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Resumo

O continuo desenvolvimento das técnicas de fabricagdao de estruturas em escala nanométrica,
com considerédvel precisdo e reprodutibilidade, tem permitido e estimulado a investigagdo ci-
entifica em torno das propriedades bdsicas e novas aplicacdes tecnoldgicas desses sistemas.
Especialmente a partir dos anos 90, é crescente o interesse da comunidade cientifica no com-
portamento de sistemas magnéticos nano-estruturados. Nestes, a quebra da simetria espacial
devido as pequenas dimensdes faz com que exibam comportamentos completamente distintos
dos observados em amostras macroscopicas. A anisotropia de forma resultante das interacoes
classicas entre os dipolos magnéticos permite a formacdo de estruturas magnéticas exaticas
em nanomagnetos como vortices, skyrmions, paredes de dominio individuais e, até mesmo,
excitacdes topoldgicas similares a monopolos magnéticos. A compreensao e controle do com-
portamento magnético estdtico e dinamico dessas estruturas é fundamental para o desenvol-
vimento de novos dispositivos tecnoldgicos baseados em spintronica. Neste trabalho foram
estudadas nanoparticulas planares, alongadas na forma eliptica, de material ferromagnético ma-
cio, especificamente o Permalloy-79. Tais nanoparticulas tem atraido atencdo devido ao seu
potencial de aplicacdo pratica no desenvolvimento de novos sensores, dispositivos de 16gica,
midias de armazenamento de dados de alta densidade e dispositivos MRAM (Magnetic Ran-
dom Access Memory). Pelo viés do interesse cientifico basico, tais nano-ilhas ferromagnéticas
sdo a unidade fundamental em arranjos magnéticos bidimensionais geometricamente frustrados,
como sistemas de gelo de spin artificiais. Nestes sistemas o arranjo geométrico das ilhas que-
bra a degenerescéncia do estado fundamental da rede, caracterizando um estado de frustracao
geométrica que permite excitacdes de comportamento andlogo ao de monopdlos magnéticos.
Sob tais aspectos, € essencial caracterizar as configuragdes magnéticas no estado fundamental
e os processos de reversdo da magnetizacao em nanoparticulas individuais. A forma eliptica
planar gera uma forte anisotropia magnética, definindo duas configuragdes fundamentais para
a magnetizacdo do estado fundamental das nanoparticulas: o estado de vértice ou o estado
alinhado ao longo do maior eixo — estado tipo C. A partir de uma razdo de aspecto limite,
a magnetizacdo do estado fundamental € confinada no plano e ao longo do eixo maior de
cada nano ilha, definindo um nanomagneto monodominio com dois estados degenerados de
magnetizacdo, util as aplicagdes previamente descritas. Partindo desse intuito estudamos inici-
almente, através de simulag@o por dinamica de spin, a competi¢do entre os estados de vortice
e os estados alinhados tipo C como uma funcdo da forma de cada nano-ilha eliptica, cons-
truindo um diagrama de fases de estados vértice - tipo C. Cada nanoparticula magnética € mo-
delada por momentos magnéticos que interagem via interacao de troca entre primeiros vizinhos
e por interacdo dipolar cldssica de longo alcance. Nossos resultados mostram que € possivel
fabricar nano-ilhas alongadas com estado fundamental alinhado tipo C em razdes de aspecto
menores que dois. Este é um resultado interessante do ponto de vista tecnoldgico, pois per-
mite usar ilhas menores que as atuais em pesquisas com gelos de spin e MRAM. Geralmente,
0s arranjos experimentais sao feitos com nanoparticulas de razdo de aspecto proximas a trés
para garantir o estado fundamental alinhado da magnetizacdo. Acrescentando ao modelo um



termo de interagdo Zeeman com um campo magnético externo, estudamos o comportamento
da reversdo da magnetizacdo nas nanoparticulas. Consideramos espessuras diferentes e duas
razdes de aspecto distintas: uma do tamanho experimental usual e outra menor proposta a par-
tir de nossos resultados. Aplicando campo magnético senoidal em diferentes frequéncias e em
direcoes distintas no plano das nanoilhas, observou-se a dependéncia dos processos de reversao
em funcdo da espessura das particulas e com a direcdo e frequéncia do campo aplicado. Os
resultados permitem tracar linhas gerais acerca do comportamento da reversao da magnetizagao
nas nanoparticulas individuais sob campo magnético externo. Evidentemente para o desenvol-
vimento das possiveis aplicagdes tecnoldgicas, inclusive o controle de excitacdes como mo-
nopolos magnéticos em gelos de spin, é crucial entender os processos ultra rapidos de reversao
da magnetizagdo, o que envolve a aplicacdo de campo externo de alta frequéncia em direcoes
cuidadosamente definidas. Com esse objetivo, também estudamos a reversao da magnetizagao
nas nano-ilhas por pulsos curtos de campo magnético (da ordem de nanosegundos) aplica-
dos em diferentes direcdes. Observamos uma forte dependéncia da coeréncia da reversao da
magnetizacdo com a direcdo do campo aplicado e uma significante diferenca na dependéncia
angular da coercividade em relacdo ao observado em trabalhos prévios para campos aplicados
na condi¢do quase-estatica. Finalmente, baseado em nossos resultados, propomos um método
para o controle da reversdo coerente da magnetizacdo de nanoparticulas individuais em matri-
zes quadradas de gelos de spin artificiais. Acreditamos que nossos resultados poderao ser uteis
no desenvolvimento ulterior de arranjos magnéticos artificiais geometricamente frustrados e no
controle das excitacdes topoldgicas destes sistemas.

Palavras-chave: Nanomagnetos. Nanoparticulas ferromagnéticas. Anisotropia de forma. Frustra¢ao
geométrica. Gelos de spin. Monopolos magnéticos. Reversao da magnetizagao.



Abstract

The continuous development of structures fabrication techniques at the nanometer scale with
considerable precision and reproducibility has allowed and encouraged scientific research around
the basic properties and new technological applications of these systems. Especially from the
90’s, there is growing interest of the scientific community in the behavior of nanostructured
magnetic systems. In these, the breaking of spatial symmetry due to small dimensionality cau-
ses quite different behaviors from those observed in the bulk. The resulting shape anisotropy
of the classical interaction between magnetic dipoles allows the formation of exotic magnetic
structures in nanomagnets as vortices, skyrmions, single domain walls and even topological
excitations similar to magnetic monopoles. The understanding and control of static and dyna-
mic magnetic behavior of these structures is essential for the development of new technological
devices based on spintronics. In this work we studied planar elongated nanoparticles in the el-
liptical shape of soft ferromagnetic material, specifically the Permalloy-79. Such nanoparticles
have attracted attention because of their potential to practical application in the development of
new sensors, logic devices, high density data storage media and MRAM (Magnetic Random Ac-
cess Memory) devices. By the bias of basic scientific interest, such ferromagnetic nano-islands
are the fundamental unit in two-dimensional magnetic arrangements geometrically frustrated
as artificial spin ice systems. In these systems, the geometric arrangement of islands break the
degeneracy of the network ground state featuring a state of geometrical frustration that allows
excitations with analogous behavior of magnetic monopoles. Under these aspects, it is essential
to characterize the magnetic configurations in the ground state and the magnetization reversal
processes in individual nanoparticles. The elliptical planar shape generates a strong magnetic
anisotropy which defines two basic configurations for the magnetization of the ground state
of the nanoparticles: the vortex state or the aligned state along the major axis - type C state.
As from an aspect ratio limit value, the magnetization of the ground state is confined in the
plane and along the major axis of each nano-island defining mono-domain nanomagnet with
two degenerate states of magnetization, useful for the applications previously described. Star-
ting from this purpose we study initially, through simulation by spin dynamics, the competition
between the vortex states and aligned type C states as a function of the shape of each ellipti-
cal nano-island to build a states diagram. Each magnetic nanoparticle is modeled by magnetic
moments that interact by exchange interaction between nearest neighbors and by the classical
long-range dipolar interaction. Our theoretical results indicate the possibility to manufacture
elongated nano-islands with ground state like aligned C state for aspect ratios less than two.
This is an interesting result from the technological point of view because it will be possible to
use smaller islands in researches on spin ice and MRAM. Generally, the experimental arrange-
ments are made with nanoparticles of aspect ratio close to three to ensure aligned magnetization
in the ground state. Adding to the model a Zeeman interaction term between the magnetic mo-
ments and an external magnetic field we study the behavior of the magnetization reversal in
nanoparticles. We consider different thickness and two different aspect ratios: one in the usual
experimental size and a smaller proposed from our results. Applying sinusoidal magnetic field



at different frequencies along the anisotropy axis in directions of ten and forty-five degrees from
this, we observed the dependence of the reversal processes on the thickness of the particles and
with the direction and frequency of the applied field. The results allow to establish general gui-
delines about the magnetization reversal behavior of the individual nanoparticles under external
magnetic field. Evidently, for the development of possible technological applications, inclu-
ding the control of excitation like magnetic monopoles in spin ice, it is crucial to understand
the ultrafast magnetization reversal processes which involves the application of high frequency
magnetic fields in carefully defined directions. With this aim, we also studied the magnetization
reversal of the nano-islands by short pulses of magnetic field (of the nanosecond order) applied
in different directions. We observed a strong dependence on the coherence of the magnetiza-
tion reversal with the direction of the applied field and a significant difference in the angular
dependence of the coercivity compared to those seen in previous studies with applied magnetic
fields in quasistatic conditions. Finally, based on our results we propose a method for the con-
trol of the coherent magnetization reversal of individual nanoparticles in square artificial spin
ice arrays. We believe that our results may be useful in further developments of geometrically
frustrated magnetic artificial arrangements and in the control of the topological excitations of
these systems.

Keywords: Nanomagnets. Ferromagnetic nanoparticles. Shape anisotropy. Geometrical frus-
tration. Spin ice. Magnetic monopoles. Magnetization reversal.
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1 Introducado

Os fendmenos magnéticos sdao velhos conhecidos do homem. Os primeiros registros
escritos sobre o assunto datam da Grécia antiga no século VI a. C., relatando a observagao de
uma rocha que atraia objetos de ferro. Sabe-se atualmente que tais rochas sao um tipo de 6xido
de ferro em estado bruto conhecido por magnetita. Embora acredite-se em alguma aplicacao de
uso mais antigo, os primeiros registros formais de um dispositivo pratico baseado em fendmenos
magnéticos sao do século I d. C., a bussola chinesa. No entanto, apenas em 1600 foi publicado
o famoso “De Magnete, Magneticisque Corporibus, et de Magno Magnete Tellure” (“Sobre
o Magneto, Corpos Magnéticos e o Grande Magneto Terra”) de William Gilbert, selando o

primeiro trabalho importante em magnetismo.

Figura 1.1 — Evolugdo e diversidade de aplicacées do magnetismo.

As obsevacoes experimentais de Hans Christian Oersted em 1820 marcam o inicio



15

da investigacao cientifica da relacio entre fendmenos magnéticos e elétricos, que apods o rele-
vante trabalho de fisicos memoraveis durante o século XIX foi consagrada pela sintese consis-
tente entre magnetismo, eletricidade e 6tica publicada na obra “Tratado sobre Electricidade e
Magnetismo” por James Clerk Maxwell em 1873, estruturando a nova teoria de campo eletro-
magnética. A partir dai foram desenvolvidas varias aplicagcdes tecnoldgicas basedas no eletro-

magnetismo que moldaram nosso estilo de vida contemporaneo, figura (1.1).

Impulsionado pelo conhecimento revelado com o advento da Fisica Moderna no século
XX, o progresso cientifico das ultimas décadas possibilitou avancos em automagao e comunicagao
que nos legaram o atual modo de vida “online”, inimagindvel a menos de trinta anos atrds. Tudo

isso se deve em parte a linha de pesquisa a que esta tese estd relacionada, 0 nanomagnetismo.

1.1 Nanomagnetismo

O desenvolvimento tecnoldgico tem exigido e propiciado um crescente dominio sobre
as técnicas de fabricacdo e manipulacdo de magnetos em dimensdes cada vez mais reduzidas,
veja como exemplo a estrutura da figura (1.2). Nanoparticulas magnéticas tem sido usadas desde
técnicas médicas de diagnostico de doencas (1) até a criacdo de polimeros uteis na separagao
de petrdleo da d4gua em casos de acidentes desse tipo (2). A atual precisao e reprodutibilidade
na fabricacio de estruturas em escala nanométrica !, tem permitido e estimulado a investigacdo
cientifica em nanomagnetos — estruturas magnéticas nanoestruturadas (3-6), especialmente

em materiais ferromagnéticos.

1'1 nm (1 nandmetro) =1 x 1072 m.
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Figura 1.2 — Uma matriz de nanoparticulas elipticas planas para dispositivos l6gicos fabricada pela técnica
de litografia por feixe de elétrons na Virginia Commonwealth University, USA, disponivel em
http://nanotechweb.org/cws/article/tech/4491 1.

Em geral, objetos ferromagnéticos sdo constituidos por uma estrutura numerosa de
dominios magnéticos (7), criada para minimizar a energia do sistema ao equilibrar a competi¢ao
da interag@o quantica de troca entre momentos magnéticos vizinhos e a interagdo cldssica entre
cada dipolo e o campo magnético criado por todos os momentos da rede (8-10), desprezando-
se nessa prerrogativa a existéncia de campo magnético externo. No entanto, em dimensoes
nanométricas as subdivisdes em dominios podem ndo representar um menor custo energético e
assim € possivel obter particulas monodominio e estruturas interessantes como vortices (11-17)

e skyrmions (18-23).

i

Figura 1.3 — Representacdo esquemdtica da magnetizacio do estado fundamental em particulas de simetria
cilindrica. A dimensdo e forma espacial de cada particula define a configuragdo magnética de
mais baixa energia.

Em dimensdes reduzidas, o efeito cldssico desmagnetizante de origem dipolar gera
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uma forte anisotropia de forma fazendo com que a magnetizacdo no estado fundamental seja
definida pelo tamanho e forma geométrica do nanomagneto. Uma particula com simetria
cilindrica, por exemplo, pode ter estados distintos de magnetizacdo de acordo com suas me-
didas espaciais, fendmeno ilustrado na figura ( 1.3). A compreensao e controle do comporta-
mento magnético estdtico e dindmico dessas estruturas é fundamental para o desenvolvimento

de novos dispositivos tecnoldgicos baseados em spintronica.

Neste trabalho foram estudadas nanoparticulas planares, alongadas na forma eliptica,
de material ferromagnético macio, especificamente o Permalloy-79. Tais nanoparticulas tem
atraido atencao devido ao seu potencial de aplicacdo prética no desenvolvimento de novos sen-
sores e dispositivos de 16gica (24), midias de armazenamento de dados de alta densidade (25) e
dispositivos MRAM (Magnetic Random Access Memory) (26). Pelo viés do interesse cientifico
basico, tais nanoilhas ferromagnéticas sdo a unidade fundamental em arranjos magnéticos bidi-
mensionais geometricamente frustrados, como sistemas de gelo de spin artificiais (27), nossa

principal motivagdo para esse estudo.

1.2 Frustracao Geométrica

A configuracdo espacial de um sistema magnético pode levar a impossibilidade de
minimizac¢ao simultinea de todas as interacdes energéticas entre pares. Tal efeito, fruto direto
da disposicdo estrutural da rede, € conhecido por frustracao geométrica. Estes fendmenos
ndo estao restritos a sistemas magnéticos, sendo observados também em &reas distintas como
supercondutividade (28) e biofisica (29, 30). Em vista da diversidade de referéncias especiali-
zadas sobre o assunto (31-34), exporemos brevemente aqui apenas os conceitos fundamentais

necessdrios para que o leitor acompanhe a evolugdo do tema.



a)

b)
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Figura 1.4 — Representacdo esquemdtica de momentos magnéticos tipo Ising, confinados a direcdo §, em
interacdo antiferromagnética dispostos em redes bidimensionais quadrada (a)) e triangular (b)).
Ndo hd como o momento no topo da rede triangular minimizar simultaneamente a interagdo anti-

ferro com seus dois vizinhos, caracterizando um estado geometricamente frustrado (c)).

Consoante com a maioria das referéncias basicas sobre o assunto, ilustramos aqui a
titulo de exemplo de frustracdo geométrica, o sistema proposto em 1950 por Wannier (35): a
rede antiferromagnética triangular. A figura (1.4) mostra um conjunto de momentos magnéticos
tipo Ising com interacdo antiferromagnética, dispostos em redes bidimensionais quadrada (a) e
triangular (b), em que todos os momentos magnéticos estdo confinados a direcao y. Na rede qua-
drada ndo h4 frustracdo, cada momento magnético alinha-se antiparalelamente ao seu vizinho
mais proximo. Na rede triangular, se os momentos da base do tridngulo na figura sao antiparale-
los, 0 momento no topo ndo tem uma configuragdo Unica de mais baixa energia, caracterizando

um estado geometricamente frustrado (Fig. 1.4, ¢).

Embora nesta secdo usemos um exemplo bidimensional para explicar a frustracdo
geométrica, ela é também observada em materias tridimensionais, como veremos adiante. Por
fim, vale destacar que a frustragdo geométrica em sistemas magnéticos leva a existéncia de es-
tados fundamentais degenerados, permitindo uma entropia residual no estado fundamental do

sistema (36).
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1.3 Gelos de Spin

Embora a previsao tedrica da observacao de frustracao geométrica em sistemas magnéticos
feita por Wannier (35) em 1950 seja relativamente antiga, este ndo é o primeiro sistema natural
em que se identificou efeitos de frustragdo. Ainda na década de 30, Giauque et al. (37, 38)
durante estudos do comportamento termodindmico do gelo da d4gua em baixas temperaturas,
observaram que o gelo apresentava uma entropia residual mesmo em tempertauras muito bai-
xas, contrariando a terceira lei da termodinamica. Tal resultado foi explicado por Linus Pau-
ling (39) a partir do grande niimero de configuracdes possiveis para os prétons H™ no gelo
da dgua, que surgem devido a incoeréncia entre a simetria cristalina do gelo e o arranjo local
dos hidrogénios na molécula de dgua. Observa-se que o gelo da 4gua apresenta uma estrutura
cristalina tetraédrica, com os fons O~ posicionados nos vértices e no centro do tetraedro. No
entanto, a posi¢do de mais baixa energia para os H™ nio sio os pontos médios entre os fons
072, 0 que limitaria o sistema a um estado fundamental nio degenerado. Ao invés disso, os
prétons H™ organizam-se localmente em nivel molecular de forma que ao longo dos quatro
segmentos O — O de cada tetraedro, dois prétons H ™ ficam localizados préximos ao fon O~2
central e dois ficam mais afastados. A figura (1.5, A) ilustra esta configuracdo. Resumida-
mente, as configuracdes de mais baixa energia no arranjo local de prétons no gelo da agua,
obedecem as regras do gelo de Bernal-Fowler (40) “two-near” / “two-far”’. Pode-se representar
as posi¢des deslocadas dos fons H por vetores deslocamentos, ilustrados na figura (1.5, B).
Nessa representagdo € possivel enunciar as regras do gelo como “two-in” / “two-out”. Eviden-
temente, as regras do gelo podem ser satisfeitas em cada célula tetraédrica unitdria em diversas
configuragdes equivalentes dos fons H ™, configurando estados fundamentais degenerados que

levam a entropia residual do sistema.
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Figura 1.5 — (A) Arranjo local dos prétons no gelo da dgua. Os circulos representam os ions O~% e os pontos
pretos sdo fons H. As configuracdes de mais baixa energia obedecem as regras do gelo “two-
near” / “two-far” (40). (B) O mesmo ilustrado em (A), mas agora as posi¢des dos fons H' sdo
representadas por vetores deslocamento, permitindo reescrever as regras do gelo como “two-in”
/ “two-out”. (C) Rede tridimensional cristalina do tipo pirocloro, composta por tetraedros com
vértices compartilhados. E a rede cristalina de materiais terra rara magnéticos como HoyTi, O7
e Dy,Ti, O;. Nestes materiais, momentos magnéticos tipo Ising ocupam os vértices de cada tetra-
edro, sendo equivalentes aos vetores deslocamento dos ions H™ no gelo da dgua. Analogamente,
os estados de mais baixa energia sdo aqueles em que os spins obedecem as regras do gelo “two-
in” / “two-out” em cada célula. Tal peculiaridade levou tais materiais a serem conhecidos por

materiais “spin ice” (gelos de spin). Figura adaptada da referéncia (41)

A aproximadamente duas décadas atrds, uma certa classe de materiais magnéticos em
que a desordem configuracional local nas orientagdes dos momentos magnéticos € exatamente a
mesma que a dos vetores deslocamento dos fons H ™ no gelo de 4gua comegou a ganhar ateng@o,

tendo sido objeto de numerosos estudos tedricos e experimentais.

