxa de transicdo que respeite o balango detalhado.
De acordo com a prescri¢ao de Metropolis [49]
exp(—PAE) se AE >0
Wii= p(~BAE) (1.26)
1 se AE <0
Dessa forma, W; ; € uma grandeza diferente de zero para todos estados A; € A, assim sendo, a

condi¢do de ergodicidade também € obedecida.

O algoritmo pode ser implementado na forma mostrada no fluxograma da figura 1.12 e o

mostrada no algoritmo 2, onde refinamos a subrotina citada no algoritmo 1.

“Em equilibrio a probabilidade ndo muda com o tempo, i.e. dP.y(Ax)/dt =0
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‘ Escolha um estado inicial A |
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v

Sorteie um nimero aleatorio R entre 0 e 1
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exp(- BAE) >R
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Figura 1.12: Fluxograma do algoritmo de Metropolis.

Algoritmo 2 Algoritmo de Metropolis(MCS, T, A)
1: Calcule a energia E do estado A
22 B=1/T
3: for (j =1to MCS) do
4:  Escolha um novo estado A ;
5:  Calcule a diferenca de energia AE = E; — E
6: if AE <0 then
7
8
9

A=A E=E+AE
else
: Sorteie um nimero aleatério R
10: if (exp (—BAE) > R) then

11: A=A E=E+AE
12: end if

13:  endif

14: end for

15: Retorne A

Ap6s um ndmero suficientemente grande de passos de Monte Carlo obtemos um estado do
sistema que estard em equilibrio termodinamico a temperatura 7. Este estado é usado como

condicdo inicial nas equacdes de movimento.

1.4.2 Dinamica de Spins

Para um modelo de pseudo-spins cldssicos as equagdes de movimento sao dadas pela

prescricao de Landau [51],
dSi

2 8 XV, .
= Six Vit (1.27)

. At » | dI 4 difA
onde V, .77 = dSAx-l— dS»y-i- a5t &
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Fazendo o produto vetorial acima,

das;
d—tl:— sE8s S,

temos que,

dr - \"Tas)  Tdst Lds: sy bdsy T ds)

A partir do modelo de spins discutido, equacao 1.9, podemos escrever que
Vi =V 7+ V. 5,+ V7. + V5

ou seja,

A dA dA, dA,  dA

ds¥  ds* = ds*  ds*  ds®*’

onde o = X,y ou Z. Das equagdes 1.10, 1.12, 1.15, e 1.21, temos que

dit
pr i MR
l ()i
d,
ds‘_xa - _ZAsfga’g,
d A, I
ds?
Aty Dzs;?‘,—3uf‘j(sj.uij)
ds? 7 r?j ’

onde o simbolo () significa somatorio em todos os j’s vizinhos de i. Assim sendo,

d,%ﬂ SQ‘ — 31,[(.1.<sj.ul.j)
R L S
! J)i - 3

ds; (Szdjf _Sydt%”))e_l_ <S’~Cd(%ﬂ —S?d%>)7+ <Sydj‘f —S*de%)ﬁ.

(1.28)

(1.29)

(1.30)

(1.31)

(1.32)

Dessa forma, a dinamica se resume a resolver um conjunto de equacdes diferencias aco-

pladas com condi¢do inicial obtida por simulated annealing. Ou seja, a dindmica do modelo

é obtida resolvendo a equagdo 1.29 com d.7# /ds¥ dada pela equagdo 1.32. Essa equagdo ndo

tem solugdo analitica. Para obter a evolugdo temporal, usamos uma forma discretizada dessa

equacao e a resolvemos numericamente. Neste trabalho implementamos o método de Runge-

Kutta de quarta ordem (RK4) para essa resolu¢do numérica. Nesse método o spin do i-€simo
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sitio evolui, em um passo de tempo /, da seguinte forma

1 1 1 1
Si(f‘f‘h) —S[(l)+6k1+§k2+§k3+8k4, (133)

onde,

ki = f(,si(2)),

1 1
k, = f(f+§h75i(f)+§hk1),

1 1
ks = f(t—FEh,Si(t)—FEhkz),

ke = f(t+h,si(t)+hk;),

e a funcdo f é a implementacgdo direta da equacdo 1.29, junto com a equagdo 1.32.

Agora temos todas as ferramentas necessarias para fazer as integragdes necessarias a0 nosso

problema.
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2  Resultados

A partir deste ponto passamos a apresentar nossos resultados. Os problemas que estudamos
foram:
1. Condigao para formagao de vortices em nano-estruturas;
2. Morfologia das estruturas magnéticas;
3. Efeitos de temperatura;
4. Dinamica €;

5. Comportamento quando submetido a um campo magnético.
2.1 Diagrama de Formacao de Vortices
Estamos interessados em descrever o comportamento de nano-particulas ferromagnéticas.

Portanto, o hamiltoniano que descreve o sistema de interesse pode ser escrito como a combinagao

dos termos de troca e dipolar (equagdes 1.10 e 1.21, respectivamente), ou seja,

Si*S;—3(si-w;;) (s w;;
H=—-JY spsj+DY — (;3 )8y W) 2.1)
(i.7) i#j ij
Lembrando que (i, j) significa soma entre primeiros vizinhos e u; j =Tij /ri j» onde r;; € o vetor

ligando os sitios i e j.

2.1.1 Definindo um corte na interacao dipolar

A interacdo dipolar é muito cara computacionalmente, ja que devemos avalid-la entre todas
as particulas do sistema. E comum utilizar um corte nesta interacdo para diminuir o tempo
de processamento. O corte € feito de modo a desprezar a interagdo de particulas a distancia r;;

maior que um dado raio de corte r,,;, como estd esquematizado na figura 2.1. Este procedimento
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se justifica devido ao decaimento na forma 1/ r?j nessa interagdo. Espera-se que particulas cuja
distancia entre si sao superiores a r,; irdo contribuir muito pouco para o hamiltoniano, de modo

que podemos desprezar esses termos.
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Figura 2.1: Visualizagdo do raio de corte. A particula preta interage com as particulas cinzas. Aquela
ndo ird interagir com as brancas, ja que estdo a distancia superior ao raio de corte. A direita evidenciamos

a condi¢do de contorno aberta.

Assim sendo, o primeiro passo neste trabalho € estudar a influéncia de um corte na interagao
dipolar em modelos de nano-estruturas. Apesar de resultados de simulacdes para filmes finos
sugerirem que para r.,; > 5a nio se observa modificacdes qualitativas nos resultados [52]! nés
observamos que isso nao é verdadeiro para nano-particulas, como mostrado nas figuras 2.2 e 2.3.
Na primeira, temos um diagrama mostrando as regides no espaco de parametros (intensidade da
interagdo dipolar D/J por didmetro L) onde o estado capacitor (regido I), vértice fora-do-plano
(regido II) e vortice no-plano (regido III) sdo energeticamente favordveis, para vérios valores de
corte. Nesse diagrama os resultados sdo para a rede hexagonal, resultados para outros tipos de
rede sdo similares (o caso r.,; = L € o equivalente a se dizer que ndo hé corte). Nesse diagrama
estd claro que a escolha do corte é importante na determinacao das regides de transi¢do entre 0s

estados. O comportamento das curvas serd discutido a frente.

Na figura 2.3 vemos a dependéncia da componente fora-do-plano do vértice (M) em
funcao da interacdo dipolar para varios tamanhos de rede. Aqui se considerou uma rede cubica
simples com ndmero de camadas L, =2 em (a), L, =3 em (b) e L, = 4 em (c). Os cdlculos
foram para r.,; = 6 e ry,; = L. Nesta figura vemos que para L, = 2 o corte nao tem influéncia
alguma sobre a componente fora do plano. A partir de L, = 3 ja se observa desvios nos re-

sultados. Apesar do comportamento qualitativo semelhante, o corte leva a uma determinacao

De fato M6l e Costa mostraram que essa afirmacio nio é vélida no limite termodinamico [53].
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Figura 2.2: Diagrama para formagdo de vértices em nano-discos, consideramos uma rede hexagonal
com uma camada. Aqui mostramos a intensidade da interagéo dipolar D/J em fun¢io do didmetro L,
para vérios valores de corte r.,. A regido I apresenta nano-discos cujo estado fundamental é capacitor.
As regides II e III mostram as regides onde vortices fora-do-plano e no-plano sdo observados, respecti-
vamente. Os circulos correspondem ao sistema sem considerar corte [54].

subestimada para a regido no espaco de parametros em que se observa a componente fora do

plano. Tendo em vista os resultados obtidos ndo usamos corte em nossos trabalhos.

2.1.2 Tipos de Rede

Em uma nano-particula, cujas dimensdes envolvidas sdo de uma a no méximo duas ordens
de grandeza maior que o parametro de rede, devemos analisar as influéncias que os diferentes
tipos de rede podem ter no comportamento das grandezas fisicas. Na figura 2.4 mostramos o
diagrama de estados no espaco de parametros para as redes quadrada, hexagonal e triangular.
Nesse diagrama observamos que as linhas que separam a regiao de estado capacitor das regides

de vortices sao bem descritas por uma lei de poténcia, que pode ser escrita pela formula

D, = Do+ (2.2)

A(1+BL?)
Os valores para as constantes em cada caso sdo apresentados na tabela 2.1. Além disso, as
regides de vortice fora-do-plano e planar sdo separados por uma reta de inclinacao nula, sendo
que, para a rede hexagonal, D/J =0,060+0,005 e, para arede quadrada, D/J =0,11£0,01. A
regido de vortice fora-do-plano ndo apareceu para a rede triangular. Esse comportamento linear

que separa os estados de vortice no-plano e fora-do-plano corrobora os resultados apresentados
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Figura 2.3: Comportamento da componente fora do plano M | em fung¢io da intensidade da intera¢do
dipolar D/J. Considerou-se rede ctibica simples em (a) com espessura L, =2, em (b) L, = 3 e em (c)
L, =41[55].
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Figura 2.4: Diagrama para formagdo de vortices para as rede triangular (grafico menor), rede quadrada
(simbolo quadrado) e rede hexagonal (losango). As regides I, II e I1I sdo definidas na figura 2.2 [54].

Tabela 2.1: Constantes utilizadas para descrever o comportamento da linha de crossover em redes
diferentes.

Dy A B
Triangular 0.098 3.798 0.002
Quadrado 0.011 4.417 0.002
Hexagonal 0.007 4.522 0.002

na figura 2.3, onde fica claro que a magnetizacao perpendicular € independente do tamanho da

rede.