Tais materiais, de natureza ferromagnética, tem uma estrutura cristalina do tipo pi-
rocloro, com células tetraédricas que compartilham seus vértices. Momentos magnéticos tipo
Ising ocupam os vértices de cada tetraedro, sendo equivalentes aos vetores deslocamento dos
fons H™ no gelo da dgua. A, figura (1.5, C) mostra uma rede tipo pirocloro e momentos
magnéticos localizados nos vértices de uma das células tetraédricas da figura. Observou-se
que a configuracdo de spins que leva o sistema ao estado de menor energia € justamente a regra
do gelo “two-in” / “two-out”, fig. (1.6) e fig. (1.7). Essa similaridade levou tais materiais a

serem conhecidos por “spin ice”, gelos de spin (36, 41-45).

Vale ressaltar que a primeira observacdo experimental de sistemas ferromagnéticos
naturais frustrados € relativamente recente, feita por Harris ef al. em 1997 (42). Estes observa-

ram que o material Ho,Ti,O7 tem fons acoplados ferromagneticamente, os Ho™>, ocupando os
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vértices de uma rede pirocloro tetraédrica. A anisotropia da rede impde um comportamento tipo
Ising aos momentos magnéticos levando a um estado fundamental geometricamente frustrado,
em que o arranjo local dos spins em cada célula tetraédrica obedece as regras do gelo, veja a

figura (1.7) para ilustrag@o.

Figura 1.6 — Representacao esquemdtica do estado fundamental, obedecendo a regra do gelo (“two-in” / “two-
out”), de spins tipo Ising com interagdo ferromagnética confinados aos vértices de uma célula
tetraédrica. Figura retirada da referéncia (42).

Figura 1.7 — Um fragmento da rede tipo pirocloro. O arranjo local dos spins em cada célula tetraédrica obe-
dece as regras do gelo. Figura retirada da referéncia (46).

Finalmente em 2006, o trabalho pioneiro de Wang ef al. (27) criou o primeiro sis-
tema artificial ferromagnético com propriedades de frustracdo geométrica. Neste trabalho, uma
rede quadrada bidimensional de nanoilhas ferromagnéticas alongadas, dispostas em direcdes
perpendiculares, foi construida (fig. 1.8, a). As dimensdes de cada nanoilha fazem dela um
monodominio ferromagnético e a anisotropia de forma confina a magnetiza¢ao do estado fun-

damental alinhada ao longo de seu eixo maior, conferindo um comportamento tipo Ising para o



22

momento magnético total. Nesse sistema existem dezesseis possiveis configuracdes para cada
encontro de quatro nanoilhas. As interagcdes energéticas dipolares favoraveis (acima) e desfa-
vordveis (abaixo) entre pares de momentos magnéticos, mostradas na figura (1.8, b), levam a
energias magnetostaticas diferentes para cada conjunto coincidente de quatro ilhas. Assim, den-
tre as dezesseis possiveis configuracdes para cada encontro, ha quatro topologias com energias
magnetostdticas distintas; agrupadas, ordenadas energeticamente e ilustradas na figura (1.8, c).
Note que as configuracdes do tipo I e Il sdo similares a regra do gelo “dois para dentro” / “dois

para fora” (“two-in” / “two-out”).
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Figura 1.8 — (a) Representacdo da rede e dos momentos magnéticos das nanoilhas no gelo de spin artificial
criado por Wang et al. (27). (b) Configuracdes energéticas dipolares favordveis (acima) e desfa-
vordveis (abaixo) entre pares de momentos magnéticos. (c) As dezesseis possiveis configuracoes
para cada encontro de quatro nanoilhas, separados por topologias distintas ordenadas em ordem
crescente pelas respectivas energias magnetostdticas. Os percentuais indicam as quantidades es-
peradas de cada configuragcdo em um arranjo totalmente aleatorio (nanoilhas ndo interagentes).

Figura adaptada da referéncia (27).

Construindo redes com espagamentos entre ilhas diferentes, Wang et al. (27) mostra-
ram que em redes com grandes espacamentos, situacdo de ilhas ndo interagentes, a propor¢ao
de configuracdes posssiveis dos momentos magnéticos para cada encontro de quatro nanoilhas
¢ praticamente igual a esperada para um sistema completamente aleatério (fig. 1.8, ¢). No en-
tanto, a medida em que o espacamento entre ilhas diminui e consequentemente 0s momentos

de dipolo das ilhas comecam a interagir, o percentual de configura¢des do tipo I e II (regras do
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gelo) comeca a aumentar. Isso demonstra que o estado menos energético do sistema € aquele
em que as regras do gelo sdo védlidas em cada encontro de quatro nanoilhas. A perfeita simila-
ridade com os sistemas de gelo de spin naturais levou tal sistema a ser conhecido por gelo de

spin artificial.

Uma série de trabalhos subsequentes investigaram caracateristicas fundamentais des-
tes interessantes gelos de spin artificiais em diversas geometrias possiveis (47, 48), tanto do
ponto de vista tedrico quanto experimental. Foram propostos modelos de interacdo entre ilhas
para a rede de gelo de spin quadrada (49, 50), estudos das caracteristicas entropicas (51) e ter-
modinamicas do sistema (52, 53), pesquisas sobre os processos de desmagnetizacao e reversao
da magnetizacdao em redes de gelo de spin quadradas (54-58), “kagome” (59), “honey-comb”
(tipo colméia) (60) e triangular (61). Trabalhos mais recentes contribuiram para a descoberta
de novas redes geometricamente frustradas (62), desenvolvimento de novos materiais gelos de
spin (63, 64), estudos de efeitos térmicos fora do equlibrio (65, 66) e observacdo de quiralidade
dos momentos magnéticos constituintes de cada ilha nas bordas interagentes de redes de gelos

de spin triangulares e “honey-comb” (67).

E evidente a importancia do estudo e caracterizacdo de gelos de spin artificiais, dado
a riqueza de novos fendmenos fundamentais observados e as possiveis aplicagcdes tecnoldgicas

que poderao advir desse conhecimento.

1.4 Monopolos Magnéticos em Gelos de Spin

A investigacdo e entendimento dos gelos de spin tem se renovado ndo apenas pelo
desejo de conhecimento cientifico bdsico para a Fisica da Matéria Condensada, mas também,
especialmente devido a observacao em gelos de spin artificiais de excitagdes topoldgicas que
comportam-se como monopolos magnéticos (68, 69). Embora a ocorréncia dessas excitagdes
tenha sido previamente observada em gelos de spin naturais (70, 71) a baixas temperaturas, sua
observacido em sistemas artificiais bidimensionais em temperatura ambiente pode levar a um

conjunto de novos fendmenos e uma variedade de possiveis aplicacdes tecnoldgicas.
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Figura 1.9 — (a) Duas células tetraédricas adjacentes em uma rede pirocloro que obedecem as regras do gelo.
Ndo hd excesso de carga magnética em nenhuma das células. (b) As mesmas células tetraédricas,
mas com o momento magnético compartilhado invertido. Existe agora um par de monopdlos
magnéticos, devido ao excesso de cargas magnéticas em cada célula. (c) e (d) sdo respectivamente
equivalentes a (a) e (b), mas trocando-se a representacdo em momentos pela representacdo por
cargas magnéticas. (e) Um par de monopdlos magnéticos afastados na rede pela inversdo de
momentos magnéticos adjacentes que formam uma ‘corda de Dirac’ (em branco) e as respectivas

linhas de campo magnético gerado pela configuracdo. Figura adaptada da referéncia (70).

A sonhada, por muitos fisicos, observacdo e manipulacdo de pdlos magnéticos isola-
dos € aparentemente simples e facil de visualizar nos gelos de spin. A figura (1.9) ilustra a
excitagdo de um par de monopdlos em um gelo de spin tridimensional. Pode-se observar na
figura (1.9, a) duas células tetraédricas adjacentes em uma rede pirocloro que obedecem as re-
gras do gelo, sem qualquer excitagdo ou excesso de carga magnética. O mesmo € visualizado na
figura (1.9, ¢) por uma representacdo didatica em cargas magnéticas, ao invés dos tradicionais
momentos magnéticos. A inversdo da polaridade do momento magnético compartilhado gera
um excesso de carga magnética em cada célula e, consequentemente, um par de monopdlos
magnéticos, figura (1.9, b e d). Cada monopdlo magnético pode, teoricamente, ser manipulado

individualmente, mesmo a um custo energético. Um par de monopdlos magnéticos afastados
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na rede pela inversdo de momentos magnéticos consecutivos que formam uma ‘corda de Di-
rac’ (70) e as respectivas linhas de campo magnético gerado pela configuragdo de cargas sao

ilustrados na figura (1.9, e).
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Figura 1.10 — Criacdo e manipulacdo de monopélos magnéticos em uma rede de gelo de spin quadrada bi-
dimensional. Esquerda: rede no estado fundamental, as regras do gelo sdo obedecidas e
ndo hd assim nenhuma excitacdo topologica. Centro: a magnetizacdo em uma das nanoi-
lhas é invertida criando um par de monopdlos magnéticos. Direita: manipulacdo de um mo-
nopdlo individual pela inversdo da magnetizacdo em mais uma nanoilha. Figura disponivel
em: http://francisthemulenews.wordpress.com/2010/04/18/que-es-un-monopolo-magnetico-en-

un-hielo-de-espin/.

A excitacdo e manipulacdo de monopdlos magnéticos nos gelos de spin artificiais €
semelhante a da rede pirocloro 3D e, a principio, mais faceis de serem observadas e desenvolvi-
das. Isso porque as dimensdes dos momentos magnéticos das nanoilhas em sistemas artificiais
¢ muito maior e, consequentemente mais acessiveis e manipuldveis que nos gelos de spin natu-
rais. Além disso, a matriz bidimenisonal permite a visualizacdo do fendmeno de forma muito
mais clara. A figura (1.10) ilustra ordenadamente a criacdo e manipulacdo de cargas magnéticas
em uma rede de gelo de spin: (1°) rede no estado fundamental, as regras do gelo sdo obedecidas
e ndo hd assim nenhuma excitagdo topoldgica, (2°) a magnetizacdo em uma das nanoilhas € in-
vertida criando um par de monop6los magnéticos, (3°) manipulacao de um monopdlo individual

pela inversao da magnetizacdo em mais uma nanoilha.

Em qualquer das diversas geometrias possiveis de gelos de spin artificiais, a possivel
excitacdo e manipulacdo das cargas magnéticas se da através da manipulacdo de um dipolo
magnético cldssico, sem ferir ou violar qualquer principio fisico. Em virtude da relevancia

do tema e de seu potencial de aplicacdo, inimeros trabalhos continuam sendo desenvolvidos
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com objetivo de melhor compreensao e controle dessas excitacdoes em redes quadrada (72-77),

retangular (78), “honey-comb” (60, 79), triangular (80) e retangular unidirecional (81, 82).

1.5 Nanoilhas Ferromagnéticas Alongadas

Embora j4 tenha sido citado anteriormente, cabe-nos aqui ressaltar um ponto comum
entre todos os numerosos trabalhos sobre sistemas magnéticos artificiais geometricamente frus-
trados e entre muitos trabalhos experimentais para o desenvolvimento de novos sensores, dispo-
sitivos de 16gica, midias de armazenamento de dados de alta densidade e dispositivos MRAM
(Magnetic Random Access Memory) baseados em nanomagnetos. A unidade fundamental des-
tes sistemas s@o nanoilhas (nanoparticulas) ferromagnéticas de simetria plana, alongadas de tal
modo que a anisotropia de forma resultante confine a magnetizacdo do estado fundamental ali-
nhada ao eixo maior da nanoparticula, veja a figura (1.11) para ilustracdo. Nessas condig¢des, tais
particulas podem ser usadas como um ‘bit’ de informacao, em que cada sentido da magnetizacao
pode ser interpretado como 0 ou 1, uteis a dispositivos de 16gica ou de memdoria, ou como por-
tadoras de um momento magnético tipo Ising de sentido controldvel, tteis em gelos de spin

artificiais.

Figura 1.11 — Imagem de uma rede quadrada de gelo de spin obtida por microscdpio eletronico de varredura
por Sklenar et al. (58). Nesta amostra, as nanoilhas de permalloy alongadas, dispostas em x ey,
tem dimensaoes ligeiramente diferentes 250 x 45 nm e 200 X 75 nm respectivamente. A espessura

das nanoilhas é de 25 nm
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Particularmente, o estudo e caracterizacdo das propriedades magnéticas de nanoilhas
ferromagnéticas individuais (83—-86), elementos fundamentais nas linhas de pesquisa citadas,
atraiu nossa atencdo. Especialmente devido aos trabalhos experimentais com gelos de spin
artificiais, que geralmente usam nanoilhas individuais relativamente bastante alongadas, razoes
de aspecto de ~ 2,8 (27, 66) ou maiores ~ 10 (69)). Dai surge a primeira questao motivadora
deste trabalho: hd uma geometria ou razdo de aspecto minima para a nanoilha que garanta o
estado fundamental da magnetizacdo alinhada ao longo de seu eixo maior e que lhe confira

um comportamento tipo Ising sob a influéncia de um campo magnético externo?

Sob outro viés, o controle da reversdo da magnetiza¢do em cada nanoparticula indivi-
dual é fundamental em qualquer operacao de l6gica ou armazenamento de dados em dispositivos
magnéticos, além de imprescindivel no desenvolvimento de processos de manipulacdo de cargas
magnéticas em gelos de spin artificiais, processo denominado magnetricidade. Diante dessas
motivacoes, a investigacdo dos mecanismos de reversao da magnetizacao em nanoparticulas fer-
romagnéticas tem atraido a ateng¢ao de muitos pesquisadores e, especialmente desde o inicio do

século XXI, vérios trabalhos tedricos (8§7-92) e experimentais (93-96) t€m sido desenvolvidos.

Pode-se observar na literatura, que as nanoilhas alongadas desenvolvidas experimen-
talmente podem ser modeladas for particulas elipticas ou em forma de estadio (“stadium-shaped”)

planas. As figuras (1.2), (1.8) e (1.11) ilustram exemplos dessa observagao.

Trabalhos especificos recentes investigam propriedades fundamentais do processo de
reversao da magnetizacdo em funcdo do campo magnético externo e em funcdo de proprieda-
des caracteristicas intrinsecas de nanoilhas ferromagnéticas: elipticas (97-101), em forma de
estadio (102) e um comparativo entre as duas geometrias (103). Em geral, tais estudos reportam
diferentes configura¢des da magnetizagdo durante a reversao, como a formacdo e aniquilacdo
de vortices ou a rotagdo coerente dos spins constituintes da nano-particula. Configuragdes es-
sas que dependem de indmeras varidveis como os parametros do campo magnético aplicado,
as dimensdes da nanoilha, sua forma geométrica (anisotropia de forma) e do material de que

¢ feita (anisotropia cristalina). No entanto, ainda ndo se tem plena compreensao de como fun-
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cionam estas dependéncias em processos de reversdao da magnetizacao ultra rapidos (92-94),

imprescindiveis as possiveis aplicagdes tecnoldgicas que se beneficiem desse controle.

Do ponto de vista fundamental, ha ainda que se determinar os mecanismos de re-
versao da magnetizacdo em nanoilhas individuais de gelos de spin artificiais. Haja visto que
uma das concepgoes desses sistemas € a de que os momentos magnéticos totais das nanoilhas
tem comportamento tipo Ising, é importante determinar sob quais aspectos isso € vdlido du-
rante a reversdo. Evidentemente tal situacdo s6 é vélida em processos de reversdo coerente
da magnetizagdo, ou seja, um processo no qual os spins da nanoilha giram, de certa forma,

sincronizadamente, preservando o momento magnético total da nanoilha durante o processo.

Face as discussoes apresentadas, podemos enunciar a segunda questdo motivadora
deste trabalho: qual a melhor forma de controlar a reversdo da magnetizacdo em nanoilhas

Jerromagnéticas individuais por processos ultra rdapidos e quais os mecanismos envolvidos?
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1.6 Proposta da Tese

Diante do contexto e motivacdo apresentados, podemos expor agora a proposta desta
tese. Neste trabalho, usando simula¢des numéricas de dinamica de spin, estudamos o comporta-
mento magnético de nanoilhas elipticas ferromagnéticas, usando os parametros do “Permalloy-
797, sob dois aspectos distintos. O estado fundamental magnético na auséncia de campo
magnético externo e a reversao da magnetizacao das nanoilhas sob aplica¢ao de campo magnético
externo em dois regimes distintos: campo magnético variando suavemente (perfil senoidal) e

campo magnético na forma de pulsos gaussianos curtos (0.5 ns).

Em nanoparticulas elipsoidais em dimensdes de monodominio, a quebra de simetria
do bulk e o efeito desmagnetizante resultante das interagdes dipolares geram uma forte aniso-
tropia magnética definindo duas possiveis configuracdes para o estado magnético fundamental:
o estado alinhado da magnetizagdo - estado tipo C ou o estado de vortice (104-107), veja a
figura (1.12). N6s estudamos a competi¢cao entre os estados de vortice e os estados alinhados
tipo C como fun¢do da forma e das dimensdes da nanoilha, construindo um diagrama de estados
vortice - tipo C. NOs observamos que, para pequenas razdes de aspecto, o estado preferido é o
de vértice, mas a medida em que a nanoparticula € alongada, a anisotropia de forma favorece
naturalmente o estado alinhado tipo C ao longo do eixo maior. Nossos resultados mostram que
€ possivel fabricar nanoilhas de Permalloy no estado tipo C com razdes de aspecto considera-
velmente menores que as dos atuais trabalhos experimentais (108).

a)
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Figura 1.12 — Possiveis configuracées para o estado fundamental da magnetizagdo de uma nanoilha eliptica
ferromagnética. a) Estado alinhado tipo C. b) Estado de vdrtice.
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Sob o aspecto da dinAmica da magnetizacio, consideramos particulas com duas razdes

3

de aspecto fixas: 220 x 80 X espessura nm” , razdo de aspecto usual em trabalhos spin ice

experimentais (27, 58) e 70 x 50 X espessura nm3

, razdo de aspecto reduzida proposta por
nos a partir dos resultados da primeira parte deste trabalho (108). Estudamos a reversao da
magnetizacdo aplicando campo magnético periddico e na forma de pulsos gaussianos rapidos
- largura de 0,5 ns (93). Em ambos os casos fizemos um estudo angular da dependéncia dos

mecanismos de reversao, aplicando campo magnético no plano das particulas e em diferentes

direcdes.

Nossos resultados para campo magnético senoidal confirmam observagdes anteriores
para a dependéncia dos mecanismos de reversdao da magnetizacao com a direcao do campo apli-
cado (97, 98) e com a espessura das nanoparticulas estudadas. No entanto, observamos uma
dependéncia nas caracteristicas da reversdao em func¢do da frequéncia do campo aplicado, para
a qual ndo encontramos estudo sistemaético. Tal resultado revela diferencas relevantes nos me-
canismos de reversdo diante da aplicagao de um campo em alta frequéncia e um campo quase-
estatico (99), fato que merece ser considerado em comparagdes de resultados entre medidas

experimentais e de simulacdo numérica.

Para os processos sob a aplicagdo de pulsos de campo magnético, nds observamos
uma forte dependéncia da coeréncia da magnetizacdo em fun¢ao da dire¢do do pulso de campo
aplicado e uma significante diferenca na dependéncia angular da coercividade em particulas
elipticas em relagdao a observada em condi¢cdes de campo magnético externo quase-estatico

(103).

Por fim, nossos resultados mostram que podemos obter reversdao controlada, coerente
e ultra rapida da magnetizagcao aplicando pulsos de campo ortogonais ao eixo anisotrépico da
nanoparticula. Acreditamos que tais resultados possam ser especialmente uteis no desenvolvi-
mento de processos praticos de manipulagcdo de cargas magnéticas em gelos de spin artificiais,
mas também sdo aplicaveis em dispositivos de 16gica ou memoéria magnética de acesso aleatério

(MRAM).
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2 Conceitos Fundamentais em
Magnetismo

A resposta de um objeto a presenca de um campo magnético é uma observagao cor-
riqueira em nossa vida moderna, nenhuma pessoa adulta em sa consciéncia tenta fixar um ima
de geladeira a uma porta de madeira ou a uma superficie de plédstico, por exemplo. Mesmo
sem uma teoria cientifica, o aprendizado cotidiano revela que hd dois comportamentos ma-
croscopicos distintos dos materiais na presenca de um campo magnético, revelando os mate-
rias que reagem fortemente ao campo magnético como 0s mais interessantes para 0 uso nas

aplicagdes advindas do magnetismo.

Na verdade, existem dois efeitos diferentes nos materias que aparentemente ndo re-
agem ao campo magnético, conhecidos por diamagnetismo e paramagnetismo (10, 109). Em
todos os materiais, a presenca de um campo magnético altera o fluxo de campo através das
areas descritas pelo movimento orbital dos elétrons, induzindo naturalmente um fluxo de campo
contrario que se opde a variagao, lei de Lenz cldssica. Isso gera uma pequena magnetizacao do
material oposta ao campo externo, efeito conhecido por diamagnetismo. Embora o diamagne-
tismo esteja presente em todos os materias, este pode ser encoberto por efeitos mais intensos
em materiais cujos dtomos possuem um momento de dipolo magnético permanente. Ha neste
tipo de situagdo dois efeitos e, consequentemente, duas classes de materiais. Em uma delas,
s6 hd ordenamento dos momentos magnéticos na presenga de um campo magnético, levando a
uma pequena magnetizagao do material na mesma direc@o e sentido do campo externo, efeito

conhecido por paramagnetismo.

Em termos macroscopicos, pode-se dizer que materiais que reagem fortemente a um
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campo magnético e/ou que apresentem uma magnetizacdo nao nula mesmo na auséncia de
campo sao materiais ferromagnéticos. Sem divida, os mais promissores para o desenvolvi-
mento de aplicacdes em nanomagnetismo. Embora de curto alcance, hd uma forte interagao
entre os momentos de dipolo magnéticos atdomicos que favorecem o paralelismo (ferromagne-
tismo) ou o antiparalelismo (antiferromagnetismo) entre eles, podendo levar a um ordenamento
de longo alcance. Tal magnetizacdo espontanea desaparece acima de determinada temperatura,

temperatura de Curie, e o ferromagneto passa a ter comportamento paramagnético.

Além da interacdo responsavel pelo ferromagnetismo, hd outras interagdes entre mo-
mentos magnéticos, que levam a comportamentos observados macroscopicamente como ferro-
magnetos desmagnetizados mesmo a temperaturas abaixo da temperatura de Curie. Sabemos
que tal comportamento € fruto da subdivisao em dominios magnéticos (7), configuracdo que
minimiza a energia livre magnética, que € a energia total do sistema considerando todas as
interacoes intrinsecas do material e a interacdo com um campo externo. Especialmente em uma
nanoilha ferromagnética, tais interacdes podem lhe conferir um estado de magnetizacdo mono-
dominio devido a sua baixa dimensionalidade. Trataremos a seguir da descri¢ao bésica dessas

interagdes em materiais ferromagnéticos.

2.1 Momentos Magnéticos e Magnetizacao

O comportamento magnético dos materiais t€ém origem nos momentos magnéticos
atdomicos, resultado das contribui¢cdes dos momentos magnéticos eletronicos, de origem orbital

e de spin.

Um elétron individual em movimento no 4tomo constitui uma corrente elétrica e tem
um respectivo momento angular orbital. Para um elétron com momento angular orbital 7/, o

momento magnético associado [i; € (9):

—

— e 7
.Ul=—2| | hl = — ugl, (2.1)
me

onde g = =9,27 x 1072* J/T é a unidade usual de momento magnético, conhecido por

2m,
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h .
magnéton de Bohr, m, € a massa do elétrone 71 = o 1,05 x 10734 J.s é a conhecida constante

de Planck normalizada.

O respectivo momento magnético associado ao spin intrinseco de um elétron pode ser

€scrito como:

ge2 hs = — g.UpS, (2.2)
me

onde g, ~ 2,00 ¢é o fator g de Land¢ para o elétron.

Para dtomos com mais de um elétron, o momento angular orbital total € dado por:
L=Y1, (2.3)
i

onde a soma ¢ feita sobre todos os elétrons. Analogamente, 0 momento angular de spin total é

dado por:
§=Y5. (2.4)

Os momentos resultantes L ¢ S sdo acoplados pela interacdo spin-oOrbita e formam o
momento angular total J=L+S. As regras de Hund determinam (9) os estados eletronicos

ocupados e os respectivos numeros quanticos J, L e S.

No entanto, a teoria quantica do magnetismo mostra que o comportamento ferro-
magnético tem origem na interacdo entre os momentos magnéticos associados aos spins dos
elétrons, e ndo nos momentos magnéticos de origem orbital (10). Assim, para a nossa aborda-
gem de fendmenos ferromagnéticos, o momento magnético associado ao momento angular de

spin total S dos elétrons de um atomo € dado por (10):

= —y§—— ge:B 5, (2.5)
ge UB

onde a constante de proporcionalidade y = = 1,77 x 10" 1/Ts é a razdo giromagnética

—

2 ~ geS 2 . . 2 ] — z
do elétron. Como a razdo - ¢ adimensional, o médulo do momento magnético || = m é

dado em unidades de up.

A magnetizagdo M de um material em um determinado volume AV é definida como
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o somatorio dos momentos magnéticos contidos em AV por unidade de volume (110, 111), ou
seja
M 412* (2.6)
= — m;. .
AV &7
Evidentemente, M ndo é definida na auséncia de matéria e a magnetizacdo tende a
zero em porcoes de volume do material em que a orientacdo dos momentos magnéticos seja

aleatoria.

Na presenca de matéria, a inducdo magnética B, dada no Sistema Internacional de

Unidades (SI) em Tesla [T|, é dada por
B = (H+M), 2.7)

onde o = 471 x 1077 T.m/A é a permeabilidade magnética do vacuo e Héo campo magnético

auxiliar, expresso no SI na mesma unidade de M, em [A/m).

Se M for paralela a H, pode-se escrever:
M = yH, (2.8)

onde ) € a susceptibilidade magnética, uma grandeza adimensional que quantifica a capaci-
dade de magnetiza¢do do material na presenca do campo H. De acordo com os valores e sinal
de x os materias podem ser formalmente classificados em diamagnéticos, paramagnéticos e

ferromagnéticos (10, 112).

A interacdo dos momentos de dipolo magnético, dipolos magnéticos ou, simples-
mente, momentos magnéticos, com um campo magnético € bem conhecida no eletromagne-
tismo cldssico. Em um ferromagneto, cada momento magnético ird interagir com o campo
magnético gerado pelos outros momentos, 0 campo magnetostatico, com o campo de troca
gerado pelos primeiros vizinhos e, possivelmente, com um campo magnético externo. Recor-

daremos nas se¢des seguintes tais interacoes.
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2.2 Interacao de Troca

A interacdo de troca ou ‘“exchange interaction” € a responsdvel direta pelo ordena-
mento magnético em materiais com momentos magnéticos permanentes. A auséncia desta
interacao em materias que possuem momentos magnéticos atbmicos permanentes leva ao com-
portamento paramagnético. Isto indica que a interacdo cldssica entre os dipolos magnéticos,
também presentes em materiais paramagnéticos, nao € suficiente para levar o material a um
ordenamento paralelo entre os dipolos a temperatura ambiente. Na verdade, sO seria possivel
observar o ordenamento espontaneo dos momentos magnéticos em um paramagneto em tempe-
raturas proximas ao zero absoluto (109). Dessa forma, o ordenamento observado em materiais
ferromagnéticos a temperatura ambiente, e na auséncia de campo aplicado, tem origem em uma
interacdo forte e de curto alcance intrinseca ao material, capaz de manter o alinhamento dos

momentos magnéticos mesmo em grandes flutuagdes térmicas.

A interagdo de troca tem origem puramente quantica, decorrente do principio de ex-
clusao de Pauli que exclui a possibilidade de dois elétrons ocuparem o mesmo estado quantico
em um respectivo atomo. Isso implica na necessidade de que a autofunc¢do total do elétron seja
antissimétrica e leva a expectativa de que tal interacdo seja relevante apenas entre particulas
proximas. A dedugdo formal dessa interacao parte do cdlculo das energias dos estados possiveis
para um sistema de dois elétrons (estados singleto e tripleto) com autofuncdes antissimétricas.
Tal cdlculo pode ser encontrado em detalhes em diversas referéncias (8, 113, 114) e serd omitido

aqui. O resultado € a energia da interacao de troca para um par de spins, dada por:

Hipp=——5 S1-5 (2.9)

em que Jip € a constante da interagdo de troca com dimensdes de energia. A constante Ji
representa a superposi¢cao das fungdes de onda espaciais dos momentos angulares de spin, 1 e
2, sendo aprecidvel apenas para um par de spins muito proximos. Isso revela a natureza de curto

alcance da interacao de troca.

Partindo da interacao de troca entre um par de spins, podemos generalizar a hamilto-
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niana para uma distribui¢do discreta e localizada de spins como
1 — —
Hipp=———= Y Jij Si-S, (2.10)
27

onde o fator % ¢ introduzido “ad-hoc” para evitar a contagem dupla da mesma interagdo. S; € o

spin do fon localizado no sitio i.

Conhecida a natureza de curto alcance da interacdo de troca, as contribui¢des real-
mente relevantes a energia do sistema resultam das intera¢des entre primeiros vizinhos. Assim,

uma boa aproximacao € obtida ao considerar

J, para i,j primeiros vizinhos;
Jij=Jji= (2.11)

0, para os demais casos.
Assim, o hamiltoniano da interacdo de troca (2.10), conhecido por hamiltoniano de Heisen-
berg pode ser reescrito como,
J — —

Htm:__z 2515]7 (212)

20"

(i.j)
em que o simbolo (i, j) representa um somatdrio realizado apenas entre pares de spins que sdo

primeiros vizinhos. Podemos reescrever a equagdo (2.12) em termos dos momentos magnéticos

definidos na equagdo (2.5)m=—7vy S, que assume a forma
H, / Y - (2.13)
tro 2 '}’2712 & [ J

Em nosso modelo tedrico, consideraremos uma rede ferromagnética com momentos

magnéticos uniformes localizados, de forma que € possivel assumir

ﬁ’li =m I’f’ll' 5 (214)

onde 7i7; é o vetor unitirio correspondente a0 momento magnético localizado no sitio i e m

é o médulo de cada momento magnético, os quais assumimos serem iguais '. Isso permite

! Os momentos magnéticos 7; sdo localizados e evoluem no tempo variando em direcio e sentido.
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reescrever a equacao (2.13) na forma

J ([ m 2
Hiyo=—= | — m; -’ (2.15)
' 2 (yh) <Z,> /

Tomando o produto escalar de 7 definido na equagdo (2.5) temos

m-in=(—yS) (—yS)

2.16
m? =72 52 (2.10)
que nos leva a igualdade
m S

Uma vez que o0 médulo do momento angular de spin S é dado em unidades de 7, a
razao expressa na equacao (2.17) é adimensional e representa 0 médulo do momento magnético

normalizado e 0 médulo do spin normalizado, respectivamente.

E usual incluir tal razdo na constante de troca J, que permanece com unidade de ener-

gia. Redefinimos entdo a constante J, fazendo

m\ > S\ 2
J(ﬁ) :J<£> Ny (2.18)

Finalmente, podemos escrever o hamiltoniano da intera¢do de troca para um sistema
de momentos magnéticos discretos localizados na forma simplificada
o o .
Htr():_i Zmi'mj7 (2.19)
(i.J)

que em conjunto com o vinculo ndo linear

-y = (m)? + (m))? + (m?)? =1, (2.20)

x’y7Z

€ conhecido como modelo de Heisenberg isotropico (109, 115). m; sd30 as componentes

retangulares do versor momento magnético ;.

A constante de troca J define a intensidade da intera¢ao, diferindo entre diferentes ma-

teriais. Além disso, seu sinal define o ordenamento ferromagnético ou antiferromagnético. Para
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J > 0 a energia € minimizada com momentos magnéticos paralelos, o que caracteriza o com-
portamento ferromagnético. Com J < 0 a energia do sistema é minimizada com alinhamentos
antiparalelos, o que caracteriza o comportamento antiferromagnético. Apesar de considerar-
mos nesta tese nanoilhas com momentos magnéticos localizados, que serdo descritos por um
hamiltoniano com um termo de Heisenberg isotrépico, serd ttil mais a frente um resultado que
vem da generalizagdao do modelo para sistemas continuos. Tal desenvolvimento € apresentado
no apéndice A, devido a natureza puramente técnica dos cdlculos. Tal resultado, expresso na
equacgdo (A.13) mostra que no limite continuo a energia de troca é proporcional ao médulo
quadrado do gradiente da magnetizacdo, se anulando em uma amostra com magnetizacao per-

feitamente uniforme.

Embora a interacio de troca seja a responsavel pelo ordenamento magnético, ndo ha
direcdo preferencial para o alinhamento em materiais que sejam bem descritos pelo modelo
de Heisenberg isotrépico. No entanto, podem existir anisotropias de origens diversas, como
a anisotropia magnetocristalina, intrinseca a certos materiais e que favorece o alinhamento ao
longo de uma direcdo ou plano da rede cristalografica do material. Ha ainda a anisotropia de
forma, oriunda das interagdes dipolo-dipolo cldssicas e que surge devido a quebra de simetria
no material em fun¢do das dimensdes reduzidas de sistemas nano-estruturados, vide apéndice
B. Dessa forma, a configuracdo magnética do material, ou objeto, dependera da competi¢ao

entre as energias envolvidas (troca e anisotrépicas).

Neste trabalho simulamos o comportamento de nanoilhas de Permalloy, material com
anisotropia magnetocristalina desprezivel. Assim, em nosso modelo, a anisotropia efetiva vem
da anisotropia de forma de origem dipolar, que serd descrita na proxima sec¢do. Por ora, a
titulo de ilustracdo e completeza, vamos descrever brevemente um modelo para a anisotropia

magnetocristalina de um material.

Redes cristalinas naturalmente assimétricas ou com quebras de simetria devido a presenca
de interfaces ou impurezas, podem apresentar uma anisotropia magnetocristalina. Tal anisotro-

pia surge da interacdo spin-Orbita e favorece o ordenamento magnético em relacdo a um eixo,
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chamado eixo facil da magnetizacdo, ou um plano da rede cristalografica do material, deno-
minado plano facil da magnetizacdo. Tal anisotropia pode inclusive ser local, variando entre
os momentos magnéticos da rede. Os materiais que exibem este tipo de anisotropia siao co-
nhecidos como materiais magnéticos duros. Materiais magnéticos que apresentam anisotropia
magnetocristalina desprezivel, tal como o Permalloy, sdo denominados materiais magnéticos

macios.

Em grande parte dos sistemas de interesse, pode-se modelar a anisotropia de troca
generalizando o hamiltoniano (2.19) com um termo de anisotropia na forma
J AL B 21192 X X Yoy YA 4
H= —3 Z iy — Cmim’ ) = —J Z mint; +mn; + (1 — §)mims | (2.21)
(i) (i.J)
onde ¢ é um pardmetro de anisotropia adimensional. O hamiltoniano (2.21) em conjunto com

o vinculo (2.20), é conhecido como modelo de Heisenberg anisotréopico.

Os valores do pardmetro { definem a intensidade e o modelo de anisotropia do sistema.