Para entendermos esses resultados devemos olhar para os comprimentos tipicos. O com-
primento de troca pode ser visto como uma medida da competi¢cdo entre o termo de troca e o
termo dipolar. Para distancias menores que esse comprimento a troca domina a dipolar. Como
o termo dipolar € responsavel por anisotropias no sistema, para 0 nosso caso, podemos escrever

o comprimento de troca na forma
K

H_Aa
onde K € a rigidez de troca e Hy = 4mpMs € uma medida do campo de anisotropia [56]. A

L = (2.3)

magnetizacdo de saturagdo pode ser escrita na forma My = VpS, onde V € o volume da nano-

particula e p a densidade de sitios, assim sendo,

| K
L=, ——. 2.4
! 4rugVpS 24)



2.1 Diagrama de Formagdo de Vortices 30

Como visto (equacgdo 1.3) a rigidez de troca € dada por

2
K= ”JaS . 2.5)

Essa tdltima grandeza pode ser entendida como um pardmetro para avaliar a dificuldade de
mudar os spins vizinhos da configura¢do de alinhamento. Ou seja, um pardmetro que mede o
esfor¢o necessdrio para que a orientacao dos spins vizinhos forme um angulo diferente de zero
entre eles. O valor da rigidez de troca serd interessante para compreendermos a diferencga entre
a componente da magnetizacao fora-do-plano e o raio do nicleo do vértice nessas redes, pois,
como veremos abaixo, proximo do centro do vortice a magnetizagcdo perpendicular aparece para
minimizar o termo de troca. Quanto maior a rigidez maior serd o alinhamento entre os spins
vizinhos e, consequentemente, maior a magnetizacio perpendicular e o raio do nicleo, ja que
angulos grandes entre os spins serao proibitivos. Como os parametros J, S € a possuem 0s
mesmos valores para as trés, redes somente o numero de primeiros vizinhos (n) sera diferente

(figura 2.5 e tabela 2.2). Assim sendo, para a rede triangular temos que

nn
Kn = —Kg=1,5Kn (2.6)
ng
e para a rede hexagonal,
K. = Ko =0,75K0, 2.7)
ng

onde Ko € a rigidez de troca para a rede quadrada. Vamos comparar particulas com mesmo
raio e mesma espessura, ou seja, com mesmo volume, mas redes diferentes. Dessa forma, o

comprimento de troca (equacao 2.4) para a rede triangular € dado por

K
Ln =200~ 11410, (2.8)
Bo pa
e para a rede hexagonal por
K
Lio= | ~2P97, 0~ 0,990, 2.9)
B Po

onde L, é o comprimento de troca para a rede quadrada.

O comprimento de troca para a rede hexagonal difere de apenas 1% da rede quadrada. Por-
tanto, podemos afirmar que a competicao entre o termo de troca e a dipolar € similar nesses dois
casos. Isso explica o motivo pelo qual as linhas que separam as fases de vortice e capacitor sdo
tdo proximas para essas redes. Como esse comprimento € menor para a rede hexagonal a in-
fluéncia da anisotropia de superficie ird aparecer para valores menores da constante dipolar. Ou

seja, o vortice ird aparecer para valores menores de D/J, como obtido no diagrama. Para a rede
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Figura 2.5: Tipos de rede. Em (a) rede quadrada, em (b) rede hexagonal e em (c) rede triangular. Os
sitios na cor cinza indicam os primeiros vizinhos do sitio preto.

Tabela 2.2: Parametros tipicos das redes quadrada, triangular e hexagonal. Numero de primeiros vizi-
nhos n, densidade superficial de sitios p em unidades de 1/a?, onde a é o parAmetro de rede, rigidez de
troca B em unidades da rigidez de troca da rede quadrada (Kg) e comprimento de troca L, em unidades
do comprimento de troca da rede quadrada ().

Quadrada Triangular Hexagonal
n 4 6 3
p 1,00  2V3/3~1,16 4v3/9~0,77
K/Kn 1,00 1,50 0,75
L/Li 1,00 1,14 0,99

triangular, em que a curva que separa os estados de vortice e capacitor ja destoa consideravel-
mente, o comprimento de troca é 14% maior quando comparado com o valor da rede quadrada.
Ou seja, a troca ird dominar a distancias maiores nesse caso. Assim, para formar os vortices a
anisotropia de superficie deve ser mais forte nessa rede. Consequentemente o vortice ird apa-
recer somente para valores maiores de D/J. Isso explica o motivo pelo qual a regido I, regido

onde encontram-se os estados capacitor (tipo monodominio), € maior para a rede triangular.

Para analisarmos a componente fora-do-plano vamos olhar mais atentamente para a configuracao
de vortice (figura 1.3). Para sitios longe do centro os spins estdo quase alinhados, minimizando
a energia de troca nessa regido. Para a regido préxima ao centro esse alinhamento é bem menor.

Veja a figura 2.6 onde mostramos um vortice totalmente planar, obtido pelas relagdes:

Sx = _la
rxy
X
Sy: -
rxy
€
SZ:()7

onde Sy € a componente do spin na dire¢do k e r,, = xX+yy € a posi¢do do sitio em relagido
ao centro do vortice. Com os spins confinados ao plano, observamos que, na célula em que

se encontra o centro do vértice, o alinhamento entre primeiros vizinhos é de aproximada-
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mente 83,3% na rede hexagonal, aproximadamente 44,7% na rede quadrada e aproximada-
mente 31,5% na rede triangular. O aparecimento de uma componente fora do plano aumenta o
alinhamento desses spins minimizando a energia de troca também nessa regido. Vimos acima
que o valor da rigidez de troca € 25% menor para a rede hexagonal e 50% maior para a rede
triangular quando comparamos com o valor da rede quadrada. A rede hexagonal além de ja
possuir um alinhamento consideravel entre os spins no centro do vortice possui uma rigidez de
troca menor em relacio as outras redes. Portanto, a componente da magnetizacao fora-do-plano
e o raio do nucleo poderdo ser menores para essa rede. Para a rede triangular a situacdo se
inverte. O alinhamento no plano € menor e a rigidez de troca é maior quando comparamos com
arede quadrada. Dessa forma, a componente fora-do-plano e o raio do niicleo devem ser maio-
res. No entanto, nao observamos vortices fora-do-plano para a rede triangular. Como o valor de
anisotropia de superficie deve ser mais forte para formacado dos vortices nessa rede, quando eles

aparecem essa anisotropia ja é muito forte para que se tenha uma componente fora-do-plano.

RPN e TN
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» ) . p-—0 Jo C
R O R A e A
N ; ; o " f QA </( Cf Lo ¢ ‘
4 AN pi \ \ A N /!
;\ \ \ C/ a1 C\ O loandl (/ \‘ \; . /
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Figura 2.6: Vortex em diferentes tipos de rede. Em (a) rede hexagonal, em (b) rede quadrada e em (c)
rede triangular. Os sitios na cor cinza indicam os primeiros vizinhos do sitio preto e o ponto indica o
centro do voértice.

Como a minimizacdo da interagdo de troca € responsavel pela componente fora-do-plano
dos vortices, se a superficie da nano-particula for cortada em uma direcdo cristalografica em
que nao ha primeiros vizinhos essa componente ndo ird se formar. Este é o caso da rede cibica
de corpo centrado (CCC) com corte na dire¢ao (001). Essa componente ird aparecer para a
rede CCC se a superficie for cortada na direcdo (101) (figura 2.7 (c)). Para as redes cubica
simples (CS) e CFC essa componente se forma nas superficies cortadas na direcdo (001) (veja
figura 2.7 (a) e (b)) mas ndo formara se o corte for na direcdo (101). Em todos esses casos os

vortices sempre aparecerao em células quadradas.

Vamos olhar agora para o efeito de tamanho em relacio a espessura.
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(a) (b) (c)

Figura 2.7: Dire¢do dos cortes das superficies para formagdo de vértice fora-do-plano. Em (a) rede
cuibica simples, corte na dire¢ao (001), em (b) rede cuibica de face centrada, corte na direcao (001) e em
(c) rede cubica de corpo centrado, corte na direcdo (101).

2.1.3 Espessura

Na introdugdo afirmei que o termo ferromagnético da interacdo dipolar tende a alinhar os
spins na dire¢@o da linha imagindria que une os sitios i € j (#;;). Como em uma camada nao ha
componente de u;; na diregdo Z esse termo ird favorecer que os spins se alinhem nas dire¢des £ €
y. Ao aumentar o nimero de camadas aparecerd um termo ferromagnético da interagc@o dipolar
na direcdo perpendicular ao plano devido a componente de u;; nessa direcdo. Assim sendo,
ele contribuird com a interacdo de troca de forma a aumentar a componente fora-do-plano da
magnetizacdo. Podemos entender essa contribuicdo como uma anisotropia de forma. Contudo,
espera-se uma amplificacdo da regido em que o estado de vortice fora-do-plano € observado no
diagrama anterior. Na figura 2.8 mostramos o resultado que confirma essa expectativa. Esse
resultado foi obtido para a rede hexagonal com L; = 1 e L, = 2, sendo similar para os outros

tipos de redes.

O mesmo comportamento de escala observado na linha que separa o estado capacitor dos
estados de vortice apresentado na figura 2.4 é observado no sistema com duas camadas (fi-
gura 2.8). Os parametros da equacdo 2.2 que descrevem esse comportamento nesse caso sao
apresentados na tabela 2.3. Além disso, a linha D/J = 0,150 £ 0,005 separa as regides de

vortices fora-do-plano da regiao de vortices planares nesse caso.

Tabela 2.3: Constantes utilizadas para descrever o comportamento da linha de crossover em redes com
espessura diferentes.

L. Dy A B
1 0.007 4522 0.002
2 0.003 6.375 0.004

Nessa secao obtivemos as regides no espago de parametros onde as configuracdes de spin

possiveis sdo mais estaveis para varios tipos de redes. A rede quadrada € a que apresenta a maior
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Figura 2.8: Comparacéo entre os diagramas de formagdo de vértices para rede hexagonal com duas
camadas (simbolo vazio) e uma camada (simbolo cheio). As regides I, II e III sdo definidas na fi-
gura 2.2 [54].

regido de vortice fora-do-plano. Observamos que essa regido pode ser ampliada aumentando o
numero de camadas. Agora vamos olhar para os efeitos devido a forma geométrica das nano-

particulas.

2.2 Forma geométrica

Até aqui apresentamos resultados para nano-particulas cilindricas. Vamos olhar a seguir
para nano-particulas com base quadrada e triangular. Vamos analisar o efeito devido a forma

somente em redes cibicas simples.

2.2.1 Base Quadrada

A magnetizacdo de uma nano-particula com base quadrada apresenta algumas sutilezas que
a tornam mais complexa quando comparada as particulas cilindricas e esféricas. O que a di-
ferencia sdo as magnetizacdes que aparecem nas arestas perpendiculares a base. Este efeito
ja era esperado, ja que a anisotropia de superficie criada pelo termo dipolar faz com que os
spins tendam a se alinhar paralelamente as bordas. Devido a esse alinhamento nas bordas, uma
rede limitada por bordas quadradas poderd formar 4 tipos de configuracdes de spin (veja fi-
gura 2.9). Estas sdo, respectivamente, configuragdes do tipo vortice (figura 2.9 (a)), capacitor

(figura 2.9 (b)), meio-capacitor (figura 2.9 (c)) e antivortice (figura 2.9 (d)). Devido a comple-
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xidade do modelo, ndo podemos afirmar a principio qual configuracio serd a mais estavel no

espaco de parametros. Somente os resultados das simulacdes poderdao nos dar alguma pista.
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Figura 2.9: Configuragdo de spins na superficies de nano-particulas cibicas em (a) apresenta um vortice,
em (b) capacitor e em (c) tipo meio-capacitor. Em (d) mostramos uma configuragdo do tipo antivortice.
Este tipo de configuracdo ndo foi observada nas nossas simulacdes.

Comecamos nosso estudo considerando um quadrado de lado L com apenas uma camada
atomica. O resultado foi idéntico ao caso das nano-particulas cilindricas, isto é, observa-se
um estado do tipo capacitor ou um estado que forma voértice. Com duas camadas o resultado
também foi similar. Houve um aumento da componente da magnetizacido fora-do-plano no
centro do vortice. Para uma e duas camadas, ndo ha diferenca relevante em se considerar uma
nano-particula com base circular ou quadrada. No entanto, aumentando mais a espessura da
nano-particula observamos uma magnetizacao na direcao das arestas perpendiculares a base,
como mostrado na figura 2.10. Como estamos interessados em vortices fora-do-plano, todas as
simulacdes daqui para a frente foram realizadas com parametros em que estes aparecem ja em

uma camada.

Para espessuras bem menores que L, as faces laterais sdo retangulares. Nesta situacdo
observamos os vortices nas camadas paralelas a base da nano-particula. Quando a espessura é
comparavel a L podemos observar voértices em qualquer face. Nao observamos mais de duas

faces com vortices simultaneamente. Vamos nos concentrar nas configuragdes do primeiro caso.

A observacdo mais interessante foi uma dependéncia entre a polarizagdo dos vértices € o
sentido das magnetizacdes das arestas perpendiculares a base. Dos seis tipos de configuracdes
possiveis, somente trés foram observadas: (1) Todas as arestas com magnetiza¢do oposta a
polarizagdo (figura2.11 (a)); (2) uma aresta com magnetiza¢ao no mesmo sentido da polarizagao
e as outras trés opostas (figura 2.11 (d)); (3) duas no sentido da polarizaciao e duas opostas, de
forma que as arestas com magnetizacdo no mesmo sentido sdo adjacentes (figura 2.11 (c)). O
caso em que as duas arestas com mesmo sentido de magnetizacdo sdo diagonalmente opos-

tas (figura 2.11 (d)) ndo foi observado. O mesmo ocorre para 0s casos com trés arestas com
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Figura 2.10: Configuracgdo de spins na borda de uma nano-particula de base quadrada.

magnetizacdo no sentido da polarizacdo e uma oposta (figura 2.11 (e)) e todas as arestas com

magnetizacao no sentido da polarizagado (figura 2.11 (f)).

)
© ® ®
(d) (e) ®

Figura 2.11: Configuragdes possiveis da magnetizagdo das arestas em fun¢do da polarizagdo do centro
do vértice. Em (a) todas as arestas t€m magnetizacdo oposta a polarizacdo. Em (b) somente uma aresta
com magnetizacao no sentido da polarizacio e trés opostas. Em (c¢) e (d) mostramos o caso em que duas
arestas possuem magnetizacao no sentido da polarizacio e duas opostas. Sendo que, em (c) as arestas
com magnetizacdo no mesmo sentido sdo adjacentes e em (d) sdo diagonalmente opostas. Em (e) trés
arestas com magnetizacdo no sentido da polarizacdo e uma oposta. Finalmente em (f) todas as arestas
com magnetizac¢do no sentido da polarizagdo [57].

Devido a configuracdo de spins dessas arestas, observam-se apenas duas configuragcdes para
as faces laterais. Quando as arestas adjacentes t€m mesmo sentido de magnetizagdo forma-se

um capacitor, quando sdo opostas, meio-capacitor. Como a configuracdo de vortice € impressa
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em todas as camadas paralelas a base com o mesmo sentido de rotacdo, uma configura¢do do

tipo antivortice fica impossibilitada de se observar, assim como outro vortice (veja figura 2.12).

i
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(a) (b) (©) ) ) ©

Figura 2.12: Esquema das configura¢des das magnetiza¢des das arestas para redes limitadas por um
quadrado. Em (a) mostramos a configurag@o de um vortice, em (b) um antivértice, em (c) de um capacitor
e em (d) de um meio-capacitor. Observe que todas as arestas opostas dos estados vortice e antivortice
possuem magnetizacdes em sentidos opostos. Em (e) mostramos um nano-cubo com vértices impressos
nas faces paralelas a base. Observe que as faces laterais terdo necessariamente pelo menos duas arestas
opostas com magnetiza¢do no mesmo sentido. Assim sendo, essas faces s6 comportam configuragao dos
tipo capacitor e meio-capacitor.

A componente da magnetizacdo total na direcdo Z terd a contribuicdo da magnetizacao
das arestas e da magnetizacdo do centro do vortice. Portanto, € interessante olhar para a
configuracdo de spin do vértice da nano-particula. Devido ao termo de troca, essa configuragcdo
ird depender da magnetizacao das arestas a que esse vértice pertence. Ha dois tipos de configuracoes
possiveis [57] (veja figura 2.13). A configuracdo de tripé onde a magnetizacdo das trés arestas
adjacentes convergem ou divergem e a configuracio de sela, onde a magnetizacao de duas ares-
tas convergem e uma diverge, ou vice-versa. A configuracdo do tipo sela € a inica possivel nos
vértices de faces que apresentam vortice.

Sela Tripé

Figura 2.13: As duas configura¢do possiveis para o vértice da nano-particula. A configurag@o tripé,
em que a magnetizacdo das trés arestas convergem ou divergem dela e a configuracdo de sela, em que a
magnetizacdo de duas arestas convergem e uma diverge, ou vice-versa [57].
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Modelo para magnetizacao das arestas

Para entendermos como o sentido de magnetizacdo das arestas depende da polarizacdo do
voértice propomos um modelo simples. Suponha um quadrado de mesmas dimensdes da base
da nano-particula. Considere um momento magnético (N) em cada vértice € um no centro
desse quadrado. Estes momentos sd@o construidos somando-se os spins vizinhos a cada regido e
considerando-se somente a componente Z de cada um (como exemplificado na figura 2.11). Isto
nao significa que a componente no plano se anula, mas, simplesmente que ela ndo é importante
nesse estdgio do célculo. Como os spins a longa distincia interagem apenas por dipolo-dipolo
podemos supor que essa serd a interacao dominante entre esses momentos magnéticos. Portanto,
podemos escrever que
#=DY Ni-N;— 3(N,-3~u,-,-)(N,--uij) 7

i#] Tij

Por construgdo Ny-ug; = 0, ja que Ny L uy;. Assim sendo,

N;-N;
A =Dy —-. (2.10)
— Ty,
i#j Tij

Esquematicamente, N; esta disposto da seguinte forma

Vemos que 7y = rig =13 = r3a = L, ri3 = raa = V2L € 115 = 15 = 135 = 145 = \/2L/2.
Como as arestas sdo idénticas ndo ha motivos para crer que suas magnetizagoes irdo diferir em
moédulo. Além disso, podemos dizer que a magnetiza¢ao do centro do vértice ird diferir das
magnetizagdes das arestas por um multiplicador . Ou seja, [Nj| = |Nz| = [N3| =[Ny =Ne

IN5| = aN. Fazendo D' = DN/L?, 0 modelo pode ser escrito como

3 nin3 +nan
H =D (n1n2+n1n4—|—n2n3+n3n4)+22a(n1n5—i—n2n5+n3n5—|—n4n5)+(13—324) ,

22
(2.11)
onde n = +1, parak =1,2,3,4 e 5. Como esse ¢ um modelo de 5 particulas de 2 niveis temos
2> = 32 estados possiveis. Na tabela 2.4 apresentamos todos os estados e respectivas energias,

agrupados em degenerescéncia.

Olhando para a equacdo 2.11 vemos dois limites distintos: o muito grande e ¢ muito

pequeno. No limite de @ — oo, 0 segundo termo dessa equacdo ird dominar. Assim sendo, a
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energia que minimiza esse sistema € obtida quando o momento magnético do centro (Ns) aponta
no sentido oposto dos momentos das arestas, correspondendo a estados da primeira linha da
tabela 2.4. Reduzindo o valor de «, os estados apresentados na segunda linha se tornam mais
estdveis quando (4 +/2/2 — Z%a)D’ > —23aD', ou seja, para o < (4+ \/5/2)/(2% — 2%),

como visto na figura 2.14.

-5 |
E (D) - :
-10 E=2"a +4+2"n Tl

| _E=-25/2a
-15F — E=+44+2""
| - g=2"
W05 1T 15 2

Figura 2.14: Energia em fun¢éo do multiplicador ¢ para nano-particula de base quadrada.

Por outro lado, no limite & — 0, o segundo termo da equacgdo 2.11 tende a zero. A ter-
ceira linha da tabela 2.4 apresenta os estados com energia mais estdveis para esse caso, como
visto na figura 2.14. No entanto, os resultados das simulagdes apresentam estados mostrados na
quarta linha em detrimento destes. Para entender o motivo que isso ocorre devemos olhar no-
vamente para a configuracdo de spins da nano-particula. Estes dois conjuntos de configuracdes
apresentam duas arestas com magnetizacao no sentido da polarizag¢ao e duas no sentido oposto.
Enquanto no primeiro conjunto (terceira linha da tabela) as arestas com magnetiza¢do no mesmo
sentido sdo diagonalmente opostas no segundo (quarta linha) sdo adjacentes. Vamos olhar para
a configuracdo de spins das faces laterais. Baseado na discussdo anterior, sobre a configuracdo
dos spins das faces em fun¢ao do sentido da magnetizacdo das arestas, podemos afirmar que para
os estados da terceira linha da tabela as quatro faces laterais apresentam configuracdo do tipo
meio-capacitor. Para os estados da quarta linha havera duas faces opostas com configuragdo do
tipo meio-capacitor e as outra duas do tipo capacitor. A configuracdo do tipo capacitor pode ser
vista como um monodominio enquanto a meio-capacitor lembra uma parede de Neel. Portanto,

nos estados da quarta linha da tabela, teremos duas faces com configuracao tipo monodominio,
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Tabela 2.4: Degenerescéncia, estados possiveis e energia para o modelo de comportamento da compo-
nente da magnetizacio fora-do-plano para nano-particula ctibica. Os simbolos ® e ® significam n; = 1
e ny = —1, respectivamente.

g(E) Estados Energia
® ® ® ®
2 ® ® (4+L2 - 25a)D
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
8 —23aD'
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
4 ® ® ® ® . (4 - %) D
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
8 —\/%D’
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
8 23aD'
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
® ® ® ® ® ® ® ®
® ® ® ®
2 ® ® 4+v2+2ia)D'
® ® ® ®
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sendo que as configuragdes do tipo meio-capacitor sao responsadveis pela inversdo dos seus sen-
tidos de magnetizacdo. Para estados da terceira linha, teremos uma parede de Néel cruzando
outra. Portanto, olhando para a configuracdo total de spins o custo energético para se formar

esse estado explica o motivo de ndo ser observado nas simulacoes.

2.2.2 Base Triangular

No caso de nano-particulas triangulares (figura 2.15) podemos utilizar o mesmo modelo,
considerando agora N; disposto nos vértices e centro de um tridngulo equilatero, esquematica-

mente:

Nesse caso, rjp = ri3 = rp3 = L implica que riqg = rp4 =134 = \/§L/3. Da mesma forma
anterior [N1| = |Na| = [N3| = N e [N4| = aN, fazendo D' = DN/L?, temos que

3
A =D |(nny +ninz +nyn3) +320(nyng +nyng +nzng) | (2.12)

onde ny = £1, parak =1,2,3 e 4. Agora temos um modelo do tipo 4 particulas com 2 niveis
levando a 2* = 16 estados possiveis. Na tabela 2.5 apresentamos todos os estados e respectivas
energias, também agrupados em degenerescéncia. A ultima linha desta tabela apresenta estados
com energias positivas, como antes, nao vao entrar na discussdo. As energias em fun¢do de o

sdo apresentadas na figura 2.16.