Considerando J > 0, temos quatro situacdes possiveis:

{ = 0 representa simplesmente o modelo de Heisenberg isotrépico;

* { =1 representa uma anisotropia fortemente planar, pois os momentos magnéticos sao
essencialmente bidimensionais, distinguindo-se dois modelos especificos: o modelo XY

(116) e o modelo do rotor planar (117);

0 < { < 1 representa uma anisotropia de plano-facil-xy, com intensidade em fungéo do

respectivo valor de { (H é minimizado por uma magnetiza¢do no plano xy);

{ < 0 representa uma anisotropia de eixo-facil, que na forma do hamiltoniano (2.21) estd

ao longo do eixo-z (H é minimizado por uma magnetizacio ao longo da direcdo z).
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2.3 Interacao Dipolar

A interacdo dipolar tem origem eletromagnética e pode ser observada entre quaisquer
dipolos magnéticos suficientemente préximos. Em um material com momentos magnéticos
intrinsecos, cada dipolo correspondente cria um campo ao seu redor e, simultaneamente, tenta se
alinhar ao campo magnético efetivo em sua posi¢ao. Tal campo efetivo representa a contribuicao
de todos os campos magnéticos gerados pelos outros dipolos da rede, conhecido por campo
magnetostatico ou campo desmagnetizante, além da contribui¢do de troca e de possiveis cam-

pos externos.

Do ponto de vista matematico, os cdlculos tedricos para previsdes das configuracdes
magnéticas de um material com interacdes dipolares nao é simples, uma vez que dependem da
disposicao espacial de cada momento magnético na rede. Mesmo por métodos computacionais
isso pode ser tarefa, no minimo, bastante demorada. No entanto, sdo tais interagdes dipolares
que definem a configuragdo magnética em fungdo da forma geométrica do objeto considerado,
efeito conhecido por anisotropia de forma. Em virtude das dimensdes reduzidas de um nano-
magneto, o entendimento dos efeitos de origem dipolar e, consequentemente, da anisotropia de

forma, sdo fundamentais.

E bem conhecido na literatura (110, 111, 118), que um dipolo magnético m localizado
na origem de um sistema de coordenadas induz um campo vetorial Edip(F) na posi¢ao genérica
7 = rF, dado por

Baip(7) = 47‘% {3 P 7) — m} . (2.22)

A energia de um dipolo magnético na presenga de um campo magnético € igualmente
conhecida, dada em termos do campo B por E = —m - B. Assim, se na posi¢cdo 7 houver um
segundo momento de dipolo magnético 7, a energia de interacdo dipolo-dipolo considerando

o campo gerado por i, € dada por

Eiy= ;‘(’r iy -y — 3(y - F) (- )| (2.23)
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Evidentemente, a energia de interacdo é a mesma se considerarmos 771; na presenca
do campo gerado por 7y, ou seja my - By (F) = my - Bp(¥). Dessa maneira, a energia total da

interacdo dipolar entre o par de momentos 77| e /7, distanciados por r, pode ser expressa como

Epor =E1p=FEy 1 = ——F—. (2.24)

A partir da equacdo (2.23) e da observagdo sobre a energia entre um par de momentos
magnéticos expressa em (2.24), pode-se escrever o hamiltoniano de intera¢ao dipolar conside-

rando uma distribui¢do discreta de N momentos magnéticos localizados, na forma

1Y R L
Haip =3 Y X O g i — 3 ) 717 | (2.25)

Os indices i e j denotam as posi¢des arbitrarias de um par de momentos magnéticos
distanciados da distancia r; ;. O fator % € introduzido para evitar dupla contagem (equagao 2.24)

e as somas sao feitas entre todos os pares de dipolos considerados na rede.

Assim como realizado com o hamiltoniano da intera¢do de troca (equagdo 2.19), po-
demos reescrever o hamiltoniano (2.25) na forma de uma constante de interacdo e um termo de
interacdo efetivo adimensional. Considerando uma distancia relativa adimensional em termos
do parametro de rede do material a € que os momentos magnéticos sdo idénticos, podemos
introduzir as transformagdes

o Tij S
rijj=al| —= e m; =mm;.
’ a

Isso nos permite reescrever o hamiltoniano (2.25) na forma simplificada

DY X [m,-~m~—3(m,-.f,--)(m-.f,--)
Hyip = — J JINTT Y (2.26)
" 2;; (rij/a)’
J#i
onde

2

Hom
D= 2.27
An a3 (2.27)

é a constante de interacdo dipolar. E facil ver na expressdo (2.26) que D tem dimensio de
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energia e o termo de interagdo nos somatdrios € adimensional.

Pode-se perceber que a constante da interagao dipolar D € sempre positiva, iSSo mostra
que o primeiro termo no hamiltoniano (2.26) € minimizado quando os momentos magnéticos
se alinham antiparalelamente, ao passo que o segundo termo, que apresenta um fator 3 em
relacdo ao primeiro, tende a alinhar os momentos magnéticos ao longo da dire¢do que os une.
A interacdo dipolar varia com o inverso do cubo da distancia entre os momentos de dipolo,
revelando sua natureza de longo alcance. Tais caracteristicas fazem dela a principal responsavel
pela formagao de dominios magnéticos e pela anisotropia de forma em materiais magnéticos

macios como o abordado neste trabalho, o Permalloy-79.

A generalizacao do resultado expresso em (2.26) para um material com uma distribuicao
continua de momentos de dipolo magnéticos pode ser feita de maneira mais simples, se compa-
rada ao desenvolvimento similar ao realizado para a interacdo de troca, vide apéndice A. Para

1sso, partimos da equagdo (2.25) reescrita convenientemente na forma

N N A — A — N
Mo . 1 3r,~j(mj-r,~j)—mj Mo e
Hdip - —7 i_zlmi : ; E r~3. - _7 ;mi -Hi, (2.28)
= ]J= 1] 1=
J#i

que representa a soma das interagcdes dos N dipolos com o campo dipolar local H; (gerado
pelos proprios dipolos magnéticos). Podemos particionar o material em n elementos de volume
N . - 1 S, ”» S
AV} com magnetizagdo definida por My = WZi m;, onde os momentos magnéticos ; estao
k
contidos em AV}. Por analogia com o dltimo termo de (2.28), podemos escrever a soma das

interagdes de cada volume magnetizado AV) do material com o campo magnético dipolar como

n
—lo Y AV My - Hy. (2.29)
k=1

No limite em que n — oo, a soma tende para o valor da integral tripla
Egip = —% / dv M-H, (2.30)
1%

em que a integral € calculada sobre todo o volume V do material.



43

O resultado expresso na equacido (2.30) é denominada energia dipolar ou energia mag-
netostatica. O campo H no interior do material é conhecido por campo dipolar, ou campo mag-
netostatico, ou ainda campo desmagnetizante, devido a sua tendéncia natural de alinhamento
em sentido contrario a magnetizacdo. Tal energia representa a interacdo da magnetizacdo do

material com o campo criado por ela mesma.

Como ja comentado anteriormente, as interacdes dipolares em ferromagnetos sdo as
responsdveis diretas pela anisotropia de forma e, assim, serd interessante discutirmos em mais
detalhes a relacao entre o campo desmagnetizante e a anisotropia de forma resultante. No en-
tanto, em nosso modelo tedrico implementado computacionalmente, utilizaremos apenas 0 mo-
delo discreto representado no hamiltoniano da equacao (2.26), levando a um desenvolvimento
numérico que nos da diretamente as configuragdes magnéticas para as nanoilhas estudadas, in-
cluindo os respectivos efeitos esperados da anisotropia de forma correspondente. Diante do
contexto, uma discussdo tedrica relevante sobre a anisotropia de forma € feita no apéndice B,
a fim de ndo sobrecarregar o texto principal do trabalho com uma discussao longa e puramente
técnica. O principal resultado tedrico que vale a pena adiantar, € que para particulas muito finas,
como as nanoilhas bidimensionais que sdo o cerne desta tese, a anisotropia de forma favorece

uma magnetizacao paralela ao plano da nanoilha, confirmando nossos calculos numéricos.

Seguindo nossa ordem de apresentacdo dos conceitos fundamentais em magnetismo,
imprescindiveis na realizacio deste trabalho de pesquisa, falta definirmos a interacdo dos mo-

mentos de dipolo magnéticos com um campo magnético externo.

2.4 Interacao Zeeman

A interac¢do de um dipolo magnético com um campo magnético externo € velha conhe-
cida na Fisica e chamada de Interacao Zeeman, devido ao efeito Zeeman observado experi-
mentalmente em 1896 por Pieter Zeeman (119). Similar ao desenvolvimento da secao anterior,

a respectiva energia Zeeman de interagdo de um momento magnético individual na presencga de
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um campo magnético externo é dada usualmente como

E=—m-B¥ =—pym-H™. (2.31)

E fécil observar que ao considerar o campo externo aplicado a um momento de di-
polo previamente orientado em uma direcdo arbitréria, surgird um torque que tende a alinha-lo

paralelamente ao campo externo, minimizando a energia de interacdo expressa em (2.31).

Considerando uma distribuicdo discreta de momentos magnéticos, podemos escrever
o hamiltoniano de interagdo dos momentos magnéticos com o campo magnético externo Hz,,
simplesmente como a soma das contribui¢des individuais de cada momento de dipolo na forma

expressa em (2.31), ou seja
N

Hzee = —Ho Y i H™, (2.32)
j=1

1=

onde H é o campo externo na posi¢éo do i-ésimo momento magnético. Consideramos aqui
o campo H®" por conveniéncia, jd que H e M sdo expressos na mesma unidade e coexistem
dentro do material. Assim, analogamente as secdes anteriores, é possivel escrever Hz,, como

uma constante que multiplica um termo de interacdo adimensional.

Considerando novamente momentos magnéticos idénticos com seus respectivos unitarios
na forma m; = m; e definindo um campo magnético adimensional no i-€simo sitio da rede, em

termos da magnetizacdo de saturacdo Mg do material,
Text
hit = —— (2.33)

¢ facil ver que podemos reescrever a hamiltoniana de interacao Zeeman como

N
Hzee=—2) mi-h§", (2.34)
i=1
onde
Z = uyMsm (2.35)

¢ a constante de interagdo Zeeman em unidades de energia. Cabe ressaltar no nosso caso, em

que adotamos o SI (Sistema Internacional de Unidades), que todas as constantes das interacdes
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fundamentais com dimens@o de energia (J, D e Z) sdo dadas em joules [J].

Evidentemente, no caso de um campo magnético externo uniforme, ou seja, de mesma

intensidade em todos os sitios i teremos

il’ext _ Hext
Mg
e assim Hz,, € dado simplesmente por
N —
Hzee=—Z Y i-h. (2.36)

=1

Pode-se generalizar a energia de interagdo Zeeman para uma distribuicdo continua
de momentos magnéticos de forma andloga ao procedimento realizado para a interacdo di-
polar. Particiona-se o volume do material em n elementos de volume AV, os quais contem
muitos momentos magnéticos 771;. Para cada elemento de volume, podemos associar um vetor
magnetizacao local dado por My = ALVk Y., m;, de forma que a energia de interacdo em termos
da magnetizacao de cada elemento de volume AV}, € expressa pelo somatorio
n
—to Y AV M- H. (2.37)
k=1

No limite em que n — o, a soma pode ser substituida pela integral no volume V do material
Egeon = —HUo / dv M-H. (2.38)
14

O valor de tal integral é denominada energia Zeeman e representa e energia associada a
aplicacdo de um campo magnético externo a um material com uma distribui¢ao praticamente

continua de momentos de dipolo magnéticos.
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3  Modelo Teorico e Simulagdo
Computacional

Mesmo em dimensdes nanométricas, um ferromagneto real possui um nimero muito
grande de momentos magnéticos atdmicos. Isso torna o tratamento analitico de tais sistemas
consideravelmente complicado e, particularmente, impraticidvel na grande maioria dos casos.
Assim, as possibilidades de solucdes analiticas sdo restritas a poucos sistemas, que em geral
podem ser simplificados em relacdo ao caso real devido a simetrias ou condi¢des assintoticas,

como por exemplo os desenvolvimentos do apéndice B.

Sob o ponto de vista experimental, é crescente o interesse pelo estudo de sistemas
magnéticos nano-estruturados, por motivos evidentes suficientemente discutidos no capitulo 1.
Sem duvida, as evidéncias experimentais sdo fundamentais e imprescindiveis no entendimento
dos fendmenos fisicos e na validacdo dos respectivos modelos tedricos, ja que traduzem o com-
portamento de fato dos sistemas estudados, em qualquer das dreas da Fisica. No entanto, ainda
ha um relevante desafio na fabricacdo precisa e repetitivel de estruturas em escala nanométrica,
0 que limita em muito o ndmero e a variedade de experimentos possiveis de serem realizados

na pesquisa cientifica de um determinado sistema.

Sob este contexto, a simulacdo computacional tem ganhado espago crescente nas pes-
quisas em Fisica de sistemas complexos, em nosso caso, sistemas de muitos momentos magnéticos
interagentes. Nas ultimas décadas, as simulagdes numéricas tém se consolidado como uma po-
derosa ferramenta no estudo de nanoparticulas magnéticas, podendo simular situagdes diversas
simultaneamente e em condi¢cdes muito préximas as adotadas em laboratério. Os resultados

numéricos fornecem mais uma fonte de resultados e previsdes que podem ser comparados aos
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obtidos por modelos analiticos ou observagdes experimentais. Além disso, a simulagdo pode ser
especialmente util na economia de tempo e material em diversas pesquisas experimentais. Visto
que € possivel simular diferentes configuragdes, pode-se usar as observa¢des numéricas como
um guia para restringir as medidas experimentais a um nimero menor do que aquele que seria

necessdrio sem o conhecimento prévio do sistema, revelado pela simulacdo computacional.

Existe uma diversidade de métodos e até programas livres para a simulagdo de siste-
mas magnéticos. Neste trabalho utilizamos um c6digo computacional préprio, desenvolvido
em nosso grupo de pesquisa, baseado no método conhecido por dinamica de spin utilizando
a linguagem de programacao Fortran 90. Este capitulo apresenta os detalhes de nosso modelo
tedrico e a metodologia computacional empregada na descri¢cdo e estudo das nanoilhas ferro-

magnéticas.

3.1 Hamiltoniano do Modelo

As nanoilhas ferromagnéticas sdo modeladas por momentos de dipolo magnéticos dis-
cretos e localizados nos sitios i de uma rede cubica de Bravais com interagdes de troca e dipolo-
dipolo, discutidas no capitulo 2. Na presenca de um campo a magnético externo, as equacoes
(2.19), (2.26) e (2.34) permitem escrever o Hamiltoniano das interagdes magnéticas do nosso

modelo na forma

J o D ﬁli-ﬁ’lj—3(ﬁ1,'-fij)(ﬁ1j-fij
H=——- mi-m; + —
2 <;j> 2 ; (r,'j/a)3
Vil

)—zZmI--ﬁfﬂ, (3.1)
i

onde o vetor unitario ; indica a direc¢do e o sentido do i-ésimo momento magnético da rede. O
Hamiltoniano (3.1) € composto, respectivamente, pelos termos de interacdo de troca, dipolar e

de interacdo com um campo magnético externo adimensional fzf’” (definido na equacdo (2.33)).

Em nosso modelo ferromagnético a constante de interacdo de troca J € sempre posi-
tiva, e assim tal termo € minimizado quando os momentos magnéticos estdao alinhados paralela-
mente. Tal termo € considerado apenas entre primeiros vizinhos. O segundo termo contabiliza

a interagdo cléssica entre os momentos de dipolo magnético, e € responsavel pela anisotropia
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de forma, sendo minimizado por uma configuracdo intrinseca da magnetiza¢do em cada nano-
particula considerada. Finalmente, o terceiro termo € o termo Zeeman de interacdo com um

campo magnético externo e ¢ minimizado pelo alinhamento dos momentos com tal campo.

3.2 Dinamica da Magnetizacao

Um usual método matemético determinista que nos dd a evolucdo temporal de sistemas
magnéticos conservativos, e que serd usado neste trabalho, é conhecido por dindmica de spins.
Neste método, o sistema € modelado por um Hamiltoniano, a exemplo do apresentado na se¢ao
anterior 3.1, e a evolucdo temporal do sistema pode ser descrita pela equacdo de movimento
de Heisenberg. Obtendo-se o conjunto de equacdes diferenciais na representacdo dos opera-
dores de spin de Heisenberg, adota-se o limite semi-classico, onde tratamos os operadores de
spin como vetores cldssicos tridimensionais. Partindo de uma configuracao inicial, a evolucao

temporal € obtida via solu¢ao numérica do conjunto de equagdes diferenciais.

Considere a equacdo de movimento de Heisenberg para o momento angular de spin S;,

localizado no sitio i, dada por (120)

dS; =
ih— = |S;,,H|, 32
in >t =[S}, H] (32)
onde H é o Hamiltoniano do sistema, i —» i> = —1 é a unidade imagindria e [§,~,H | = S;H—

HS; é o comutador entre o operador de spin S; e o hamiltoniano H. Tal equacgdo deve ser

desenvolvida para cada componente cartesiana de S;.

O desenvolvimento da equacdo (3.2) para o hamiltoniano (3.1) € feito no apéndice (C),
em vista do carater longo e puramente matematico dos cdlculos. O resultado, no entanto, nos €

interessante apresentar agora, e € expresso por

ds; .
;§=y&x&, (3.3)

onde B; é o campo de indugdo magnética efetiva no sitio i, e pode ser obtido a partir do hamil-

toniano H do sistema.
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A equacao diferencial (3.3) para os operadores de spin S; na representacdo de Hei-
senberg descreve a precessao cldssica de Larmor para um dipolo magnético em torno de um
campo magnético efetivo local. No nosso caso, tal campo efetivo € decorrente do hamiltoniano
H e assim incorpora as contribui¢des dos campos de troca, desmagnetizante e externo, como

veremos adiante.

A fim de tomar o limite cldssico, em que os operadores de spin podem ser modela-
dos por vetores tridimensionais, usaremos novamente a relacdo entre momento magnético e
momento angular de spin, equagdo (2.5), tal que m = — 7y S, onde /71; = m h; é um vetor tridi-
mensional. Na auséncia de magnetizacao B= uofl e é facil mostrar que (3.3) pode ser reescrita
na forma

Ldmi _ o (g x ). (34)

Tal equagdo, descreve a precessdo cldssica do momento magnético i em torno do
campo magnético efetivo local H;, mas ndo prevé o alinhamento do momento magnético na
dire¢do do campo, que precessa assim indefinidamente. Em 1935, Landau e Lifshitz (121), in-
troduziram na equac¢ao 3.4 um torque de “damping” definindo uma equacdo que ficou conhecida

como equacdo de Landau-Lifshitz (equacdo de LL):

1 dm; L = o L -
;d—t’=—uo<m,~xHi)+“0—l|m,~x (i x ) | (3.5)

| i
onde & é um parametro fenomenoldgico, conhecido como constante de “damping”, ou parametro
de amortecimento. O valor de « € caracteristico de cada material e € geralmente obtido ex-

perimentalmente. O pardmetro « determina a taxa de dissipa¢do de energia do sistema e é

adimensional.