No limite de @ — o, 0 segundo termo da equagdo 2.12 ird dominar. Assim sendo, irdo mi-
nimizar a energia configuracdes em que as magnetizacdes dos vértices sao opostas a do centro.
No limite de ¢ — 0, o primeiro termo ird dominar e os estados apresentados na segunda linha
da tabela 2.5 minimizardo a energia (veja figura 2.16). Assim sendo, para & pequeno teremos

uma aresta com magnetiza¢do no mesmo sentido da polarizagdo.
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Figura 2.15: Nano-particula de base triangular.

Tabela 2.5: Degenerescéncia, estados possiveis e energia para o modelo de comportamento da com-
ponente da magnetizacdo fora-do-plano para nano-particula triangular. Os simbolos ® e ® significam
n; = 1 e ny = —1, respectivamente.

g(E) Estados Energia
® ®
2 ® o 3(1-310)D/
® ® ® ®
® ® ®
® ® ®
® ® ® ® ® ®
6 —(1432a)D
® ® ®
® ® ®
® ® ® ® ® ®
® ® ®
® ® ®
® ® ® ® ® ®
6 (—1 +3%a)D’
® ® ®
® ® ®
® ® ® ® ® ®
® ®
2 ® ® 3(1+32 )
® ® ® ®
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Figura 2.16: Energia em fun¢do do multiplicador ¢ para nano-particula de base triangular.

2.3 Efeitos de temperatura

Pares de vortices e antivortices sdo excitados com o aumento da temperatura [39, 58, 59].
Na figura 2.17 mostramos uma configuragdao de spins em uma nano-particula cilindrica, rede
hexagonal e temperatura 7 = 0,7. Nela observamos 5 pares vortice-antivortice € um vortice
desemparelhado. Diminuindo a temperatura esses pares vao se aniquilando e sobra somente o
vortice desemparelhado no sistema. Cada hexdgono na rede, chamado de célula, pode conter o
centro de um vértice (ou um antivortice). Dessa forma, podemos definir a densidade de pares

vortice-antivortice p,_,, COMO
2N,

Pv—a = (2.13)

onde N, é o nimero de antivértices> e N, é o nimero de células do sistema. Como os an-
tivortices sempre aparecem aos pares (par vortice-antivortice), e um par ocupa duas células, o
niimero maximo de pares é N, /2. Portanto, o fator 2 dessa equagdo é somente para normalizar

a densidade.

Na figura 2.18 mostramos a densidade de pares vortice-antivortice para a particula mostrada
na figura 2.17 como func¢do da temperatura. Observamos que até a temperatura 7 ~ 0,4 ndo ha

pares vortice-antivortice no sistema.

Poderiamos acreditar que esse seria o limite de temperatura para a estabilidade da polarizacao
nesta particula, uma vez que se acredita que a polarizacdo € invertida via um mecanismo de
criacdo-destruicao de pares com polaridade oposta. No entanto, nossos resultados, obtidos

por dinamica molecular, indicam que o vortice muda de polarizagdo aleatoriamente a tempe-

2Como um vértice desemparelhado pode se formar no sistema, no estado fundamental, uma relagio para a
densidade de pares vortices-antivortices que utiliza o nimero de vdrtices pode levar a uma contagem errada.
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Figura 2.17: Configuragio tipica da distribuicdo de pares vortice-antivortice em uma rede hexagonal
aT=0,7, D=0,1 e L=30. Na esquerda apresentamos a configuragdo de spin e a localizagao dos
vortices (simbolo +) e antivértices (simbolo -). A direita mostramos apenas as posi¢des dos vortices e
antivértices no esqueleto da rede hexagonal [54].

0.04—————1——1——
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Figura 2.18: Densidade de pares vértice-antivortice p,_, em fungdo da temperatura para 0s mesmos
pardmetros da figura 2.17 [54].

ratura bem inferior, a T = 0,1. Se para T > 0.1 a polarizacdo do vértice nao é estivel e para
T < 0.4 nao ha pares vortice-antivortice, leva-se a crer que ha outro mecanismo responsdvel
pela mudanga de polaridade. Este resultado de dinamica molecular leva a crer que ondas de
spin podem ser responsdveis por essa inversdo. Assim sendo, estudos mais apurados levando
em consideracdo a discretizacdo da rede e efeitos de temperatura deverdo ser realizados a fim

de determinar a possivel existéncia de um outro mecanismo.
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2.4 Comportamento magnético

Nesta secdo vamos estudar o comportamento magnético das nano-particulas quando su-
jeitas a um campo externo. Vamos comegar esse estudo considerando um nano-disco sobre
um substrato ndo magnético. A seguir vamos considerar o nano-disco depositado sobre um
substrato antiferromangético, com intuito de compreender o efeito de exchange-bias nessas es-
truturas. Vamos fazer trés aproximagdes para o substrato antiferromagnético: Com os spins
congelados em uma dada direcdo; considerando spins do tipo Ising; e, por fim, spins do tipo
Heisenberg cléssicos. Neste tltimo caso consideramos primeiro uma anisotropia de plano-facil

para o substrato e depois uma anisotropia de eixo-fécil.

2.4.1 Curva de Histerese de nano-particulas

Para simular o comportamento de uma nano-particula na presenga de um campo magnético
introduzimos o termo Zeeman no hamiltoniano. O campo serd aplicado na dire¢ao X, de modo

que, o hamiltoniano torna-se

3 14
i#] ij i

A =-JY spsj+DY T 3(siuy) (s, wiy) ~BY st. (2.14)
(i)

Ao aplicar o campo, o vértice sofre um deslocamento na direcdo perpendicular a ele. O
sentido do deslocamento depende do sentido de rotacao dos spins (veja figura 1.10). Podemos
definir um vetor para representar o sentido de rotagdao dos spins similar ao vetor velocidade
angular, isto €, vamos defini-lo da seguinte forma: q = Z se o sentido de rotacao é anti-horario
e q = —2 se o sentido de rotacdo € hordrio. Dessa forma, podemos dizer que o vortice sofre a

acao de uma forcga (a causa do deslocamento) na forma
F o< q x B, (2.15)

de modo que, aplicando um campo externo e observando o deslocamento do vértice, podemos

inferir imediatamente a quiralidade.

Na figura 2.19 mostramos os resultados obtidos em nossas simulagdes com campo ex-
terno B. Observamos claramente o aparecimento de pequenos degraus na curva de histerese
referente ao sistema com vortice (veja figuras 1.9 e 1.10 para referéncia). A origem destes

degraus estd no “pinning” devido a rede discreta.

Como o centro do vértice estd sempre localizado dentro de uma célula unitaria o seu des-

locamento serd discreto. Ou seja, no caso da rede quadrada, o centro do vortice se deslocara
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Figura 2.19: Reprodugio das curvas de histereses tipicas das nano-particulas, em (a) estado com vértice
(D =0,4) e em (B) estado capacitor (D =0, 1).

aproximadamente por um parametro de rede a. O degrau € a variagao da magnetizagao a cada
deslocamento. A variacdo da magnetizacao por spin (Am,) € inversamente proporcional ao ta-
manho linear do sistema L. Portanto, aumentando o didmetro do nano-disco a curva tendera a
ficar cada vez mais continua. Para nano-particulas de perfil quadrado temos que Am, = 1/L.

Para nano-discos, obtemos

ou seja, Amy =~ 0,900/L. A dedugdo dessas relagdes sdo apresentadas no apéndice A. Portanto,
para um nano-disco devemos observar uma salto na magnetizacao de aproximadamente Am, ~
0,090 para L = 10 e de Am, ~ 0,045 para L = 20. Na figura 2.20 mostramos em detalhe os
degraus tipicos das curvas de histerese. Nas nossas simulacdes observamos uma altura tipica
de aproximadamente Am, ~ 0,130 para L = 10 e de Am, ~ 0,065 para L = 20. Estes cdlculos

simples estdo em bom acordo com as simulagdes.
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Figura 2.20: Degraus das curvas de histerese vistos em detalhe. Em (a) para um nano-disco com L = 10
e em (b) para um nano-disco com L = 20. As altura desses degraus sao de Am, = 0,122 e Am, = 0,066,
respectivamente.



2.4 Comportamento magnético 47

Nossos resultados também mostraram que o campo de saturacao € diretamente proporcional

a interagdo dipolar, como mostrado na figura 2.21
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Figura 2.21: Campo de satura¢do em fun¢io da constante dipolar.

2.4.2 Efeito de Exchange-bias em nano-particulas

Nesta secdo vamos estudar um nano-disco ferromagnético depositado sobre um substrato
antiferromagnético. Nossos resultados mostram que o efeito de EB ocorre e as curvas de histe-
rese apresentadas na secdo anterior sofrem um desvio linearmente dependente com a interagao

de troca na interface FM-AFM.

Antes de mostrar os nossos resultados, vamos apresentar um modelo para esse sistema.
Devemos considerar trés termos de troca distintos: Um ferromagnético entre os spins da nano-
particula J; ; = Jy, outro antiferromagnético para o substrato J; ; = —J,, por fim, uma interagao

ferromagnética na interface J; ; = J;_. Teremos entdo,

A= A+ A+ A (2.17)
onde
A = =g Y, sivs),
<i7j>d
AP = I ) sis;, (2.18)
(i.)s
r%?dfs = —Jy Z Si*Sj,
<i7j>d7s

onde os simbolos significam: d spins do nano-disco, s do substrato e d — s entre nano-disco e

substrato.
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Para explorar as simetrias do problema, introduzimos uma anisotropia A na dire¢cao X. Com

todas essas consideracoes, o hamiltoniano € escrito como

N
H = — I Zsi'sj+JsZSi'Sj_Jd—s Z Si'Sj—AZ(Sf)Z
<i7j>P <17]>S <i7.j>d—s i
Np S"S'—3(S"U")(S"U") N
+ D§’ ] ’rs"f . 2 —BZS;C, (2.19)
i£] ij i

onde N, € o nimero de spins da nano-particula, Ny do substrato e N = N, + N, o nimero total

de spins.

Para completar o modelo, devemos fazer consideracdes sobre o tipo de rede. Olhando para
um dos esquemas de EB (figura 1.11 (a), por exemplo), vemos que o substrato deverd ter ca-
madas intercaladas de spins opostos. Uma forma de satisfazer esta condi¢do é considerar o
substrato uma rede cubica de corpo centrado (CCC) com superficie cortada na dire¢dao (100). A
rede CCC pode ser vista como duas sub-redes cubicas simples (CS) entrelacadas. Cada sitio de
uma subrede esta no centro da célula unitaria da outra subrede. Dessa forma, os primeiros vizi-
nhos de um sitio sdo os sitios da célula unitaria em que ele estd centrado (veja figura 2.22 (a)).
De outra forma, as subredes podem ser vistas como camadas intercaladas (figura 2.22 (b)),
onde os sitios vizinhos estdo em camadas distintas (na proxima camada inferior e superior),

satifazendo a condi¢ao acima.

Figura 2.22: Rede ctibica de corpo centrado vista como duas redes cibicas simples entrelagadas. Em (a)
especificamos as duas subredes ctibicas simples A e B. Em (b) mostramos como essas subredes também
podem ser vistas como camadas intercaladas, sitios da subrede A entre os da subrede B.

Em nossas simulacdes, vamos considerar o tamanho linear do substrato igual a duas vezes
o didmetro da nano-particula [30], i.e. L = 2L, condicdo de contorno periddica no plano-xy e

aberta na diregdo 2. Dessa forma, cada camada do substrato tem (L*)? = 4L? sitios. Sendo Lo
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numero de camadas, temos que o ndmero de sitios do substrato é
2
Ny =4L"L:. (2.20)

Com condicdes de contorno periddicas, devemos considerar L] par, i.e. L] = 2n com n =
1,2,3,---. Caso L] fosse impar o sentido da magnetizag¢do de subrede tenderia a se inverter
com a inversdo do sentido do campo, pois teriamos uma subrede com mais sitios que a outra.
Dessa forma, a magnetizagcdo espontinea da subrede com maior nimero de sitios minimizaria
a energia alinhando-se ao campo. Crescemos o nano-disco com geometria CCC sobre o subs-
trato, como mostra a figura 2.23. (Considerando uma rede CS, por exemplo, os resultados nao
se alteram qualitativamente). O sentido em que crescemos a nano-particula define o sentido
+2Z. Além disso, vamos definir as camadas a partir da interface. A primeira camada, tanto
da nano-particula quanto do substrato serd a da interface. A partir dai, contam-se as cama-
das da nano-particula (Cnd) no sentido +Z e as camadas do substrato (Cs) no sentido —Z, veja
figura 2.23 (a).

O+=0>0>»0 >0 =0=0+»0O 3°Ccnd
O—»O»0O»O>0>0O=0+»0—= 2°Cnd
OO DD+ O—+O—»O»D» 1°Cnd
AaOL a0l SOL SOl SOL SOl SO SO SO0 SOL S0 R0 2O OL SO NETYN
O OO DD OO DD+ 2°Cs

(a)

Figura 2.23: Nano-disco ferromagnético crescido epitaxialmente sobre um substrato antiferro-
magnético. Consideramos uma rede CCC com superficie cortada na direcdo (100). O substrato t€m
o dobro do tamanho linear do nano-disco, nimero par de camadas, condi¢do de contorno periddica no
plano-xy e aberta na direcdo Z. Em (a) mostramos um corte no sistema no plano-xZ passando pelo centro
do nano-disco. As camadas sdo identificadas a partir da interface FM-AFM, sendo Cnd do nano-disco e
Cs do substrato. Em (b) mostramos o sistema em perspectiva.

Neste estudo consideramos trés aproximagdes para o substrato: Primeiro com spins conge-
lados na direcdo X; a seguir spins tipo Ising, que podem assumir os valores +X ou —X; e por
fim, spins do tipo Heisenberg cléssico, definidos na superficie de uma esfera de raio 1. Nesta
ultima aproximacao, consideramos dois casos para a anisotropia, uma com plano-fécil e outra

com eixo-facil de magnetizacgao.
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Substrato Congelado

Nesta aproximacgao consideramos o substrato com spins fixados na dire¢do X. A interacao

da nano-particula com o substrato serd descrita apenas por um campo efetivo, na forma
Berr=4Ja—s,

aplicado na primeira camada da nano-particula, de modo que o hamiltoniano do sistema sera

Ng—s g —3(s ) (S
=0y Y sesj—4y s Y si+DY (S’r;l”)(sf i) gy @an
(i) z 7 i i

O gréfico de histerese obtido das simula¢des € mostrado na figura 2.24 para dois valores do
acoplamento J;_;. Observamos o EB como esperado. Observamos que Bgp = |Bgp| apresenta

um comportamento linear em fun¢do da interacao J;_ g, como mostra a tabela 2.6 e a figura 2.35.
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Figura 2.24: Curvas de histerese considerando os spins do substrato congelados, para D =0,2 e L = 10.

Substrato Ising

Consideramos agora o substrato com spins do tipo Ising, podendo assumir os valores +X ou
—X. Assim sendo, um spin qualquer do substrato pode ser escrito como §; = ¢;X, onde g; = *+1.

Aqui teremos s)zc = 1 para os spins do substrato. Portanto, o termo de anisotropia serd constante>.

30 termo de anisotropia nesse caso é o mesmo para o substrato fixo mostrado no apéndice B.



2.4 Comportamento magnético 51

Como no Método de Monte Carlo lidamos com diferencas de energia, ele podera ser ignorado.

Além disso, o termo de troca do substrato pode ser escrito como
%s =J; Z Si*S; =J Z qiq;,
<l7]>Y <17]>v
e o termo de troca da iterface como
= —Tas Y sesi=—Jas Y, sish,
<i7j>d—s <i7j>d—s

com s; = g quando o k-€simo sitio pertencer ao substrato. Podemos reescrever o hamiltoniano

mostrado na equacgao 2.19 na forma

Np Sl'SJ—S(Sl'uU S/ ulj x
Ho=—Jg Y sisi+Is Y, qiqj—Jas Y, siSi+DY, 3 BZS
(i.J)p (i.0)s (i) ps i#] ij
(2.22)
O fendmeno de exchange bias s6 ird acontecer para uma certa relacdo entre espessura do

substrato L}, didmetro da particula L e das constantes de troca Js € J;_, dada por

Jo—sL
L> ‘;SSZ.

(2.23)

A demonstragdo dessa relacao € apresentada no apéndice C.

Observando esta condi¢do, também obtivemos um desvio nas curvas de histerese em fung¢ao
da interacdo de troca da interface (figura 2.25). Aqui o Bgp também terd um comportamento
linear em fungdo de J;_ g, como ilustrado na figura 2.35, cujos dados sao apresentados na ta-
bela 2.6.

Substrato Heisenberg - Plano Facil de Magnetizacao

Consideramos, finalmente, os spins do substrato como do tipo Heisenberg. Vamos consi-
derar inicialmente o caso de simetria de plano-facil. Neste caso reescreveremos a equagdo 2.19

considerando um plano de magnetizacao facil (A < 0)

N
H = — Iy Z Si'Sj+Js Z Si'Sj —Jy—s Z Si'Sj—l—AZ(SlZ)Z
<i:j>[7 (iJ)s <i7j>ps l
NI’
SiS;j —3(s;-u;;)(sj-u;
+ D§’ / (’r:’.”) i) BZSx (2.24)
i#] ij

As curvas de histerese sdo mostradas na figura 2.26. Nesse gréfico estd claro que ndo ha
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Figura 2.25: Curva de histerese apresentado exchange-bias para spins do substrato tipo-Ising. Para
D=0,2, j;=0,5¢ L=10.

um deslocamento dessas curvas em fungdo da interagc@o de troca na interface FM-AFM.
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Figura 2.26: Curvas de histerese para o substrato Heisenberg com plano-facil para J; =0, 1 e 0,4. Os
outros parametros sdao: A=1,D=0,2e J; =0,5.

Olhando para a configuracdo de spins, observamos que o vortice € impresso nas camadas
do substrato. Vamos considerar primeiro o caso em que a troca na interface é ferromagnética.

Nesse caso, o virtice que aparece na primeira camada do substrato vai ter o mesmo sentido de
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rotacdo do vortice formado na nano-particula. O sentido de rotagc@o vai alternando de camada
em camada do substrato, como mostrado esquematicamente na figura 2.27. Aplicando um
campo magnético o vortice se deslocard. Quando o campo fizer a magnetiza¢ao do nano-disco
saturar, os vortices observados no substrato também desaparecerdo. Além disso, observamos
que a magnetizacdo da primeira camada do substrato sempre estard no mesmo sentido do campo
de saturacdo. Ou seja, se o campo de saturagdo € positivo (negativo) a magnetizacao da primeira
camada também serd positiva (negativa). A magnetizacdo de subrede do substrato gira junto
com a magnetizacdo espontanea da nano-particula (veja figura 2.27). Esse fato se deve aos
spins do substrato poderem apontar em qualquer sentido no plano. Assim sendo, ndo haverd
uma barreira de energia a ser vencida para mudar o sentido da magnetizacdo de subrede. Dessa
forma, as configuracdes de spins mostradas nas figuras 1.11 (a) e (b), condicdes para se observar

o EB, nao sao satisfeitas.

Nano-disco

/mada
4

Nano-disco

4
4

() (d)

Figura 2.27: Esquema da configuracdo de spins para o substrato tipo Heisenberg, com plano de
magnetizacdo fécil e integral de troca ferromagnética na interface. Em (a) mostramos a configuragdo
observada para o campo de saturagdo no sentido —X, em (b) campo aplicado nulo e em (c) campo
de saturacdo no sentido +X. Em (d) mostramos o ponto na curva de histerese para cada uma dessas
configuragoes. Essas configuragdes foram obtidas aumentando o campo do valor de saturacido negativo
até o positivo. A quiralidade do vértice no nano-disco é degenerada.

-500 0 500

Se a interacao de troca da interface for antiferromagnética, a situaca@o se inverte. O vortice
impresso na primeira camada do substrato terd sentido de rotacdo oposto ao da nano-particula
(veja figura 2.28). Além disso, a primeira camada do substrato terd spins opostos ao sentido do
campo de saturac@o. Se o campo de saturacdo € positivo (negativo) a magnetizacao da primeira

camada serd negativa (positiva). A magnetizacdo de subrede do substrato serd invertida da
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mesma forma. Portanto, as configuracdes de spins mostradas nas figuras 1.11 (c) e (d) ndo sdo

satisfeitas.
Nano-disco 9 L Nano-disco CD
6
1 Camada 1 Camada
5
2 Camada 2 Camada

Nano-disco

6
/->
/<-

(c)

Figura 2.28: Esquema da configuragéo de spins para o substrato tipo Heisenberg e integral de troca an-
tiferromagnética na interface. Em (a) mostramos a configuracdo observada para o campo de saturacdo no
sentido —X, em (b) campo aplicado nulo e em (c) campo de saturaciio no sentido +x. Em (d) mostramos
o ponto na curva de histerese para cada uma dessas configuragdes. Essas configura¢des foram obtidas
reduzindo o campo do valor de saturacio positivo até o negativo, a quiralidade do vortice no nano-disco
¢é degenerada.

Assim, como no caso do substrato ndo-magnético, o campo de saturacdo é uma fungdo
linear da constante dipolar, como pode ser visto na figura 2.29. Além disso, observamos que
o campo aplicado necessdrio para saturar a nano-particula serd menor na presenca do substrato
magnético. Isso se deve ao fato de que o campo efetivo gerado pelo substrato ird contribuir com

0 campo magnético externo.