A equacdo de LL descrevia bem os fendmenos observados em materiais com pequenos
valores de damping, mas conduzia a grandes discrepancias em relacdo aos resultados experi-
mentais fora desse regime. Em 1955, Gilbert (122) modificou o termo de damping da equacdo
de LL e obteve sucesso entre suas previsoes tedricas e os resultados experimentais. Assim, a

equacao ficou conhecida como equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert (equacdo de LLG), expressa
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por

ld_" — d_"
S G x )+ —2 (mixﬁ). (3.6)

Nesse formato, a equacdo 3.6 descreve a evolucdo temporal do momento magnético
em torno do campo H; sem amortecimento (o = 0), sistema perfeitamente conservativo, e com
amortecimento (a > 0), ou seja, 0 momento magnético descreve uma precessdo amortecida,
espiralando em torno do campo enquanto dissipa energia. Essas situagdes sdo ilustradas na
figura (3.1).

(a) (b) (c)
Heff Heff

Figura 3.1 — Evolugdo temporal de um momento magnético genérico m em torno de um campo efetivo Hege
estdtico. (a) Dindmica sem amortecimento (oc = 0), 0 momento precessa com energia constante
em torno de m. (b) Se (o0 > 0), hd um torque de amortecimento que tende a paralelizar m e
Hesr. (¢) Na dindmica resultante com amortecimento (o > 0), 0 momento magnético espirala em
torno do campo dissipando energia até o estado de mais baixa energia, alinhado a Hegr. Figura
disponivel em http://micromagnetics.org/micromagnetism/.

Tomando o produto escalar entre 77; € os dois lados da equacio (3.6) temos

N dﬁ’l = = — (04 - = dﬁ’l
n; - dtl = —7YHo mi'(miXHi)Jeri'(miX l)
1

— ml‘
| 7 |

= }/,u()mi-(Hixm,-)—— — Xm; ).

Dada a identidade vetorial a@-(bxc)=b-(¢xa) =2 (@xb ) (118), podemos escrever

R dﬁ’l — - - o dﬁi - =
m;- dtl = 'J/IJOHi‘(mixmi)_md_tl‘(mixmi)zo- (3.7)

Mostrando assim que a variagdo temporal do momento magnético € perpendicular a ele
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mesmo.
A fim de avaliar a evolu¢do temporal do médulo do momento magnético podemos
avaliar
a’(q ) dm; _, —_ dm _dm;
—(m;-m;) = -1 +m; - =2m;- .
at Y ar T e Yodt
Usando o resultado (3.7), obtemos
d
—(m7) =0. 3.8

Os resultados expressos em (3.7) e (3.8) mostram formalmente que a equagdo de LLG
preserva a norma do momento magnético, restringindo sua evolucao temporal ao movimento de

precessao em torno do campo efetivo sempre com mddulo constante.

A forma expressa na equagdo (3.6), é conhecida como forma implicita da equacgio

_— . m
de LLG, porque a variagao temporal do momento magnético T aparece em ambos 0S
membros dessa equacdo, ndo podendo ser isolada diretamente. Evidentemente, o termo de
amortecimento s6 existe na presenca do campo H; e assim € possivel reescrever (3.6) em uma

forma mais conveniente. Para isso, tomemos o produto vetorial entre 77; e os dois lados da

equacao (3.6) na forma

—

Usando a identidade vetorial @ x (b x &) = (@-¢)b— (@-b)¢ (118), podemos reescrever o

tltimo termo da relacdo acima, obtendo
R dﬁ?l . . - o . dﬁ”li . o dm;
mi X — = —7v Mo m; X (mi XHi) +_, {(m, —)mi— (m,m,)—l} . 3.9

—
1

d
Como m; - d_n: =0, a expressdo (3.9) pode ser simplificada para

N dﬁ’ll N N — dﬁ’ll
miXW ==Y Ml mix(mixHi)—Ocmi?. (3.10)
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Levando a identidade (3.10) no ultimo membro da equagdo (3.6), teremos

1 diti: . = (04 - — 7 dm
Y i —Ho(miXHi)+m_iq/ Y Ho i (it > Hy) = e =
(_‘ xﬁ) Ho & _, X(_’ XFI) 062 dﬁii
Ho m; y dt

logo

1 dﬁ”l = = o _ - ey d
y (1 +062) dtl = —Up [(mi ><H,~)+% in; x (7 xHi)} )

permitindo escrever a forma mais elegante

1 dm; Ho
y dt 1+ a2

— a —

(ﬁiiXHi)+—f7liX(ﬁ15XHi):| . (3.11)
mi

A equagdo (3.11) é conhecida como forma explicita da equacdo de LLG. Nessa

formulacdo os torques de precessdo e amortecimento sdo expressos explicitamente em fungao

do campo H;.

A equacgdo de LLG (3.11) descreve a evolugdo temporal de um unico momento magnético
tridimensional, representado evidentemente trés equagdes acopladas a serem resolvidas, uma
para cada componente cartesiana de 72;. Em uma nanoilha finita, composta por N momentos
magnéticos localizados de acordo com nosso modelo, teremos um conjunto de 3N equagdes di-
ferenciais acopladas a resolver. Evidentemente a complexidade do sistema restringe a solugdo

a métodos numéricos.

Vale ressaltar que em nosso caso, 0 campo magnético H; ndo é simplesmente um
campo magnético externo e estitico, como mostrado na figura (3.1). H; é o valor do campo
interno no respectivo sitio 1, incluindo a contribui¢do individual dos campos de troca, dipolar e
de um eventual campo magnético externo. Dessa forma, cada momento magnético i; descreve
uma precessdo amortecida em torno do seu respectivo campo magnético efetivo local H;, que

também nao € estdtico durante a evolucao do sistema.

O campo magnético efetivo H; pode ser obtido diretamente do hamiltoniano do sistema
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por

_, 1 0H
A2 12
Ho 8:71,~ (3 )

Evidentemente, pode-se obter de H a energia de uma configuracdo inicial qualquer
dos momentos magnéticos na nanoilha. A partir da configuracdo incial, a dinamica futura do
sistema pode ser obtida pela integragcdo numérica do conjunto de equacdes correspondente.

Discutiremos no apéndice D o método de integragc@o do tipo preditor-corretor usado no cédigo

computacional deste trabalho.

Lembrando que podemos escrever B; = Uy H;, € trivial transformar as equacdes para a

representacdo em fungao do campo local B;, sendo perfeitamente equivalente as duas formulacoes.

Finalmente, temos definidas todas as ferramentas tedricas necessarias para simular
nossos objetos de estudo. As proximas secoes apresentam os detalhes técnicos do método de

simulacao e os paradmetros do material considerado.

3.3 Simulacao Micromagnética

Como mencionado na introdugdo deste capitulo, sistemas magnéticos reais sao cons-
tituidos por muitos momentos magnéticos atdmicos, 0 que torna o tratamento analitico destes
sistemas consideravelmente complicado e faz da simulagdo numérica uma alternativa pratica
de investigacao tedrica. No entanto, mesmo no estudo de objetos em dimensdes nanométricas,
¢ inviavel tratar o problema considerando todos os momentos atdmicos reais, at€é mesmo por

métodos numéricos.

Como em nosso modelo estamos considerando um ferromagneto macio, ou seja, sem
anisotropia magnetocristalina, a Unica anisotropia presente € a anisotropia de forma, natural-
mente definida pelas interacdes dipolares de longo alcance, vide apéndice B. Assim, em nossos
calculos numéricos consideraremos todas as interagdes entre os momentos do modelo, sem raio
de corte, a fim de computar a anisotropia de forma o mais proximo possivel de um sistema

real. Isso significa calcular N(N — 1) interagdes dipolo-dipolo em um sistema com N dipolos
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Modelo Descricao Escala de Comprimento
Atdmico Cdlculos ab initio quanticos < lnm
Micromagnético Magnetizacao continua 1 — 1000 nm
Dominios Magnéticos | Subdivisdao em dominios magnéticos 1 — 1000 um
Teoria de Fases Ensembles de dominios magnéticos > 0,1mm

Tabela 3.1 — Modelos tedricos para os materiais ferromagnéticos e as respectivas escalas de comprimento onde
sdo vdlidos.

magnéticos. Em escala real, o nimero de momentos magnéticos (V) por unidade de volume
¢ um nuimero extremamente grande e torna impraticidvel o desenvolvimento numérico para as
nossas atuais velocidades de processamento. Uma estimativa da relagdo entre o nimero de
momentos magnéticos em escala atdmica real e o nlimero que vamos adotar na simulagdo, con-

siderando a aproximacao descrita a seguir, sera discutido na secdo 3.5.

Pelo exposto até aqui, cabe ressalvar que hé diferentes modelos com o fim de des-
crever o comportamento de materiais ferromagnéticos numa escala macroscopica, a partir de
consideragdes do conhecimento intrinseco da matéria condensada. Dependendo das simplificacdes
introduzidas por um modelo particular, geralmente ele se mostra capaz de descrever o sistema
com precisdo apenas sob certas premissas € numa escala limitada de dimensdes. A tabela (3.1)
apresenta uma visdo geral dos modelos estabelecidos para a descri¢cdo de ferromagnetos em
diferentes escalas de comprimento. Em vista de nossas nanoparticulas de interesse terem di-
mensdes de dezenas a centenas de nanometros, adotaremos a teoria ou aproximacao micro-

magnética.

O Micromagnetismo descreve a amostra magnética como um campo classico de ve-
tores magnetizacio M (7,t), que representam as médias espaciais dos momentos magnéticos
atdmicos. A premissa basica do modelo € a de que a magnetizacdo € continua ao longo da
amostra, podendo variar suavemente em direcdo, sem descontinuidades. Isso permite particio-
nar a amostra em células de tamanho especifico, onde pode-se considerar que a dire¢do e sentido
de alinhamento dos £ momentos de dipolo magnético do material real seja aproximadamente o

mesmo. Assim, pode-se associar um vetor magnetizacdo local M; a densidade volumétrica de
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momentos de dipolo atdmicos nz;*™ na forma

1 — atdmico 1
m =
k
Veel k Veel

M; = ;. (3.13)

onde V,,.; é o volume da célula de parti¢do do sistema e 77; € o momento magnético da célula.

A figura (3.2) ilustra qualitativamente a aproximacao micromagnética considerada. O
sistema ¢é particionado em células ctbicas de aresta a, tal que V,.; = a>. O pardmetro a é esco-
lhido de forma que os inimeros momentos de dipolo atomico contidos em cada célula, possam
ser substituidos por um dnico momento magnético da cé€lula, reduzindo substancialmente o
nimero de interacdes a se considerar no calculo numérico. Dessa forma, ao invés de tratar as
interacdes entre momentos atdmicos, computaremos apenas as interagdes entre 0s momentos

magnéticos das células.
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Figura 3.2 — Esquema ilustrativo da aproximacdo micromagnética. (a) Sistema real, constituido por muitos
momentos magnéticos atémicos. (b) Sistema equivalente do ponto de vista micromagnético, os
momentos magnéticos atémicos sdo substituidos por um vinico momento magnético resultante lo-

calizado no centro de cada célula.

Implicitamente, a premissa da aproximagdo € a de que a magnetizacao do material estd
saturada em Mg, que ¢ a magnetizacao de saturacao, um parametro do material considerado.

Assim pode-se escrever

M; = Mgy, (3.14)

onde agora r1; € o vetor unitirio que indica a direcdo e o sentido da magnetizacdo e, con-
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sequentemente, do momento magnético total da célula i. Nessa representacdo, os vetores
magnetizacdo M; e, evidentemente, 7; variam apenas em direcdo e sentido. Tal fato e o uso da

defini¢do (3.13) permitem escrever
i = m iy = Vea Mi = (MsVeer) 1z, (3.15)

ou seja,

n = Msvcel. (316)

A escolha do novo parametro de rede a € feita a partir do conhecimento do compri-
mento de troca A do material, que nos dd a ordem de grandeza do alcance da interagdo de
troca, ou seja, até que distancia a interagdo de troca consegue manter os momentos magnéticos
atdmicos alinhados na mesma dire¢do. Dessa forma, o novo parametro de rede deve ser me-
nor que o comprimento de troca do material considerado, ou seja, deve-se respeitar a condi¢ao
a < A, afim de garantir que os momentos atdmicos estardo realmente alinhados dentro de cada

célula de trabalho.

O comprimento de troca caracteristico de um material ferromagnético € dado por

(123)
2A

A= 2
o Mg

(3.17)

onde A € a dureza da constante de troca, ou constante de “stiffness” do material. A constante
A € a constante fundamental para descrever um material ferromagnético, sendo intrinseca a ele
e determinada experimentalmente. A constante J, depende da natureza magnética do material
através de A, da coordenacdo cristalografica da rede e do parametro de rede a. Uma discussao

mais completa sobre a constante de “stiffness”’¢ feita no apéndice (A).

Embora haja uma certa arbitrariedade na escolha do tamanho da célula micromagnética,
uma vez que basta simplesmente que a < A, a escolha deve ser tal que o volume da célula de
particao deve ser pequeno o suficiente para que os momentos atdmicos no seu interior estejam
praticamente alinhados e, simultaneamente, tal volume deve ser grande o suficiente para conter

um nimero razodvel de momentos atdmicos, ou seja, que reduza efetivamente o nimero de
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interacdes a serem computadas.

O proximo passo na aplicagao da aproximacao micromagnética € renormalizar as cons-
tantes das interacdes fundamentais J, D e Z para a nova particao do sistema. No desenvolvi-
mento do apéndice A, é mostrado que a constante de acoplamento da energia de troca entre

células a ser considerada é

J=2Aa. (3.18)

Uma vez que todo o referencial matematico apresentado até aqui foi desenvolvido con-
siderando a interacdo entre momentos magnéticos idénticos de médulo m, uma das mudancgas
efetivas que temos de fazer para considerar a aproximag¢ao micromagnética € a transformacao
m — MgV, nas relacdes apropriadas, escolhendo cuidadosamente o novo parametro de rede

a da parti¢ao, onde V,,; = a®, e usando o respectivo valor de Mg do material a ser simulado.
Dessa forma, podemos renormalizar as constantes das interacdes dipolar, equagdo

(2.27), e Zeeman, equacgao (2.35), obtidas no capitulo 2, fazendo

_ Lo m* _ Mo (Mg Veer)? _ o M @
47 a3 4 a3 A’

(3.19)

Z=poMgm = pgMg (Mg V) = poMZa’. (3.20)

As constantes das interacdes dipolar e Zeeman ainda podem ser reescritas numa forma
mais conveniente em termos do comprimento de troca A que é dado pela equagao (3.17) e do
acoplamento efetivo da interagc@o de troca J dado na equagao (3.18). Assim podemos escrever

as forma simplificadas

_ HoMga® 1 (oM 2 1 ay?
p=E2SL (B8 eanyed = (5) 7 (3.21)
c
2
_ 2 3 [ HoMy 2 (a)\?
Z = uoM2d® = <—2A )(2Aa)a — (A) J. (3.22)

Como a € uma razdo adimensional, as equacdes (3.21) e (3.22) revelam claramente

A
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que as constantes das interagdes tem dimensdo de energia. Isso permite-nos reescrever o Ha-

miltoniano para as nossas nanoilhas na forma.

1 D r?zi~r?lj—3(ﬁ1,~-f,~j)(ﬁ1j-f,~j) Z -
H=J<{ —— wm-m; + — = - e
2 <;j> l J 2J ; (’”ij/él)3 J ; 1 1
J#i

(3.23)

O termo entre chaves na equacdo (3.23) € um termo adimensional efetivo, que des-
creve as interacdes do sistema. Isso permite-nos escrever convenientemente o Hamiltoniano

adimensional do sistema na forma

H 1 D m,ﬁ’l—3(7ﬁ,fl)(ﬁ1fl) y4 -
J 2<§> Y 21%; (rij/a)? le." ’
J#i

Renormalizadas as constantes fundamentais das interagdes, podemos usar a equagao
(3.12) para calcular o campo magnético efetivo H; na posicao do i-ésimo momento de dipolo,
e assim computar a evolugdo temporal do sistema através da integracdo da equagdo de LLG,
equacdo (3.11). No entanto, na prética de implementagcdo do cédigo computacional, € melhor
trabalhar com equacgdes adimensionais, redimensionando depois os dados de saida do programa

para as respectivas grandezas em unidades do SI, diminuindo a chance de erros.

Dessa forma, podemos calcular diretamente, a partir da equagdo (3.24), o campo

magnético efetivo adimensional no sitio i, na forma andloga da equacao (3.12)

7 0

- _ 3.25
1 5]/;\/” I ( )
que nos € mais util na escrita pratica do cédigo. O fator de conversdo para o respectivo campo

magnético efetivo H; pode ser feito facilmente a partir da equagdo (3.12)

i 1 0H  J & U

o _LoH - L.
' Ho 8;71,- Hom Oomi Hom !

Usando os valores de J =2Aa, m = MgV,,; = Mga®, dados respectivamente nas equagoes

(3.15) e (3.18), e a expressdo (3.17) para o comprimento de troca A do material, podemos
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definir a constante de conversdo 3 na forma

J 2Aa 24 \ Mg [A\?
= = — = - Mg= B. 3.26
Hom  UgMsa3 (.UOM%) a? (a) s=P (3.26)

Assim, o campo magnético efetivo H;, dado em [A/m] e o respectivo campo de

indu¢do magnética efetiva B;, dado em [T], podem ser obtidos diretamente de h; pelas relacoes

—

H, =B h;. (3.27)

B
Ho
Falta, finalmente, reescrevermos a equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert sob os parametros

da aproximag¢@ao micromagnética e em uma forma adimensional, que permita a implementagdo

numérica clara e organizada do conjunto de equagdes, o que serd feito na secao seguinte.

3.4 Versao Adimensional da Equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert

Partindo da forma explicita da equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert, dada na expressao
(3.11), podemos modificd-la de acordo com o nosso modelo discreto de particao do sistema.
Para isso, devemos substituir as expressoes para o momento magnético das células de parti¢do,

dada na equacao (3.15), e para o campo magnético efetivo, dada na equacgado (3.27), conforme

segue
1 dim; Ho L = o _ ~}
- = m; X H;) +— m; X (m; X H; )
T Tar | G H)
m dni; . -~ o - - I
O B0 () + ¢ (B

E fécil ver que os modulos dos momentos de dipolo m se cancelam e um simples rearranjo

de termos permite escrever

dm;
?——HOﬁY{

T {m X hi + o iy x (1f; xﬁi)H. (3.28)

Como o parametro de amortecimento ¢ € adimensional, todo o termo entre chaves

também é adimensional. Dessa forma, por coeréncia das unidades, o produto Ly 3y deve ter a
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mesma unidade do lado esquerdo da equacgdo, que € de inverso de tempo, no SI [1/s], o que €

facil de verificar

B — 1| 7| = |5

T.s] |s

Assim, € util definir o pardmetro com dimensao de inverso de tempo
2\ 2
V:.UOB'}/:.UOMSY(;> : (3.29)

O parametro v pode ser usado como um fator de conversiao entre tempo real e um
tempo computacional adimensional usado na simulag@o. Para isso definimos o incremento de

tempo computacional adimensional d7 da forma

dt=vdt. (3.30)

Fazendo as substituicdes to By —> v e vdt — d7 na equagdo (3.28) obtemos
finalmente
dm; 1
dt  1+a?

iy X hi + o iy % (g X hy) |- (3.31)

A equagdo (3.31) € a versdo adimensional da equagdo explicita de Landau-Lifshitz-
Gilbert, ou seja, a variacdo temporal do momento de dipolo representado pelo vetor unitario 7;
¢ dada explicitamente em funcdo do campo efetivo local h; e todas as varidveis desta equagao

sao adimensionais.