Substrato Heisenberg - Eixo Facil de Magnetizacao

Nesse caso, o hamiltoniano toma a forma original proposta pela equacao 2.19, ou seja,

N
H= — Iy Z S,'~Sj—|—.]s Z Si'sj_Jd—s Z S,"Sj—AZ(S)iC)z
<i7j>P <iaj>s <i7j>ps i
Np N
SS_B(Su)(Su)
+ D§l ] ’rs.” . 2 —st;‘. (2.25)
7] 1y i

Os spins do substrato se comportardo como spins do tipo Ising[60, 61] se

Ja—s

A> :
AL

(2.26)
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Figura 2.29: Campo de saturagdo em func¢do da constante dipolar para os substratos ndo magnético
(circulos) e Heisenberg com eixo de magnetizagdo facil (quadrados).

veja apéndice D.2. Para valores que ndo satisfazem essa relagdo, nio se observa o efeito de
EB. Neste caso a curva de histerese fica mais larga, ou seja, o campo de saturacdo aumenta em
ambos sentidos de B, como visto na figura 2.30. Nas configuracdes de spins, mostradas nessa
mesma figura, observamos que a magnetizacdo da primeira camada do substrato competird com
o campo aplicado, logo antes de saturar. Dessa forma, o campo necessario para saturar a nano-

particula aumentara.

Além dessa condicdo, devemos garantir que o substrato permanecera antiferromagnético
para todo o intervalo de valores de campo aplicado. O campo maximo que poderé ser aplicado,
para garantir também essa condicao, vai depender de A e J;. Fixando a anisotropia através da
condicdo expressa pela inequagdo 2.26, nés podemos determinar o comportamento do subs-
trato com o campo magnético. Na figura 2.32 mostramos um diagrama onde observamos trés
configuracdes possiveis para o substrato: Antiferromagnético (AFM), spin-flop (SF) e satu-

rado (S), veja figura 2.31.

As linhas pretas com simbolos foram obtidas por simula¢do. A linha vermelha foi obtida
comparando a energia do substrato nos estados AFM e S. Através dessa andlise, para se observar
o EB, o campo aplicado deve obedecer a seguinte relacao,

K 1
B< (1 - —) : (2.27)
gHpO L;
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Figura 2.30: Curvas de histerese para vérios valores de anisotropia, para D = 0,3, L=10,J;,=2,0 ¢
Ji—s =0,8. No primeiro grafico mostramos as curvas paraA =0,1 e A = 0,2, onde ndo observamos EB.
A configuracio de spins dos pontos (a), (b), (c) e (d) sao mostrados abaixo. No outro grafico mostramos
as curvas paraA =0,4,A =0,6 e A = 0,8, onde observamos o EB.
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Figura 2.31: Configuragdes de spins possiveis para o substrato do tipo Heisenberg: Em (a) antifer-
romagnético (AFM), em (b) a spin-flop (SF) e em (c) saturado (S). As cores identificam as suberedes,
spins vermelho sao da subrede A e spins azuis da subrede B. Como para a rede CCC as subredes estao
em camadas distintas, entdo, temos que, a primeira camada do substrato pertence a subrede A e segunda
camada pertence a subrede B, por exemplo.

ve)
[
T

Figura 2.32: Diagrama mostrando as fases do substrato, antiferromagnético (AF), saturado (S) e spin-
flop (SF), no espaco de campo aplicado em funcdo integral de troca do substrato. As linhas pretas com
simbolos corresponde a resultados de simulagdes e, a linha vermelha sem simbolos, resultado analitico.
Os parametros utilizados foram A =1,0,D0=0,3,J;_,=0,1,L=10e L} = 2.

onde K € arigidez de troca, dada pelo equacdo 1.3, que pode ser escrita como

nJSG2
==

K

(2.28)

Como discutido, K € um parametro para avaliar o esfor¢o necessario para mudar a orientacao
dos spins. Respeitando essa inequacao, o campo ndo € forte o suficiente para mudar a configuragao
dos spins impostas pelo termo de troca, neste caso a configuracdo antiferromagnética. A

demonstracdo dessa relacdo € apresentada no apéndice D.



2.4 Comportamento magnético 58

Como fizemos,a=1,0=1,g=1¢e ugp =1, e pararede CCC n = 8§, temos que

1

B < 8J; (1 - E) . (2.29)
<

Neste diagrama utilizamos os seguintes parametros, A = 1,0, D =0,3, J;_,=0,1,L=10¢

L} = 2. Substituindo L] = 2 na equagdo 2.29, temos que, analiticamente, 0 campo magnético

maximo que podera ser aplicado nesta situacao é
Bax = 4J5, (2.30)

que corresponde a linha vermelha do diagrama. Vamos olhar agora para os pontos obtidos por

simulacdo. A reta que melhor ajusta os pontos que separam a fase AFM da fase S € dada por
B =5 =13,986(1)J;+0,000(1).
A reta que melhor ajusta os pontos que separam a fase AFM da fase SF € dada por

BAF=SE — 3 88(3)J5+0,06(3).

max

Portanto, o valor da estimativa analitica para o campo maximo concorda com os obtidos pela
simulagdo, corroborando a andlise. Uma vez satisfeitas todas essas condi¢des, o nimero de
camadas do substrato ndo tem influéncia no comportamento magnético do nano-disco, como
pode ser visto na figura 2.33. Nesta figura, fica claro que a curva de histerese € a mesma para o

substrato com L] =2 e L] = 4.

| Fr—
;: ; ﬂ--OLzzz
0.5 f/ wal, =4 |
: ’
mxo
'
05—
7
_II;J
-1 -0.5 g 0.5 1

Figura 2.33: Comportamento magnético do nano-disco em fungio da espessura do substrato. Aqui
utilizamos D =0,3,A=2,0,/,=0,5¢e¢ J;_,=0,2
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Contudo, observamos que o deslocamento das curvas de histerese, figura 2.34, € similar
aos casos estudados anteriormente. Na tabela 2.6 apresentamos os valores do campo de EB e
na figura 2.35 ilustramos o comportamento linear de seu médulo. Este comportamento linear é
descrito pela equagao 2.31. Essa reta foi obtida pela regressao linear da média dos valores para

os trés tipos de substrato (veja tabela 2.6).

0.5

05 =

Figura 2.34: Curvas de histerese apresentado exchange-bias com spins do tipo Heisenberg cldssico.
D=0,3,A=1,0eJ;=2,0
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Figura 2.35: Campo de exchange bias em fun¢do da integral de troca da interface, para os substratos
congelado, tipo Ising e tipo Heisenberg cldssico.
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Tabela 2.6: Campo de Exchange Bias para os trés tipo de substratos e a média entre eles em funcédo da
troca na interface.

Ji—s  Fixo Ising  Heisenberg média
0,1 0.14(1) 0.14(1) 0.13(1)  0.14(1)
0,2 0.27(1) 0.27(1) 0.26(1)  0.27(1)
0,3 0.40(1) 0.40(1) 0.39(1) 0.40(1)
0,4 0.53(1) 0.53(1) 0.52(1)  0.53(1)
Bgg = 1,300(1)J;_s —0,010(1). (2.31)

Contudo, podemos afirmar que, em certas condi¢des, a aproximagao do substrato por spins
fixos € suficiente para determinar o comportamento de exchange bias em nano-particulas mag-
néticas. Essas condi¢des sdo: Eixo de magnetizacdo facil com anisotropia forte, campo de

saturacdo alto e, por fim, interacdo de troca na interface fraca respeitando a inequacao 2.23.



61

3 Conclusao

Neste trabalho discutimos a formacdo de vortices magnéticos em nano-particulas, assim
como o seu comportamento termodinamico. Fizemos este estudo via simulacdo computacional,
implementando algoritmos de otimizagcao por Monte Carlo e de dinamica de spins. Em alguns

casos, quando possivel, completamos nossos argumentos com aproximagoes analiticas.

Usamos um modelo de pseudo-spins cldssico para a nano-particula através da soma do
termo de troca de Heisenberg e da interagdo dipolar. Com intuito de reduzir o custo computaci-
onal das nossas simulacdos, avaliamos a possibilidade de se fazer um corte na interacdo dipolar.
Essa possibilidade se mostrou invidvel devido as distor¢des no estado fundamental quando com-
parados ao sistema sem corte. Avaliamos também a influéncia do tipo de rede e da geometria

da nano-particula na formagao do vortice.

Para um nano-disco, avaliamos as redes quadradas, triangulares e hexagonais, com uma

e duas camadas. Observamos trés regides distintas no espaco de parametros do modelo, i.e.
intensidade da interagdo dipolar D/J em fungdo do didmetro do nano-disco L. Sendo, regido
I em que o estado capacitor é mais estavel, regido II, onde o vortice fora-do-plano € o mais
estavel, e regido III, em que vortice planar é mais estdvel. A linha que separa as regides que
formam vortices da que forma capacitor tem um comportamento do tipo lei de poténcia, na
D 1

D_Dy, 1 _
forma 7 =7 T A(T+BL2)

por uma linha de inclinacdo nula. A regido com voértice fora-do-plano nio € observado para

. A regido onde os dois tipos de vortices sao observados € separada

rede triangular em uma camada. A rede quadrada apresentou a maior regiao com vortices fora-

do-plano, regido essa que aumenta aumentando o nimero de camadas da nano-particula.

Avaliamos também nano-particulas cuja forma geométrica é um prisma de base quadrada.
Para uma e duas camadas, o comportamento € similar ao nano-disco. Aumentando o nimero
de camadas, aparece uma magnetizacdo nas arestas perpendiculares a base. Concentramos
o estudo para parametros do modelo em que vértices sdo formados nas camadas paralelas
a base. Dessa forma, observamos que o sentido da magnetizacdo das arestas depende da
polarizacdo do vortice. O carater antiferromagnético da interacdo dipolar determina este com-
portamento. Quando a magnetizacdo do centro do vortice € maior que a das arestas, todas as
arestas tem magnetizacao oposta a polarizacdo. Quando sdo da mesma ordem de grandeza uma

aresta somente terd magnetizacao no mesmo sentido da polarizacdo. E, finalmente, quando a
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magnetizacdo do centro do vortice € pequena em relacio a das arestas, observamos duas com
magnetizacdo no sentido da polarizacao e duas opostas. Observamos que as arestas com mesmo
sentido de magnetizacdo sao adjacentes. A configuracdo total de spins torna proibitivo o caso

em que as arestas com magnetizacao no mesmo sentido sejam diagonalmente opostas.

Avaliamos essa mesma dependéncia em nano-particulas triangulares e o resultado é simi-
lar, com a diferenca de que somente dois tipos de configuragdes de arestas foram observados.
Para magnetizacdo do centro do vortice muito maior que as arestas observamos todas elas com
magnetizacdo oposta a polarizagdo. Caso contrdrio, uma aresta com magnetiza¢ao no sentido

da polarizagao.

Aumentando a temperatura pares vOrtice-antivortice sdo criados no sistema. Acredita-se
que esses pares sao responsaveis pela inversdo da polarizacdo. No entanto, observamos a in-
versao da polarizagcdo aleatoriamente a temperaturas bem abaixo daquelas em que estes pares
comegam a aparecer. Portanto, faz-se necessario um estudo mais extensivo sobre o mecanismo

de inversao de polaridade.