3.5 Parametros do Material Simulado

Atualmente, hd inimeros materiais sintéticos que apresentam comportamento ferro-
magnético em temperatura ambiente. Dentre tais materiais, hd uma série de isolantes ferro-
magnéticos com estruturas atdmicas diversas, e ligas metdlicas a base de ferro (Fe), niquel
(Ni) ou cobalto (Co) (10). Em especial, uma liga de ferro e niquel, conhecida por “Permal-
loy” tem sido o principal material empregado na fabricacdo e pesquisa de nano-estruturas fer-

romagnéticas nos ultimos anos. Especialmente, por ter anisotropia magnetocristalina pratica-
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| Constantes fundamentais do Permalloy-79 |

| Constante | Simbolo | Valor adotado |
Constante de “stiffness” A 1,3x 1077 /m
Magnetizacao de saturacio Mg 8,6 x10°A /m
Parametro de amortecimento Qa 0,01
Parametro de rede real ao 0,355nm

Tabela 3.2 — Valores das constantes fundamentais usadas nas simulagées, considerando a liga Permalloy-79
como o material de fabricacdo das nanoilhas.

mente desprezivel, sua configuracdo de magnetizacao depende fortemente da anisotropia de

forma do nanomagneto, tornando-o um campo frutifero para pesquisas nesse sentido.

Neste trabalho, simulamos nanoilhas usando os pardmetros da liga Permalloy conhe-
cida por Permalloy-79 (Py-79), que significa uma liga com 21% de ferro e 79% de niquel.
Os valores fundamentais do Py-79 adotados, que sdo a dureza da constante de troca A, a
magnetizag¢do de saturacdo Mg e o parametro de amortecimento o estdo resumidos na tabela
(3.2). Embora os valores de A e Mg sejam usuais, nao hd um consenso nas referéncias acerca do
valor de . Dessa forma, usamos o valor de o = 0,01 geralmente usado em trabalhos teéricos

(124-127) e referendado experimentalmente (128).

Conforme foi discutido na se¢do 3.3, a escolha do parametro de rede a da célula de
particdo da aproximacdo micromagnética deve ser escolhida de forma a diminuir considera-
velmente o nimero de interacdes a serem computadas e deve respeitar a condi¢do a < A .
Assim, dados os valores das constantes fundamentais para o Py-79, tabela (3.2), a equagao

(3.17) permite-nos estimar o seu comprimento de troca

2A
poMs?

AP0 — ~ 5,3nm . (3.32)

Assim, a partir deste parametro, definimos o parametro de rede da célula micromagnética

cibicaem a =5nm.

Finalmente, dadas as constantes fundamentais do material escolhido para simulagdo e
os parametros fundamentais correspondentes ao modelo micromagnético usado, podemos de-

terminar todos os outros parametros de interesse na simulacdo, as constantes das interacoes
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| Parametros calculados para o Permalloy-79 |

| Parametro | Simbolo e expressio | Valor adotado |
Comprimento de troca A= \/ 24_ 5,3nm
Mo Mg

Parametro de rede micromagnético a<A 5,0nm
Constante da interacdo de troca J=2Aa 1,3x107 1%y
Constante da interag@o dipolar D = %r (%)2 J 9,2x 10721
Constante da interacdo Zeeman Z = (%)2 J 1,2x 10717

2

Constante de conversao do campo efetivo local B = Mg (% ) 9,7x10°A/m
Constante de conversio de tempo v =Py 2,1x 10" 1/s

Tabela 3.3 — Valores dos pardmetros usados nas simulacées, calculados a partir das constantes fundamentais
da liga Permalloy-79, vide tabela (3.2).

fundamentais J, D e Z, e os fatores de conversdo entre o campo magnético efetivo e seu equi-
valente adimensional (), e entre o tempo real e computacional (V). Os respectivos valores
numéricos adotados para as grandezas de interesse estdo resumidos na tabela (3.3), nas unida-

des do Sistema Internacional (SI).

Antes de continuarmos, uma pergunta relevante deve ser feita: para o nosso caso par-
ticular, de quanto a aproximag¢@o micromagnética realmente diminui o nimero de momentos
magnéticos levados em consideragao na modelagem da nanoilha? Isso nos permitird avaliar se
a escolha do novo parametro de rede a = Snm foi apropriada. Para isso, devemos comegar pela

andlise da rede real do material escolhido, o Permalloy-79.

O Permalloy-79 tem uma estrutura cristalina, com célula unitdria cubica de face cen-

trada, veja a figura (3.3 (a)), conhecida por FCC (“Face Centered Cubic”), com parametro de

rede real ag = 0,355nm (129). Dessa forma, o volume de uma célula real € V; = ap> e o

) 1 1 )
nimero de momentos atdbmicos em uma célula real € Ny = 3 x 8 4 5 X 6 = 4, pois cada célula
. 1 ) . ) )
contribui com 3 de atomo em cada um dos oito vértices € mais > em cada uma das seis faces,

conforme ilustrado na figura (3.3 (b)).
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(a) (b)

Figura 3.3 — (a) Diagrama da célula unitdria de uma rede cristalina ciibica de face centrada (FCC). (b) Di-
agrama da célula unitdria de uma rede FCC mostrando as fracoes atomicas que contabilizam 4
dtomos por célula.

Podemos estimar entdo o nimero de células contidas em uma célula micromagnética

3
< Veel a : ) (o .
pela razdo ‘;—e = | — | e assim o nimero total de momentos magnéticos em uma célula
0 ap

da particdo. Considerando que cada célula unitaria do material possui 4 momentos atémicos,
., st 7t P 1+ . -~ .

o nimero de momentos magnéticos N..;”* em cada célula cibica discreta da particdo micro-

magnética é

ao

X 3
Nt = (i) x 4 =~ 11.176 ~ 10*. (3.33)

O resultado da estimativa (3.33) significa que cada momento magnético considerado
em nossas simulagdes micromagnéticas, substitui um nimero equivalente da ordem de 10*
momentos de dipolo atdbmicos. Como desejamos levar em conta a anisotropia de forma das na-
noilhas unicamente pelo efeito fisico da interacao dipolar entre todos os momentos magnéticos
do sistema, temos de computar para uma nanoilha com N momentos de dipolo N(N — 1)
interagdes a cada passo computacional, ou seja, temos de considerar a ordem de N? interacdes
a cada passo na evolugdo temporal do sistema. Assim, como a aproximacdo micromagnética
reduz o nimero de momentos na ordem de 10*, o nimero de interacdes a serem computa-
das é reduzido de um impressionante fator 103, tornando possivel aplicarmos as técnicas de

simulacao descritas as nanoilhas elipticas em dimensdes similares aos trabalhos experimentais.
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3.6 Detalhes das Simulacoes

No intuito de organizar os resultados e técnicas apresentadas, esta se¢do apresenta
um resumo sucinto do método de simulagdo usado no trabalho. Dessa forma, justifica-se a
reapresentacdo das equagdes e relacdes fundamentais ao método. Todos os procedimentos des-
critos aqui foram desenvolvidos em c6digo computacional préprio desenvolvido pelo grupo de
simulagcdo computacional do Departamento de Fisica da UFJF, usando a linguagem Fortran 90.

As simulagdes foram feitas no laboratério de simulagdo do respectivo grupo.

Geramos nanoilhas elipticas através de células cubicas discretas com parametro a =
5,0 nm, conforme discutido na se¢do 3.3. A partir de uma matriz plana de células discretas,
a forma eliptica € obtida pela exclusdo de células cujo centro esteja fora da equagao da elipse
definida pelas respectivas dimensdes planares ( Ly, Ly, veja figura (4.1)) que desejamos. A
figura (3.4) ilustra essa técnica, que resulta em uma nanoparticula eliptica monocamada. Para

variarmos a espessura, duplicamos a monocamada quantas vezes quisermos ao longo do eixo z.

Figura 3.4 — llustracdo de uma nanoilha eliptica monocamada, construida a partir de células cibicas discretas.
A espessura é variada duplicando-se a camada eliptica obtida. Figura adaptada da referéncia
(130).

No centro de cada célula, ou sitio da nanoilha, sdo considerados 0os momentos de
dipolo total i;, definidos na relagdo (3.15), que interagem via o Hamiltoniano H apresentado

na equacao (3.23). Implementamos entdao o Hamiltoniano de interagdo adimensional dado na
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relacdo (3.24)

H 1 - — 3 - 7)) (- i) Z -
%_ _ _ J J J Ty ﬁ,lhext
2 ZJ Z] (rij/a)? R

J#i

Q’IG

O célculo do Hamiltoniano nos dé4 diretamente a energia livre magnética da nanoilha
em unidades do SI, para uma dada configuragcdo de momentos. Se definirmos a configuragcdo
inicial do sistema, temos .77, o0 que nos permite calcular o campo efetivo local adimensional

no 1-ésimo sitio, equagdo (3.25), na forma explicita

- o 1 D 3(i-Fij)pij—m; | 27 -
hi=——— — _ S J ")y J _hgxl
L o 2 <]Z>mj+ J; (rij/a)? T

Vale relembrar que na expressao do campo efetivo a primeira soma € realizada apenas
entre os primeiros vizinhos, interacdo de troca, a segunda soma € realizada sobre todos os
momentos magnéticos da nanoilha, interagdo dipolar, e o terceiro termo € o termo de interagao
com o campo magnético externo, sempre considerado uniforme em todos os sitios da nanoilha.
Dessa forma, o campo efetivo local incorpora as contribui¢des de troca, dipolar e Zeeman, e
permite o cdlculo da evolugdo temporal do sistema de N momentos interagentes da nanoilha,
pela integracdo numérica do conjunto de 3N equagdes acopladas, resultantes da equacdo de

Landau-Lifshitz-Gilbert adimensional para um momento genérico i, dada na equagao (3.31)

difi; 1 - .
drl:_l—l—ocz M X hi 4 o0 1y x (i x hi) |

A integracao do conjunto de equagdes para os N momentos, leva o sistema a uma nova
configuracdo, que permite o reinicio da rotina principal do programa. O numero de ciclos € de-
finido pelo tempo total imposto a simulagdo considerada. Usamos um método Preditor-Corretor
de 4% ordem na integracdo do conjunto de equacdes, que pode ser visto em mais detalhes no

apéndice D.
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Programa 1
Entrada INiCIO
» Dimensdes; >
« Configuragéo inicial; Y
* Constantes Py-79; Gera rede na configuracao inicial
¢ Tempo de simulagé&o.
_ Calcula _ ,
A > Energia e campo efetivo: troca + dipolar i
NAO ) Escreve em arquivo
simulacéo
A
Integra as
equacdes L. L. G. SIM
‘ Saida
< Nova configuracao FIM » Configuragdo dos momentos;
dos momentos * Magnetizacao;
* Energia;
» Campo efetivo: troca + dipolar.
(a)
Programa 2
Entrada INIiCIO
* Perfil e par@metros >
do campo magnético Y
aplicado; Configurag&o final do programa 1
» Tempo de simulacéo. gurac prog

!

Calcula
A Energia e campo efetivo: troca + dipolar + Zeeman i
NAO ) Escreve em arquivo
simulacao
y
Integra as
equacgdes L. L. G. SIM
# Saida
- Nova configuragéo FIM + Configuragéo dos momentos;
dos momentos * Magnetizacéo;
* Energia;
« Campo efetivo: troca + dipolar +
Zeeman.
(b)

Figura 3.5 — Diagrama de fluxo computacional. (a) Programa 1: gera a nanoilha na configuragdo inicial
escolhida e permite sua relaxacdo para o estado fundamental sem campo externo aplicado. (b)
Programa 2: aplica campo externo a nanoilha na configuragdo final de magnetizacdo obtida do

programa 1, geralmente a configuracdo do estado fundamental.
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Por conveniéncia, em funcao do tipo de estudo desenvolvido, implementamos na pratica
dois cddigos computacionais distintos. O primeiro, a partir dos dados de entrada: dimensoes;
parimetros do material e nimero de passos da simulagéio !, gera a nanoilha e a configuracdo
inicial dos momentos magnéticos, que podemos definir em subrotinas distintas. Neste codigo
permite-se a relaxacdo da magnetizacao, ou evolucao temporal do sistema, sem campo externo
aplicado. A cada ciclo do programa, ou a cada nimero de ciclos especifico, escrevemos em
arquivo as grandezas relevantes: a energia em termos distintos da interag@o de troca e dipolar, e
a configuracdo dos momentos magnéticos. Ao final da simulagdo, temos um arquivo de dados
com toda a informacdo relevante sobre o sistema durante o tempo de evolucdo considerado.
Além disso, usamos a configuracao final, geralmente a de menor energia (estado fundamental),
como configuragdo incial do segundo programa. O segundo programa, aplica um campo ex-
terno definido no arquivo de entrada do mesmo, sobre a configuracio de momentos obtida do
programa 1. O fluxo computacional e a escrita dos dados relevantes € andloga ao primeiro pro-
grama, a Unica diferenca € o termo adicional Zeeman no célculo da energia e do campo efetivo
local. A figura (3.5) ilustra o diagrama de fluxo computacional empregado no desenvolvimento

do trabalho.

O campo magnético externo aplicado B ¢é dado, e apresentado nas proximas secdes,
em Tesla e ¢ implementado computacionalmente através de sua forma adimensional 4$" defi-

nida na equacdo (2.33), de onde € possivel reescrever as relacdes de conversao

[yext pext
He' B

Text _ i
het — T

Ms — poMs

(3.34)

Todas as nossas simulacdes consideram os respectivos valores e parametros apresen-
tados nas tabelas (3.2) e (3.3). O incremento de tempo computacional usado em todas as

simulagdes foi d7 = 0,001, o que representa um intervalo de tempo real igual a

d
dr = VT —4.8x10 5. (3.35)

Isso significa que estamos simulando uma evolucdo temporal considerando intervalos de tempo

! Que define o tempo total de simulagio
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reais entre duas configuragdes magnéticas subsequentes de 4,8 x 10~12 5, que é um intervalo
substancialmente menor que o tempo de relaxacdo das particulas consideradas, o que permite

uma clara visualizagao dos processos durante a evolucao temporal do sistema.
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4 Resultados

Neste capitulo, apresentamos os resultados das simula¢des numéricas para o0 compor-
tamento magnético de nanoilhas elipticas ferromagnéticas, consideradas de “Permalloy-79”, se-
gundo o modelo e métodos descritos no capitulo 3. Conduzimos nosso estudo sob dois aspectos
distintos: a investigacdo do estado fundamental da magnetizacao das nanoilhas na auséncia
de campo magnético externo e a reversao da magnetizacao das nanoilhas sob aplica¢do de
campo magnético externo periddico, variando suavemente (perfil senoidal) e sob aplicacdo de

campo magnético externo na forma de pulsos gaussianos curtos (largura de 0.5 ns).

Vale relembrar, que nosso modelo contabiliza a anisotropia de forma da nanoilha ape-
nas por sua origem natural nas interacdes dipolares. Dessa forma, todos as nossas simulacdes
foram feitas sem raio de corte nas interagdes dipolares, ou seja, o campo efetivo local sem-
pre considera o campo gerado por todos os momentos magnéticos da nanoilha. Isso nos per-
mite simular condi¢cdes mais préximas das reais, mas aumenta consideravelmente o tempo de

simulacao, mesmo usando a aproximac¢ao micromagnética (secao 3.3).

4.1 Estudo do Estado Fundamental da Magnetizacao

Em nanoilhas elipticas com dimensdes tipicas de monodominio, a quebra de simetria
do bulk e o efeito do campo desmagnetizante resultante das interagcdes dipolares geram uma
forte anisotropia de forma !, definindo duas possiveis configuragdes para o estado fundamental
da magnetiza¢do: magnetizacao ao longo do eixo maior da nanoilha - estado tipo C ou o estado

de vortice (104-107), situacdes ilustradas na figura (1.12). N6s estudamos a competi¢do entre

! Veja o apéndice B.
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os estados de vortice e os estados alinhados tipo C como fungdo da forma e das dimensodes

LyxLyxe nm> da nanoilha, veja a figura (4.1) para ilustracio.

Figura 4.1 — Vista esquemdtica de uma nanoilha eliptica com espessura e, eixo maior Ly e eixo menor Ly.

Em vista do parametro da célula de particdo micromagnética escolhida (a = 5,0 nm),
temos a liberdade de simular nanoilhas com dimensdes multiplas de 5,0 nm. Dessa forma,
consideramos particulas finas com espessura “e” de 5 nm, 10 nm, 15 nm, 20 nm, 25 nm e
30 nm, e dimensdes L, (eixo maior) e L, (eixo menor) variando de 50 nm a 650 nm, figura
(4.1). A metodologia usada por nds para determinar o estado favordvel da magnetizacao (estado

fundamental), em funcdo das dimensdes das nanoilhas, € descrita a seguir.

Inicialmente, consideramos duas particulas com as mesmas dimensdes, uma no es-
tado de vortice e a outra no estado alinhado tipo C. Para isso, definimos o estado inicial da
magnetizacao nas configuracoes desejadas por um algoritmo numérico, 0 que ndo representa
o estado relaxado da magnetizacdo da nanoilha na respectiva configuracdo. A partir dai, si-
mulamos a evolucao temporal do sistema sem campo externo aplicado (B“ = 0), ou seja,
apenas sob os efeitos das interacdes de troca e dipolares, sem raio de corte. Apds o sistema
atingir o equilibrio, n6s comparamos a energia por momento magnético de cada configuragdo.
Comecamos considerando duas particulas com L, = L, (formato de disco) e repetimos esse

procedimento fixando a dimensdo L, e aumentando sistematicamente L, , tal que L, > L.