Em contato com um campo magnético, uma nano-particula no estado vortice apresenta uma
curva de histerese tipica, em que ndo existe magnetizacao remanescente. O campo de saturacdo
depende do valor da intensidade da interag@o dipolar D/J. Quanto maior D/J maior serd este
campo. Se a nano-particula estd em contato com um substrato antiferromagnético observamos
o efeito de exchange-bias (EB). Modelamos o substrato por uma camada fixa de spins, por
camadas de spins tipo Ising e por spins do tipo Heisenberg cldssico. Em todas esses casos
observamos uma dependéncia linear entre o campo de exchange-bias (deslocamento da curva)
em funcdo da interacdo de troca entre nano-particula e substrato, na forma Hgp = 1,30J,_j,
para rede cristalina CCC e nano-particula crescida epitaxialmente sobre o substrato. Para ob-
servarmos o efeito de exchange bias o substrato devera ser de eixo de magnetizacdo facil, como

A > mJ;_s/ALS, e campo aplicado na diregao desse eixo. Além disso, esse campo deverd ser

de.vI_J
Jg 2°

for de plano de magnetizacao fécil o campo de saturacdo da nano-particula serd menor quando

menor que (8 — %) Js e a espessura do substrato maior ou igual a Caso o substrato
4

comparado com um substrato ndo-magnético e também nao apresentara o efeito de EB.
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APENDICE A - Formacdo de degraus nas curvas de
histerese

Em nossas curvas de histerese observamos a formacdo de degraus. Uma andlise da fi-
gura 1.10 pode nos ajudar a entender este fato. Na figura 1.10 (a) o vértice estd no centro
da nano-particula e as regides com magnetizacao no sentido do campo e no sentido oposto
sdo idénticas. Na figura 1.10 (b), o vortice se deslocou de um parametro de rede. Observa-se
um aumento na regido com magnetizacao no sentido do campo. Vamos chamar esta variagao
na area de AA,. Concomitantemente, observamos uma redu¢do na regido com magnetizacao
oposta ao campo, que chamaremos de AA_. Para calcular a variacdo da magnetizacdo devemos
contabilizar o nimero de spins que se alinharam na dire¢ao do campo e o nimero de spins que
nao estdo mais na direcao oposta. Ou seja, devemos contabilizar os spins em AA; eem AA_ e
soma-los. Assim sendo,

AM, = pseAA + pseAA_, (A.D)

onde e é a espessura do nano-disco e ps; € a densidade de spins. Como e = al,, podemos
escrever que
AM, = psal,(AA; +AA_), (A.2)

Na figura A.1, onde detalhamos essas areas, podemos notar que as variacdes das areas po-
dem ser obtidas através da diferenca entre areas de triangulos. A base de todos estes triangulos
possuem o mesmo valor b = /2aL/2. AA, corresponde a regido hachurada na figura A.1 (b) e
AA_ aregido hachurada na figura A.1 (c). O tridangulo interno da figura A.1 (b) e o externo da
figura A.1 (c) s@o idénticos e sao formados quando o centro do vortice coincide com o centro do
nano-disco. Vamos chamar a altura desses triangulos de 4. O tridngulo externo da figura A.1 (b)
e o interno figura A.1 (c) sdo formados com o centro do vértice deslocado do centro do nano-
disco de um parametro de rede. Portanto, as alturas desses tridngulos sioh' =h+aeh” =h—a,

respectivamente. Dessa forma, temos que

bi' bh 1
M, =222
T Ty T
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X)X
X1

Figura A.1: Esquema da magnetizacdo em vértices. Em (a) a linha tracejada indica o esquema da
magnetizacdo quando o centro do vortice estd no centro do nano-disco e a linha continua o esquema
quando o vértice desloca de um parametro de rede. Em (b) a drea hachurada indica o aumento da regido
com magnetizagdo no sentido do campo magnético, que pode ser calculado pela diferenca das areas
entre os tridngulos tragados. Em (c) a drea hachurada indica a redu¢fo da regido com magnetizagdo no
sentido oposto do campo magnético, que também pode ser calculada como a diferenca das areas dos
tridngulos tracados. Em (d) mostramos o esquema de magnetizagdo similar ao mostrado em (a) para uma
nano-particula quadrada. Apesar de nao termos resultados para curva de histerese neste tipo de nano-
particula, este esquema mostra de forma mais clara a motivacdo de termos tragado tridngulos, j4 que a
magnetizacdo segue a direcao das arestas.

(a) (b)

e
bh bh" 1
AM_=———=—ab
2 2 2"
Portanto,
2
A, =AA_ = %cﬁL. (A.3)
Substituindo essa relacdo na equagdo A.2, temos que
2
AM, \/_psa3LLZ, (A.4)

T2
Para podermos comparar com os resultados das simulacdes devemos dividir esse valor pela
magnetizacdo de saturacdo, ja que medimos a magnetiza¢do por spin. Como o volume total do
nano-disco é V = wa’L,L? /4, temos que Mg = psn'a3LzLTz. Contudo, a altura dos degraus nas
curvas de histerese sera de

AM, 2v21 0,900

~ A5
Mg T L L (A-5)

Amy =

Repetindo a mesma conta para uma nano-particula quadrada, ou seja, considerando a base dos

tridngulos b = aL e o volume total da nano-particula V = a>L?Lz, temos que

1
Amy = . (A.6)
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APENDICE B - Campo efetivo gerado pelo substrato

Podemos tratar a interacdo de uma nano-particula depositada sobre um substrato antiferro-
magnético através de um campo efetivo. Aqui vamos demonstrar a deducio deste campo con-
siderando os spins do substrato congelados, ou seja, fixados em um sentido. Como discutido,
para se observar o EB as camadas do substrato devem ser intercaladas com spins apontando em
sentidos opostos. Vamos fixar os spins na dire¢cdo do campo aplicado, i.e. na dire¢dao X. Uma
camada terd spins apontando no sentido +X e outra no sentido —X. Sem perda de generalidade,

vamos definir a primeira camada do substrato com spins no sentido +X.

Os termos de troca H;, de anisotropia H, e de campo aplicado nos spins do substrato H;
serdo constantes neste caso (veja secdo B.1). Como no método de Monte Carlo lidamos com
variagdo de energia, esses termos constantes irdo se cancelar, portanto, podem ser ignorados no

modelo (equacdo 2.19).

A unica contribuicdo do substrato sera no termo de troca na interface, que pode ser escrita

como N
d—s
%’jdﬂ =—Jg_s Z Si*Sj = —Nd—sJq—s Z Sk (B.1)
<i7j>d73 k

onde N;_; € o nimero de sitios da nano-particula que estdo localizados na interface e n;_; € o
numero de primeiros vizinhos que cada um desses sitios possui no substrato. Essa avaliagdo foi
feita da seguinte forma: Suponha um spin qualquer da nano-particula que esteja na interface,
vamos chama-lo de s,. Como definimos os spins da primeira camada do substrato apontando no
sentido +X, temos que s, - §; = 5}, Vs; vizinho de s, no substrato. Dessa forma, a contribuicido
de s, para o termo de troca na interface serd igual a —ny_gs,. Somando a contribuicdo dos
Ny spins dessa regido chegamos na equacdo B.1. Da forma que construimos a rede ny_; = 4.

Assim sendo, podemos considerar o hamiltoniano do sistema como

Ny s —3(si Wi ) (S W
= _J<Z>s,-.sj_4]d_s y s;+D§ 5% (S‘r;’”)(sf uy) ~BY . (B.2)
i,j k i#j ij i

Voltamos para a notagdo antiga, ja que neste modelo ndo precisamos nos preocupar em espe-
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cificar os spins do substrato. De fato, este hamiltoniano € equagdo 2.14 acrescida do termo de
troca na interface, que avaliado tomou forma similar ao termo Zeeman. Ou seja, o substrato

gera um campo efetivo (B, sy = ny_sJy—,) aplicado na primeira camada da nano-particula.

B.1 Termos constantes

Os termos de anisotropia e de troca do substrato, mostrados no hamiltoniano do sistema

(equacdo 2.19), para este caso sao

Mo = —4ALPLEA (B.3)
e
A = —16J,L*(LE —1), (B.4)
respectivamente. Chegamos nestas constantes da seguinte forma: Por construcio s2 = 1 e
s;-8; = —1 para todos os spins do substrato. Pela forma com que os spins estdo congelados,
temos que
N

%s =Js Z Si-8; = _Jleva
(i.J)s

onde N; € o nimero de sitios do substrato e N, € o nimero total de ligacdes entre primeiros

vizinhos destes sitios. Como visto anteriormente, Ny = 4L2L%v (equacdo 2.20), assim sendo
M, = —N,A = —4L2 LA

como afirmado. Para o termo de troca, devemos encontrar N;,. Seja n, o nimero de primeiros
vizinhos que cada sitio possui. A principio podemos pensar que, como cada spin possui n,
vizinhos e o substrato possui N spins, teremos Nj, = n,Ny ligagdes entre primeiros vizinhos
no substrato. No entanto, a primeira e dltima camada possuem fronteira aberta na direcao Z.
Portanto, os L2 = 4L? sitios de cada uma dessas camadas possuem na verdade 7, /2 vizinhos.
Ou seja, super-estimamos o valor em 2 x 4L%n, /2 ligacdes. Assim sendo, devemos subtrair
essas ligacdes do niimero total ji contabilizado, portanto, N;, = n,N; — 4n,L>. Além disso,
devemos dividir esse nimero por dois. Pois, como a ligacao entre os sitios i e j € a mesma que a
entre os sitios j e i, esse valor estd duplicado. Dessa forma, N;, = n,N;/2 — 2nvL2. Substituindo

a equacgao 2.20 (N; = 4L2L§) nessa relagdo, temos que

Ny, =2n, L2 (L5~ 1). (B.5)
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Como, para a rede CCC, n, = 8, temos que
A = —JNp, = —16J,L*(LE — 1),

como queriamos demonstrar.

Além desses termos, também sera constante o termo Zeeman aplicado aos spins do subs-
trato. Como consideramos um nimero par de camadas, essa constante serd zero (J7,° = —BY ;57 =

0), j4 que metade dos spins apontam no sentido +X e a outra metade no sentido —X.
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APENDICE C - Condigdo de espessura minima

Quando consideramos o substrato com spins do tipo Ising, observamos que o fendmeno de
exchange bias s ird acontecer para certos valores de espessura do substrato (L?). Essa espessura
deve obedecer uma relacdo entre diametro da particula L e das constantes de troca J; € J;_g, dada
por

L > JU}—:S% (C.1)
Essa relagcdo foi obtida da seguinte forma: Suponha que a magnetizacdo da primeira camada
do substrato aponte no sentido —X e aplicamos um campo magnético suficiente para saturar o
nano-disco no sentido oposto, i.e. +X (veja figura C.1). A configuracdo de spins obtida quando
a espessura obedece a condicdo acima é mostrada na figura C.1 (b), cujo esquema € apresen-
tado na figura C.2 (a). Vamos chamar essa configuracdo de estado substrato-monodominio.
Esta configuracdo concorda com a condi¢@o para observamos o EB (figura 1.11 (b)). Ja para
espessuras que nao obedecem a inequacao C.1, os spins do substrato irdo acompanhar o sentido
de seus primeiros vizinhos no nano-disco. Assim sendo, uma regido cilindrica, logo abaixo
do nanodisco, terd a sua magnetizacdo de subrede invertida (veja figura C.1 (c) e esquema na
figura C.2 (b)). Podemos entender essa regido como um dominio AFM cilindrico. Vamos cha-
mar essa configuracdo de estado substrato-multidominio. Devido a essa inversdo no sentido dos

spins, ndo é possivel observar o efeito de EB neste caso. A condi¢do de espessura minima é

obtida olhando para diferenca de energia entre estes dois estados.