L .
Nos observamos que para pequenas razdes de aspecto g = L_x > 1, veja a figura
y
(4.1), o estado preferido é o de vortice, mas a medida em que a nanoparticula € alongada, a

anisotropia de forma favorece naturalmente o estado alinhado tipo C ao longo do eixo maior
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Ly. Ou seja, a partir de um valor critico da razao de aspecto g, o estado alinhado tipo C se
torna o estado fundamental. Nosso procedimento permite determinar tal valor critico da razao
de aspecto, definida aqui como razao de aspecto de transicao ¢;.q,s. A figura (4.2) mostra
esquematicamente o método usado por nds através de um exemplo para uma nanoparticula
eliptica com L, = 200 nm e espessura e = 5 nm, mantidos fixos. No caso ilustrado, a razao de

aspecto de transicao entre os estados fundamentais da magnetizacao foi calculada em ¢z g5 =

1,53.
. -2,705
@ ]
5 ] —e— Estado de vértice
Z 571 —=— Estadotipo C
o v
Y] ]
E J Ly = 200 nm
&-2,715 t=5nm
g ]
E ]
e ]
= -2724
E ]
) i
3 i
w =2,725
[w] 4
S 1
a ]
8 -2,734
o ] Qrans=1,53 I
L] i
g : N
I, 1 i 1 L. I SN
0,9 1 1,1 1,2 1,3 1,4 1,5 1,6 1,7

q

Figura 4.2 — Energia por célula de particdo micromagnética (vide capitulo 3) para os estados de vortice e tipo C
como uma fungdo da razdo de aspecto q = % para uma nanoparticula eliptica com L, = 200 nm
mantido fixo e espessura e =5 nm. Para razées de aspecto menores que 1,53, o estado de vortice
€ o estado fundamental e para q maior que 1,53 o estado alinhado tipo C é o estado fundamental

da magnetizagdo.

Admitindo que exatamente nas dimensdes da razdo de aspecto de transicdo ndo ha
diferenca de energia entre os estado de vortice e tipo C (AE = E, — E. = 0), € facil mostrar que

para uma nanoparticula com Ly, fixo, o respectivo L, de transi¢do € dado explicitamente por

: AE

considerando que a diferenga de energia entre os estados de vortice e tipo C antes (i) e depois(f)
da transi¢do AE; s € proporcional a L,/ — L,/ para L' e L,/ préximos. As quantidades, com

indices i e f referem-se as configuracdes de alongamento (L,) e diferenca de energia entre os es-



72

tados de vortice e tipo C (AE) antes e ap0s a transi¢ao de estado fundamental, respectivamente.
Em outras palavras, na dimensao L' o estado fundamental é ainda o vértice, mas o alonga-
mento da particula para L,/ ji é tal que o estado alinhado tipo C se torna energeticamente
favoravel. Assim, a partir do valor de L,""*" calculado em (4.1), podemos obter diretamente a

razao de aspecto de transi¢ao

trans
Ly

qtrans — —— - 4.2)
Ly

Realizando os procedimentos sistematicos descritos para nanoilhas com diferentes es-
pessuras, podemos construir um diagrama de estados vortice X tipo C. Para cada espessura
investigada, elaboramos um grafico da razao de aspecto de transi¢do em func¢do do L, da na-
noparticula considerada. O conjunto desses graficos forma o diagrama de estados mostrado na
figura (4.3). Cada ponto desse diagrama foi obtido por um procedimento anialogo ao descrito e

ilustrado na figura (4.2).

{ Estado tipo C

Qtrans

e=5nm
® e=10nm

e=15nm
4 e=20nm
Estado de vértice e=25nm
& e=30nm

I

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
Ly (nm)

Figura 4.3 — Diagrama de estados para nanoilhas elipticas mostrando o comportamento da razdo de aspecto
de transi¢do como fungdo de Ly para espessuras de Snm a 30nm. A regido abaixo de cada curva
corresponde a dimensdes em que o estado de vortice é o estado fundamental e a regido acima de
cada curva representa as dimensdes, as razoes de aspecto, em que o estado alinhado tipo C é o

estado energeticamente favordvel. As linhas sélidas sao ajustes polinomiais de quarto grau.

No diagrama da figura (4.3), as regides abaixo de cada curva correspondem a razoes
de aspecto em que o estado de vortice € o estado fundamental da magnetizacdo, ao passo que

as regides acima de cada curva representam razoes de aspecto em que o estado alinhado tipo C
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€ o estado magnético fundamental. No estado alinhado, com magnetizacao ao longo de L, , a
particula se comporta como um grande momento magnético. Assim, neste estado, a particula
pode ser usada como nanoilha individual em qualquer configuracio de gelo de spin artificial
ou ainda em dispositivos de I6gica ou armazenamento magnético de dados 2. Extrapolando os
ajustes polinomiais no diagrama da figura (4.3) até o ponto em que interceptam o eixo das abs-
cissas Ly, ou seja, ¢ = 1, podemos obter uma estimativa do didmetro minimo de um disco em
func¢do da espessura, em que o estado de vortice se torna um estado possivel e energeticamente

favoravel.

O diagrama de estados (4.3) revela que € possivel fabricar nanoilhas ferromagnéticas
alongadas com estado fundamental tipo C em razdes de aspecto menores que dois. Isto € in-
teressante do ponto de vista tecnoldgico, pois assim € possivel usar ilhas menores em gelos de
spin artificiais. Por exemplo, uma particula com espessura de 25nm e L, = 50nm ja estd no
estado favordvel tipo C com um alongamento L, = 70nm, que é muito menor que as nanoilhas
usadas atualmente em gelos de spin experimentais que tem espessura de 25nm, L, = 80nm
e Ly = 220nm (27, 49, 51, 52, 54). O diagrama (4.3) pode ser usado como um guia para
produzir, com dimensdes apropriadas, nanoilhas ferromagnéticas elipticas alongadas no estado

monodominio tipo C, especialmente uteis em sistemas artificiais geometricamente frustrados.

Como era de se esperar, se a espessura das nanoparticulas aumenta, a anisotropia ao
longo de z cresce, fazendo o estado de vortice ser mais estavel em razdes de aspecto maiores.
Nos observamos que para particulas com L, fixo, a razao de aspecto de transi¢do aumenta com

aespessura e. A figura (4.4) mostra este efeito para particulas com L, = 180nm e L, = 220nm.

2 Discussio realizada na se¢io 1.5



74

3.2
3
2.8
2.6
2.4
" ]
e ]
022
5 ]
o ]
2]
1.8
1.6 m  Particulas com Ly = 180 nm
e ®  Particulas com Ly =220 nm
1.4 4 Ajuste polinomial
1.2
0 5 10 15 20 25 30 35
e (nm)

Figura 4.4 — Comportamento da razdo de aspecto de transicdo quans como fungdo da espessura e para
particulas com Ly = 180nm e Ly, = 220nm.

Também observamos nesta etapa do trabalho, que para algumas dimensdes de nanoi-
lhas no estado tipo C, a magnetizacdo nao € perfeitamente uniforme ao longo de toda a particula,
evidenciando um efeito proximo as extremidades da particula, veja a figura (4.5 (a)). Embora tal
efeito ja tenha sido previsto e relacionado fundamentalmente a razdo de aspecto das particulas
(86), observamos em nossas simulagdes que este fendmeno € mais susceptivel em nanoilhas “fi-
nas” (pequenas espessuras e) e com grandes dimensdes planares (L, € Ly). Como estes desvios
estdo relacionados a competicdo entre a interagdo de troca e a interag@o dipolar na defini¢ao de
configuracido de menor energia, nanoparticulas com menor dimensdo planar e mais “grossas”
(espessuras e maiores), sdo menos susceptiveis a este efeito, mesmo em razdes de aspecto

semelhantes, como mostra a sequéncia de nanoilhas da figura (4.5 (a) a (e)).
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Figura 4.5 — Vista superior da configuragcdo magnética no estado fundamental de uma sequéncia de nanoi-
lhas. Observa-se que a ndo uniformidade da magnetizacdo para grandes dimensdes no plano e
pequena espessura, é menos susceptivel em nanoilhas com pequenas dimensées no plano e mai-
ores espessuras. Todas as nanoilhas tem aproximadamente a mesma razdo de aspecto q ~ 1,6
e estdo ilustradas porporcionalmente as suas respectivas dimensées: (a) 360 x 220 x 5 nm?>, (b)

160 x 100 x 10 nm?, () 130 x 80 x 15 nm>, (d) 100 x 60 x 20 nm?, (e) 80 x 50 x 25 nm?>.

Na figura (4.5), mostramos a vista superior da configura¢do magnética de uma sequéncia
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de nanoilhas com diferentes dimensdes, descritas na legenda da figura, mas com aproximada-
mente a mesma razao de aspecto ¢ ~ 1,6. Como se pode perceber, o efeito é grande na nanoilha
de grande dimensao planar e pequena espessura (4.5 (a)) e diminui a medida que as dimensodes
no plano diminuem e a espessura aumenta (4.5 (b) a (e)). Isso mostra claramente que tal efeito
nao estd relacionado apenas a razdo de aspecto da nanoilha considerada. Assim, é possivel utili-
zar nanoilhas com razdes de aspecto pequenas e com a magnetizacao comportando-se conforme

o desejado para as aplicagdes vislumbradas.

Resumindo, nossos resultados mostram que € possivel fabricar nanoilhas funcionais,
no estado alinhado tipo C, com razdes de aspecto consideravelmente menores que as dos atuais
trabalhos experimentais, que usam geralmente nanoilhas com razdes de aspecto proximas a trés
para garantir o estado alinhado da magnetizagdo. Este conjunto de resultados para o estado
fundamental da magnetizacdo de nanoilhas elipticas ferromagnéticas foi publicado no Journal

of Applied Physics no fim de 2014 (108).

4.2 Estudo da Reversao da Magnetizacao

Na segunda parte deste trabalho, investigou-se a reversdo da magnetizacao em fun¢do
do campo magnético aplicado em nanoparticulas com duas razdes de aspecto fixas: g = 2,75
(220 x 80 x e nm?>), razdo de aspecto usual em trabalhos spin ice experimentais (27, 58) e g =
1,40 (70 x 50 x e nm?), razio de aspecto reduzida proposta por nés (108) a partir do diagrama
de estados (4.3), perfeitamente estdvel e funcional no estado de magnetizacao alinhado tipo C.
Consideramos nanoilhas com espessuras e distintas de 5 nm, 10 nm, 15 nm, 20 nm e 25 nm,

figura (4.1).

Estudamos a reversdo da magnetizacdo aplicando campo magnético periddico, na
forma senoidal, e aplicando pulsos curtos de formato gaussiano com largura de 0,5 ns, que
¢ a ordem de grandeza usual em trabalhos experimentais (93, 94). Em ambos os casos fizemos
um estudo angular da dependéncia dos mecanismos de reversao, aplicando o campo magnético

externo no plano das nanoilhas em diferentes direcdes, definidas pelo angulo 6p, veja a figura



77

4.6.

Figura 4.6 — Vista esquemdtica da direcdo do campo magnético aplicado, definida pelo dngulo 0p.

Nos resultados de nossas simulagdes, observamos uma variedade de mecanismos de
reversdo da magnetizacdo como a criacao e aniquilacdo de vortices, movimento de rotagdo
coerente dos momentos magnéticos € outras estruturas exodticas que variam com a dire¢do de
aplicacdo do campo e com as dimensdes da nanopraticula considerada. A fim de relacionar e
comparar os diferentes mecanismos de reversao, nés definimos um indice de coeréncia para a

reversdao da magnetizacao, definido por

N
. |Mmm‘

IC()e — = ) (43)
M|

onde 1\7Im,~n ¢ a magnetizacdo minima da nanoilha durante o processo de reversdo e Méa
magnetizacdo de saturacdo da respectiva nanoilha. Se a reversdo da magnetizacdo € perfei-
tamente coerente Ic,, = 1 e, se ndo € coerente, I, tende a zero. Sob essa defini¢do, uma
reversao com I¢,, proximo de 1 significa uma reversdo cujo mecanismo € a rotacao sincroni-
zada dos momentos magnéticos, revelando neste caso que a magnetiza¢ao da nanoilha realmente
se comporta como um grande momento magnético, mesmo durante o processo de inversao de
seu sentido de orientacdo. Mostraremos a seguir os aspectos relevantes a serem considerados
para que tenhamos reversdes da magnetizacdo nesse regime, ou seja, por rotagdo coerente dos

momentos magnéticos que formam a nanoparticula.
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4.2.1 Estudo da Reversao da Magnetizacao sob Aplicacao de
Campo Magnético Externo Periodico

Esta secdo apresenta os resultados de simulacdes de ciclos de histerese obtidos pela
aplicagdo periddica de um campo magnético externo homogéneno no plano das particulas

(plano xy), com médulo dado por
|B¢| = |B(t)| = Bosin(2nf1) (4.4)

e direcdes definidas por 85 = 180°, 170° e 135°. By é a amplitude e f a frequéncia periddica

do campo magnético externo aplicado. O perfil grafico do campo externo periddico € ilustrado

na figura (4.7).
Bo -
T
00| of J
-Bo —
0 5 10
¢ (ns)

Figura 4.7 — Perfil do campo magnético periédico aplicado. By é a amplitude do campo magnético aplicado e
T o respectivo periodo de tempo real de um ciclo.

Conforme discutido no capitulo introdutério, um dos objetivos deste estudo € realizar
uma investigacao sistematica sobre o efeito da mudanca de frequéncia de aplicacdo do campo
magnético externo. Nesse intuito, vale lembrar que ciclos de histerese sdao ferramentas fun-
damentais na investigacdo de sistemas magnéticos e, geralmente, sdo realizadas experimental-
mente em condi¢des quase-estdticas de variagdo de campo magnético, em outras palavras, um

ciclo de histerese experimental pode demorar da ordem de segundos, ou até minutos, para ser
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realizado. No entanto, na dindmica de simulacdo adotada por nds e por muitos outros grupos
de pesquisa, ha um fator limitante de tempo. Por exemplo, conforme vimos na secdo 3.5, o
incremento de tempo real considerado nas simulagdes é de df = 4,8 x 1012 s, vide equacdo
(3.35), ou seja, uma evolugdo de 10° passos computacionais, equivale a um intervalo de tempo

real de apenas 4,8 x 10765

Na pratica, isso nos leva a crer que comparagdes entre curvas de histerese obtidas por
técnicas experimentais e por métodos tedricos de simulagdo como o usado neste trabalho, vide
capitulo 3, devem levar em conta essa diferenca na escala de tempo de obtencdo de cada um
dos dados. No entanto, ndo encontramos na literatura discussoes na diferenca entre esses dados
levando em consideracdo essa provavel diferenca devido a escala de tempo entre as diferentes
formas de obten¢do da informagdo sobre o sistema magnético. Ha trabalhos que discutem as
diferencas observadas entre os resultados tedricos e experimentais devido a efeitos geométricos
relacionados a diferenca de drea da amostra considerada em cada um dos dados e devido aos
efeitos térmicos presentes nas medidas experimentais, também nao contabilizados nesse tipo de
método numérico (131). Ha também referéncia sobre diferencas entre os dados numéricos e
experimentais considerando a direcdo de aplicagdo do campo, que é implementada com valor
exato nos métodos computacionais, mas impossivel de ser determinada exatamente em qualquer
aparato experimental (99, 101), onde os autores reproduzem os dados experimentais conside-

rando campo aplicado a 1° do eixo de anisotropia das particulas 3.

Diante do exposto, realizamos ciclos de histerese em diferentes frequéncias f =
10°Hz, 10’Hz, 108Hz e 10°Hz, ou seja, cada ciclo de histerese foi obtido simulando um
determinado periodo de tempo real T = 107%s, 1075, 10785 e 10 s, respectivamente, veja
a figura (4.7). Com isso podemos ter uma visao sistémica da possivel diferenca observada entre
um ciclo de histerese obtido nas condi¢cdes quase-estdticas de algumas medidas experimentais
e os obtidos via dindmica de spin, simulados em intervalos de tempo reais equivalentes muito
pequenos. Os resultados desse procedimento para a particula com razdo de aspecto g = 1,4 e

dimensdes 70 x 50 x enm?> estdo ilustrados na figura (4.8).

3 Em nossa definicdo, equivale a aplicagio de campo na diregdo definida por 63 = 179°, vide figura (4.6).
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Figura 4.8 — Ciclos de histerese para as nanoilhas com razdo de aspecto q = 1,4 e dimensées 70 x 50 x enm?>.

Para cada direcdo Op e espessura e considerada estdo ilustrados os ciclos de histeres obtidos em
trés periodos de tempo T diferentes, de acordo com a legenda em cores do grdfico.

Dentro de cada configuragdo com espessura e e direcao de campo magnético aplicado
g diferentes, a figura (4.8) ilustra trés ciclos de histere obtidos nas frequéncias f = 103 Hz,
10’Hz e 10°Hz com os respectivos periodos T = 10 8s, 1075 e 10 %5, conforme indi-
cado na legenda em cores da figura. Os ciclos obtidos na frequéncia de f = 10° Hz foram
omitidos por ndo somarem muita informagdo adicional e tornarem o entendimento da figura
mais complicado. Nessa frequéncia de campo oscilante nao ha tempo suficiente para relaxacao
da magnetizacao, produzindo um ciclo com oscilacdes que tornariam a figura razoavelmente

confusa.

Pode-se observar na figura (4.8), que as curvas em frequéncias mais altas tendem a
assimetria quando comparadas as curvas em frequéncia mais baixa, que se aproximam do com-
portamento observado em condi¢des quase-estaticas. Em geral, observa-se uma discrepancia no

campo coercivo em diferentes frequéncias. Em frequéncias mais altas o tempo de resposta da
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magnetizacdo a variacao do campo externo se mostra relevante e o efeito no ciclo de histerese €
a observacao de um valor de campo coercivo ligeiramente maior. Este efeito, no entanto, pode
ser compensado pela mudanca na direcdo de aplicacio do campo. E visivel na figura (4.8) que
esta discrepancia é reduzida aplicando campo nas direcdes Op = 170° e 135°, fora do eixo de
anisotropia. Em outras palavras, as configuracoes magnéticas durante as reversoes dependem
mais fortemente da frequéncia do campo quando a direcao de aplicagcdo € ao longo do eixo de

anisotropia 6p = 180°, conforme observado claramente na figura (4.8).