Seja {8} o conjunto dos spins ordenados na configuracao do estado substrato-monodominio,
e {8’} o conjunto dos spins ordenados na configura¢io do estado substrato-multidomino. A

diferenca de energia A7 entre esses dois estados é
A = ({8}) — A ({8'),

onde #({Q}) é o hamiltoniano mostrado na equago 2.22 avaliado para os spins do conjunto
{Q}. Portanto, 57 ({S}) é a energia do estado substrato-monodominio e .7 ({S'}) € a energia

do estado substrato-multidomino.
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Figura C.1: Em (a) mostramos o ponto de interesse (i) na curva de histerese que usamos para a anélise da
espessura minima. Em (b) e (c), mostramos a configuracio de spins da nano-particula e do substrato neste
ponto, com um corte no plano-xXZ passando pelo centro do nano-disco. Em (b) o substrato apresenta a
primeira camada com magnetizagdo no sentido oposto ao da saturagdo do nano-disco. Em (c) observamos
que a regido do substrato logo abaixo do nano-disco tem o sentido dos spins invertidos. A configuracio
de (b) € observada quando a condi¢do de espessura minima € obedecida e a de (c) caso contrério

B

Nano-disco Nano-disco

2 LI > =N
/ e / /(- S /
/ 3 / 2 ¢ /

— (a) (b)

2 Camada
Figura C.2: Esquema da configurac@o de spins para as duas primeiras camadas atomicas do substrato
tipo Ising com campo aplicado H = +H . Em (a) mostramos a situacdo em que o substrato apresenta
um monodomino AFM, chamado de estado substrato-monodominio. Em (b) observa-se um dominio
magnético AFM cilindrico no substrato, chamado de estado substrato-multidominio. As demais camadas
seguem o mesmo padrdo de intercalacdo. A configura¢do de spins do nano-disco € representada por
apenas uma camada atdmica, ja que todas as outras sdo similares.

Como {S} e {8’} diferem apenas pela regido cilindrica no substrato, somente os termos de
troca do substrato .77 e da interface %’jd’S serdo distintos nas duas situacoes citadas, ja que
o termo de troca para o nano-disco e o termo dipolar dependem somente da configuracao da
nano-particula. O termo Zeeman também serd idéntico para ambos os estados, pois a inversao
no sentido dos spins do substrato ndo altera a quantidade de spins na dire¢ao do campo, lembre-

se que estamos considerando L; par.
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Assim sendo, podemos escrever que a diferenca de energia €
A = A + A, (C.2)

onde

A = AP ({8}) — A ({8'))
¢ a diferenca de energia de troca do substrato e
AT = A ({SY) — A (S

¢ a diferenca de energia de troca da interface.

Diferenca de energia de troca do substrato

Para o estado substrato-monodominio todas os primeiros vizinhos tem sentidos opostos,

assim sendo,

27 ({8}) = =N,

onde Nj, é o nimero total de ligacdes no substrato. Para avaliar .72*({S'}), devemos conta-
bilizar quantos primeiros vizinhos estdo alinhados. Vamos chamar esse numero de Nj,,. Em
seguida, devemos subtrair esse valor de N, na relagdo acima e somar a contribuicdo desses

spins no hamiltoniano (JSNZV_ f), ou seja,
H;°({8'}) = JiNpy, = Js(Nyy = Niy, ).

Além disso, podemos somar e subtrair J;N,, da energia de troca do substrato-monodominio
H({SY) = —JNiy, — Js(Npy — Nivy).

Dessa forma,
A%S = _2JSNlVf7

onde Nj,, € o numero de ligagdes entre os spins que estdo dentro da regido cilindrica com os
que estdo fora. Assim sendo, Ny, y serd igual a drea lateral do cilindro (7LL}), vezes a densidade

superficial de ligacdes o;, portanto

A = =2nLLio}J;. (C.3)
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Diferenca de energia de troca da interface

Agora devemos avaliar a diferenca de energia de troca na interface. Olhando para o es-
quema mostrado na figura C.2, vemos que, para o substrato monodominio, os spins da particula
sd0 opostos aos do substrato. Para o substrato multidominio, eles estdo alinhados. Portanto,

podemos afirmar que

H(S) = = A (S).

Dessa forma,

AATS = 2.4775({8'}). (C.4)

Por sua vez, %ﬁd—s (8") pode ser obtido contando o nimero de ligagdes de primeiros vizi-
nhos na interface. Ou seja, a drea da interface wL?/4 (4rea da base da nano-particula), vezes
o1,

nL?

() = =0 (C.5)

Substituindo essa relacdo na equagdo C.4, temos que

nL?
A = =01 (C.6)

Diferenca de energia total

Finalmente, substituindo as equacdes C.3 e C.6 na equacdo C.2

nl?
A = TGle—S — ZELLEG[JS.

A condigdo de existéncia do EB ¢ satisfeita quando A7 < 0, ou seja, o estado substrato-

monodominimo minimiza a energia. Portanto,

nl?
TGle_S — 27[LL§GIJY < 0.

Isolando L}, chegamos na inequagéo C.1.



72

APENDICE D - Limite para o campo aplicado

Considerando os spins do substrato como do tipo heisenberg classico e eixo de magnetiza¢ao

facil, devemos garantir que ele ndo ird saturar ou passar por uma fase do tipo spin-flop. Essa
K 1

B < (1 — —) , (D.1)
HUBZO L;

onde up é o magneton de Bohr, g é o fator de Landé e K € a rigidez de troca. Por sua vez, a

condicdo é obedecida se

rigidez de troca pode ser escrita como

2
a

onde n,; € o nimero de primeiros vizinhos dos spins do substrato, a é o pardmetro de rede e ©

o moédulo do spin. Neste trabalho fizemos, ug =1,g=1,a=1¢e o = 1, portanto,

1
Binax = nysJs (1 - E) . (D.2)
Z
Para a rede CCC n,; = 8, portanto,
1
Biax = 8J (1 — L_g) ) (D.3)

Na figura 2.32 mostramos um diagrama onde observamos as trés configuracdes possiveis
para o substrato: antiferromagnético (AFM), spin-flop (SF) e saturado (S), veja figura 2.31.

Vamos chamar esses estados de substrato-AF, substrato-SF e substrato-S, respectivamente.

Para mostrar essas relacdes, vamos considerar o caso em que a primeira camada do substrato
tem magnetizacdo no sentido +X e aplicamos um campo até saturar o nano-disco no sentido

oposto (veja figura D.1 (d)).

Vamos definir {S} como o conjunto dos spins ordenados na configuragéo do estado substrato-
AF (veja figura D.1 (a)) e {S'} o conjunto dos spins ordenados na configuragdo do estado

substrato-S (veja figura D.1 (c)).
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Figura D.1: Esquema da configuragdo de spins para o substrato tipo Heisenberg, eixo de magnetiza¢do
facil, integral de troca ferromagnética na interface e campo de saturacdo no sentido —X. Em (a) mostra-
mos o estado com substrato AFM, referente a figura 1.11 (a). Em (b) estado com substrato spin-flop e
em (c) estado com substrato saturado.

ANANTERNANT

Avaliando o hamiltoniano do sistema (veja secdo D.1), temos que

H({S}) =0a— JN;, 6> +Jd,levI62 — AN,02,

H({8'Y) = a+J;Ny,6* — Jy_ Ny, 6% — AN;G* — gupBN;G.
onde N, € o nimero de ligagdes entre primeiros vizinhos no substrato, NV;,, 0 nimero de ligacdes

entre primeiros vizinhos na interface e Ny o nlimero total de spins do substrato.

Separacao entre os estados substrato-AF e substrato-S

Para o substrato ndo saturar, devemos garantir que .77 ({S}) < 2#({S'}), portanto
o — JsNjy6> +Jy Ny, 6> — AN;G < 0L+ JiNiyG> — Jg—Niy, 6> — AN;G* — glupBN;G.

Isolando o campo magnético, temos que

50> N Jis> Ny,

B<?2 .
gUpo Nj gupo Nj
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Como N, = 4L2L§(equagﬁo 2.20), Nj, = 2n,,L2 (L{ — 1) (equagdo B.5) e N;,, = nl? e para

interacao fraca na interface (J;_; — 0), temos que

B < M (1 — i)
8HBO L;

Lembrando que a integral de troca € escrita em unidades de parametros de rede, chegamos na

K 1
B < 1——,
UBgOo LS

. NysJs o?

equacgao D.1, i.e.

onde

K
a

D.1 Energia dos estados

A configuracdo de spins para o nano-disco € a mesma para os trés casos, portanto, o termo
de energia de troca .7, o termo dipolar .7 e o termo Zeeman aplicado ao nanodisco j@d ,

também serdo idénticos nos trés casos. Assim sendo, podemos definir uma constante
= K+ A+
o= +Hg+ z

Como estamos calculando diferencas de energia, esse termo ird se cancelar. Dessa forma, de-
vemos avaliar somente os termos de energia de troca do substrato, de troca da interface, de

anisotropia e o termo Zeeman para os spins do substrato.

Energia do estado substrato-AF

Para o estado substrato-AF, os spins vizinhos estao alinhados em sentidos opostos na dire¢ao

X, portanto,

%s({s}) = _Jlevcza

onde N, € o nimero de ligagdes entre primeiros vizinhos no substrato,
2
H,({S}) = —AN;0°,
onde N o nimero total de spins do substrato, e

A7 ({8}) =0
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Como a primeira camada do substrato tem magnetizacao oposta a da primeira camada da nano-
particula, temos que
d— 2
AT ({SY) = Ja- Ny 0,

onde N, € o numero de ligacdes entre primeiros vizinhos na interface. Dessa forma, podemos

escrever o hamiltoniano do sistema (equacao 2.19) como

A ({8}) = o — J;N;,6% +J4_sNpy, 6> — AN, G>

Energia do estado substrato-S

Para o estado substrato-S, todos os primeiros vizinhos estdo alinhados no sentido do campo
magnético (—X), portanto,
2
A ({8'}) = JsNo?,

onde N, é o nimero de ligagdes entre primeiros vizinhos no substrato,
H({S'Y) = —JiN, 0%,
onde N}, € o nimero de liga¢Oes entre primeiros vizinhos na interface,
%({S/}) = —ANSGZ,
onde N o nimero total de spins do substrato, e
Ay ({8'}) = —ghsBNso
Dessa forma, podemos escrever o hamiltoniano do sistema (equagao 2.19) como

A ({8'}) = a+JNi,6° — Jy_(Np, 6% — AN;G* — BN;G.

D.2 Anisotropia Minima

Também devemos garantir que o termo de anisotropia gere uma barreira de potencial grande
o suficiente para que o termo de troca da interface ndo tenha forca suficiente para inverter a

magnetiza¢do de sub-rede do substrato. Portanto,
Ha({8}) < A (S,

ou seja,

—ANSGZ < —Jy—sNpy, 62,
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portanto,
A> Jd—lew
Ns ’

Como N; = 4L2L§ e Ny, = mL?, temos que

s

A .
~ L

(D4)
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