A figura (4.9) mostra, como exemplo, instantaneos da vista superior das configuracoes
magnéticas para duas reversdes da nanoilha eliptica de dimensdes 70 x 50 x 25 nm>. As
duas reversoes ilustradas na figura (4.9) foram obtidas para um campo senoidal de frequéncia
f = 107 Hz, e s6 diferem em relacdo a dire¢iio do campo externo aplicado: 6z = 180° figura
(4.9, (a)) e O = 170° figura (4.9, (b)). A figura (4.9, (a)) confirma por observacao direta que o
mecanismo de reversdo da magnetizacao para campo externo aplicado em 6 = 180° € a criacdo
e aniquilacdo de um vortice, nas nanoilhas com espessuras de 15, 20 e 25 nm, conforme ob-
servado previamente nas curvas de histerese da figura (4.8). Em todas as outras configuracoes
mostradas na figura (4.8) as reversoes ocorrem pelo movimento combinado, mas nao perfei-

tamente coerente dos momentos magnéticos das nanoilhas, reveja, por exemplo, a figura(4.9,

(b)).
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Figura 4.9 — Vista superior de instantdneos das configuragdes magnéticas durante a reversdo da magnetiza¢io

da nanoilha de dimensées 70 x 50 x 25 nm® , sob campo magnético periddico com frequéncia
f = 10" Hz aplicado na direcdo: (a) 6 = 180° e (b) Oz = 170°. Os respectivos instantes de
tempo de cada configuragdo estdo indicados na figura.
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Os ciclos de histerese obtidos para as nanoilhas com razio de aspecto ¢ = 2,75 e di-
mensdes 220 x 80 x e nm? estdo ilustrados na figura (4.10) 4. Nestas particulas, o efeito da
frequéncia € similar ao observado para as particulas com menor razao de aspecto, sendo muito
relevante para aplicacdo de campo em 6Op = 180°. Nesta direcdo, em nenhuma configuracio
de frequéncia de campo magnético e espessura de nanoilha permite a reversao da magnetizagcao
pela rotacdo combinada dos momentos magnéticos. Todos os processos de reversao da magnetizacao

na direcdo Op = 180° sdo mediados por vdrtices ou estruturas exoticas.
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Figura 4.10 — Ciclos de histerese para as nanoilhas com razédo de aspecto q = 2,75 e dimensées 220 x 80 x
enm?®. Para cada direcdo Op e espessura e considerada estio ilustrados os ciclos de histeres
obtidos em trés periodos de tempo T diferentes, de acordo com a legenda em cores do grdfico.

Ainda para as nanoilhas com dimensdes 220 x 80 x e nm>

, a aplicagdo de campo
magnético na direcdo Op = 170°, leva a configuracdes pouco coerentes do momentos magnéticos

nas reversoes sob todas as frequéncias de campo aplicado. Observamos diferentes configuracoes,

4 Os ciclos de histerese para as nanoilhas com dimensdes 220 x 80 x 15 nm?, 220 x 80 x 20 nm> e 220 x 80 x
25 nm® aparecem incompletos na figura (4.10), pois dado o tamanho das particulas, o tempo computacional ne-
cessdrio para o ciclo completo se mostrou invidvel. Os pontos dos ciclos inacabados gastaram aproximadamente
130 dias de simulag@o.
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como por exemplo estrutras tipo ‘S’ que levam a estado intermedidrios de criacdo e aniquilagcdo
de um, dois ou até mais vortices. Para simulacdes de campo magnético aplicado na direc@o
0p = 135°, observamos rotacdes mais coerentes dos momentos magnéticos, que podem ser per-
meadas por estruturas tipo ‘S’ em todas as frequéncias de campo, mas sempre com diferentes

indices de coeréncia.

Cabe ressalvar o curioso comportamento observado para as primeiras reversoes da
magnetizagio das nanoilhas com dimensdes 220 x 80 x Snm> e 220 x 80 x 10nm> para campo
de frequéncia f = 108 Hz aplicado em 6z = 180°. Pelo que se observa na figura (4.10), nestas
configuracdes ha uma inércia mais proeminente da magnetizacao inicial das nanoilhas, fazendo
com que a primeira inversao da magnetizacdo ocorra de forma mais abrupta e em um valor de
campo coercivo destacadamente mais alto. No entanto, as segundas reversoes desses ciclos tem
comportamento normal, similar ao restante do conjunto observado, pois dada a alta frequéncia
de campo e o pequeno tempo de relaxacdo correspondente, a segunda reversao ocorre com
o sistema ainda nao totalmente relaxado para o seu estado fundamental. Tal energia residual

permite flutuagdes que aniquilam essa tendéncia inercial da magnetizagdo do sistema.

Por fim, os ciclos de histerese das figuras (4.8) e (4.10) confirmam o comportamento
esperado para a coercividade da magnetizacdo das nanoilhas. De forma geral, o campo coercivo
diminui a medida em que a espessura das nanoilhas diminui e também diminui a medida em
que a dire¢do de aplicacdo do campo externo se afasta da dire¢do do eixo de anisotropia L, das

nanoilhas, 8 = 170° e 135° , tornando as curvas mais estreitas.

Em vista do grande niimero de configuracdes dos momentos observadas durante as
reversoes, € mais facil analisarmos o indice de coeréncia em cada processo de reversao da
magnetizagdo, conforme definido na equagdo (4.3). As figuras (4.11) e (4.12) mostram os
indices de coeréncia Ic,. correspondentes a primeira reversao da magnetizacdo de cada his-
terese ilustrada nas figuras (4.8) e (4.10), respectivamente. Ou seja, a figura (4.11) apresenta
os indices de coeréncia para a reversdo da magnetizacdo das nanoilhas com razao de aspecto

3

q = 1,40 e dimensdes 70 x 50 x enm” e a figura (4.12) apresenta os os indices de coeréncia
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para a reversdo da magnetizacdo das nanoilhas com razdo de aspecto ¢ = 2,75 e dimensoes
220 x 80 x enm? , para o regime de aplicagio de campo magnético externo senoidal. A grosso
modo, observa-se nas figuras que a magnetizacdo tende a ser menos coerente durante as re-

versoes sob aplicacdo de campo em frequéncias mais altas.
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Figura 4.11 — Indices de coeréncia durante os primeiros processos de reversdo da magnetizacdo observados
nos ciclos de histerese das nanoparticulas com razdo de aspecto q = 1,40 e dimensoes 70 X
50 x enm?, em fungdo da espessura e para cada direcdo g de campo externo aplicado. As

frequéncias do campo aplicado estdo definidas na legenda em cores da figura.

No primeiro quadro da figura (4.11), resultados para as reversdes com campo aplicado
em O = 180°, vemos que para a frequéncia f = 10° Hz nio ha reversio da magnetizagio, dada
a inércia da configuracdo magnética do estado fundamental para todas as espessuras considera-
das das nanoparticulas com a razdo de aspecto ¢ = 1,40 e dimensdes 70 x 50 x enm?. Ainda
neste quadro nota-se a discrepante queda nos valores dos indices de coeréncia das reversoes

para as nanoilhas com dimensdes 70 x 50 x 15 nm3, 70 x 50 x 20nm> e 70 x 50 x 25nm>, em
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virtude da formacgdo de vortice durante o processo de reversdao da magnetizagao.

Os resultados para os indices de coeréncia nas reversoes da magnetiza¢do das nanoi-
lhas com razdo de aspecto g = 2,75 e dimensdes 220 x 80 x e nm® (tamanho experimental
usual), apresentados na figura (4.12), revelam o alto grau de desordem na configuracdo dos
momentos magnéticos para todas as frequéncias de campo aplicado e em todas as espessuras
consideradas nos processos de reversao promovidos com campo aplicado ao longo do eixo de

anisotropia L, das nanoilhas (6 = 180°), veja o primeiro quadro da figura (4.12).
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Figura 4.12 — Indices de coeréncia durante os primeiros processos de reversio da magnetizacio observados
nos ciclos de histerese das nanoparticulas com razdo de aspecto g = 2,75 e dimensées 220 x
80 x enm?>, em funcdo da espessura e para cada direcdo Og de campo externo aplicado. As

frequéncias do campo aplicado estdo definidas na legenda em cores da figura.

Embora a coeréncia das reversdes da magnetizacdo nestas nanoilhas melhore com
campo aplicado na direcao definida por 6 = 170°, a desordem magnética durante 0s processos

de reversdo aumenta com o aumento na espessura das particulas e é grande nas particulas mais
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‘grossas’. Especificamente, as nanoilhas com dimensoes 220 x 80 x 20nm> €220 x 80 x 25nm?
tem pequenos indices de coeréncia da magnetizacdo durante os processos de reversdo, veja o

segundo quadro da figura (4.12).

De maneira geral, os resultados expressos nas figuras (4.11) e (4.12) mostram que
nanoparticulas menores e mais finas (de menor espessura ¢) tendem a ter processos de re-
versio da magnetizacio mais coerentes. E notdvel nas figuras (4.11) e (4.12), que a coeréncia
nas reversodes € geralmente menor para particulas com maior espessura, se mantidas as outras
configuracdes de aplicacao de campo magnético externo. Além disso, o aumento da frequéncia
do campo externo aplicado também tende a diminuir a coeréncia das configuragdes magnéticas
durante as reversdes de magnetizacio, embora sejam claras algumas excecdes. E importante
ressaltar que a aplicacdo do campo externo em dire¢des cada vez mais ‘afastadas’ da dire¢ao
do eixo de anisotropia L, das nanoilhas promove reversdes mais coerentes, sendo notavel o au-
mento no indices de coeréncia nas simulagdes com campo externo aplicado em 6p = 135°, prin-

cipalmente nas nanoilhas de dimensdes experimentais, veja o terceiro quadro da figura (4.12).

As figuras (4.13) e (4.14) ilustram os valores maximos das componentes da magnetiza¢io
fora do plano M, ,4x durante os primeiros processos de reversdao da magnetizagdo observados
nos ciclos de histerese das nanoparticulas com razdo de aspecto g = 1,40 , e dimensdes 70 x

3

50 x enm?, e das nanoparticulas com razio de aspecto g =2,75 e dimensdes 220 x 80 x enm?

respectivamente.

Nota-se um comportamento interessante da magnetizacdo das nanoilhas durante os
processos de reversdo, revelado nas figuras (4.13) e (4.14). A amplitude da magnetizacao fora
do plano das particulas, ou seja, a componente z maxima da magnetizacao durante os proces-
sos de reversao aumenta consideravelmente com o aumento da frequéncia do campo externo

aplicado.
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Figura 4.13 — Valores mdximos das componentes da magnetizagdo fora do plano M. mqx durante os primeiros
processos de reversdo da magnetizacdo observados nos ciclos de histerese das nanoparticulas
com razdo de aspecto q = 1,40 e dimensdes 70 x 50 X e nm>, em funcdo da espessura e para
cada direcdo Op de campo externo aplicado. As frequéncias do campo aplicado estdo definidas

na legenda em cores da figura.

Para as nanoilhas com razdo de aspecto ¢ = 1,40 e dimensdes 70 x 50 x e nm> , os
valores maximos da componente da magnetizacdo fora do plano durante a reversao, aumentam
com a espessura das nanoparticulas, quando o campo € aplicado nas dire¢des definidas por
0p = 170° e 135°, veja a figura (4.13). Vale destacar nesta figura, que os valores de M pqx
em frequéncias mais altas de campo superam até mesmo as componentes M, 4, Nas reversoes
das nanoilhas de dimensdes 70 x 50 x 15nm?, 70 x 50 x 20nm® e 70 x 50 x 25nm> sob
campo externo aplicado na direcdo definida por 6 = 180°, que sdo mediadas por vortices, cuja
respectiva configuracdo resulta naturalmente em uma aprecidvel componente da magnetiza¢ao

fora do plano da nanoilha.
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Nos processos de reversdo com campo aplicado em frequéncias mais baixas, especial-
mente na frequéncia f = 10° Hz, o movimento dos momentos magnéticos é mais confinado ao
plano das particulas, resultando numa reversao da magnetizacdo com pequenas componentes Z.
Isso confirma o esperado para uma investigacdo realizada em condicdes de campo magnético
externo quase-estdtico. Esse efeito, no entanto, € mais proeminente para as nanoilhas de di-

mensdes experimentais, compare as figuras (4.13) e (4.14).
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Figura 4.14 — Valores mdximos das componentes da magnetizacdo fora do plano durante os primeiros pro-
cessos de reversdo da magnetizacdo observados nos ciclos de histerese das nanoparticulas com
razdo de aspecto g = 2,75 e dimensées 220 x 80 x enm?, em funcdo da espessura e para cada
direcdo Op de campo externo aplicado. As frequéncias do campo aplicado estdo definidas na

legenda em cores da figura.

De maneira geral, podemos afirmar que o aumento na componente da magnetizacao
fora do plano das nanoilhas (componente z), durante os processos de reversao da magnetizagao,
estd associado a um aumento na desordem da configuracdo dos momentos magnéticos no pro-

cesso. Em outras palavras, reversdes da magnetizacdo com pequeno indice de coeréncia cor-
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respondem a processos mais desorganizados que permitem maior movimento dos momentos

magnéticos da nanoparticula fora do plano de anisotropia.

Nosso aprendizado a partir do estudo com campo periddico serviu de guia para um
projeto de controle da reversao rapida e coerente da magnetizacao em nanoilhas elipticas ferro-
magnéticas com estado fundamental de magnetizacao tipo C. Até o momento, as observacoes
levam a crer que rotacdes coerentes da magnetizacdo devem ser obtidas mais facilmente pela
aplicagdo de campo magnético fora do eixo de anisotropia das nanoilhas, especialmente no caso
de campo magnéticos de alta frequéncia ou de curta duracao. A partir dai comeg¢amos o estudo
da reversdo da magnetizacdo através de pulsos de campo magnético externo, com perfil gaus-
siano e largura fixa, aplicados diligentemente em diferentes dire¢des, em passos do angulo 6Op

menores. Tais resultados serdo apresentados na proxima secao.

4.2.2 Estudo da Reversao da Magnetizacao sob Aplicacao de
Pulsos Curtos de Campo Magnético Externo

Esta secdo apresenta os resultados das simulagdes de reversdoes da magnetizacao nas
nanoilhas elipticas, sob aplicacdao de pulsos curtos de campo magnético externo no plano das
particulas (plano xy). N6s consideramos pulsos de campo magnético na forma gaussiana, com
modulo dado por

(t—19)?

B&'| = |B(t)| = Boe 207 4.5)
onde By é a amplitude do pulso com largura de 0,5 ns (o = 0.25 ns), localizado temporal-
mente em fy = 0.937 ns que € a ordem de grandeza para largura de pulsos rapidos usada em
trabalhos experimentais (93, 94), veja a figura (4.15). Evidentemente, existem infinitos valores
possiveis para as amplitudes do pulso de campo aplicado. A fim de restringir essa infinidade
de valores e permitir um estudo sistematico, variamos os valores de amplitudes dos pulsos de
campo magnético aplicados sempre em passos de 10m7T . Assim, todos os nossos resultados

sdo apresentados em amplitudes de campo mdltiplas de 10mT .
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Figura 4.15 — Perfil do pulso de campo magnético aplicado. By é a amplitude do pulso centrado em ty =
0.937 ns.

Os pulsos de campo magnéticos foram aplicados ao longo das direcoes definidas por
Op variando de 6 = 90° a O = 179° em passos de 5° e para 179° < 6g < 180° os pulsos

foram aplicados em passos de 0,05° = 3’ reveja a figura (4.6).

A figura (4.16) mostra o comportamento do indice de coeréncia como fungio de 6p
para reversdes da magnetizacio da nanoilha de dimensdes 220 x 80 x 25 nm?> para diferentes
amplitudes By do pulso de campo magnético aplicado. Em todo By considerado, nés observa-
mos um decaimento no indice de coeréncia a medida em que Oz aumenta. Também observamos,
que em pequenas amplitudes de By (100 e 150 mT'), nao ocorre reversao em todos os valores de
0p considerados, sendo possivel que a magnetizagdo da nanoilha relaxe para algum estado me-
taestavel, como por exemplo a formacao e estabilizacao de um ou dois vortices, apds a excitagao
pelo pulso de campo externo. Para valores mais altos de By (200, 250 e 300 mT), a reversao
ocorre até um angulo 6 < 180°. Por exemplo, para pulsos com amplitude By = 200 mT, a re-
versdo ocorre com repetibilidade at€ um dngulo maximo de 65" = 179.45°, veja o quadro em
detalhe na figura (4.16). Os resultados para as simulacdes em dire¢Oes de aplicacdo do campo
externo proximas ao eixo de anisotropia das nanoilhas (179° < 6 < 180°), mostram que tal

angulo limite para reversao 6z'“* € proporcional a amplitude do campo magnético externo
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aplicado.
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Fi igura 4.16 — Comportamento do indice de coeréncia I.,. em fungdo de Op para a reversdo da magnetizacdo
da nanoilha de dimensées 220 x 80 x 25nm?® para diferentes amplitudes By do pulso de campo
magnético aplicado. Em detalhe: Comportamento de I.,. para dngulos 179° < 6g < 180° com

B() =200 mT .

Observamos que neste regime em que usamos pulsos curtos de campo magnético para
reversao da magnetiza¢io, o campo coercivo para reversao da magnetizacao da nanoilha eliptica
tem o seu valor minimo em 0 ~ 135°. Esse resultado contrasta com o observado em condi¢des
de variacdo quase-estdtica de campo externo aplicado, em que foi observada uma coercividade

minima em situacdo equivalente a 6 = 90° (103).

Da observagao direta da figura (4.16) e a partir dos resultados da secdo 4.2.1, ha claras
evidéncias de que os processos coerentes de reversao da magnetiza¢do nas nanoilhas elipticas
devem ser mais susceptiveis para campo aplicado préximo a 6 = 90°. Dessa forma, definimos
Bg"” como a minima amplitude de pulso de campo magnético necessaria para reverter a
magnetizacao da nanoilha quando aplicado em 65 =90°. A figura (4.17) mostra o compor-

3 como

tamento de B)"" para as nanoilhas com dimensdes 70 x 50 x e nm? e 220 x 80 X e nm
fun¢do da espessura e. Pode-se observar que B;"" aumenta com a espessura das nanoilhas e €

sempre maior para a particula de maiores dimensoes.
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Figura 4.17 — Comportamento de BI"™ em fungdo da espessura e para as nanoilhas com dimensoes 70 x 50 x

enm’ e 220 x 80 x e nm>.

As figuras (4.18) e (4.19) mostram o comportamento dos indices de coeréncia para as
reversoes da magnetizacao das nanoilhas com dimensdes 220 x 80 X e nm3 e 70 x 50 X e nm?>,
respectivamente, em funcio do dngulo 6p que define a direcdo de aplicagdo do pulso de campo
magnético. Para cada espessura considerada nds usamos pulsos com a respectiva amplitude
By = B(’)’”” , veja figura (4.17). Observamos reversoes coerentes da magnetizacao (1o > 0,92)
em todas as nanoilhas quando o pulso de campo externo € aplicado na dire¢cdo perpendicular ao
eixo de anisotropia da particula, ou seja, em 6 = 90°. Também é notavel que /., diminui a
medida que Op cresce, em outras palavras, o processo de reversdao da magnetizagao tende a ser
menos coerente sob aplicacdo de pulsos curtos de campo em dire¢cdes mais proximas ao €ixo
de anisotropia (L,) da nanoilha. Embora esse comportamento seja observavel nas duas razoes
de aspecto estudadas, ele € muito mais aprecidvel em nanoparticulas com maiores razdes de
aspecto. Compare a grande queda do I, na figura (4.18), para as nano ilhas com dimensodes

3

220 x 80 x e nm>, em relagcdo a queda suave do 1., para as nanoilhas menores 70 x 50 x e nm”,

figura (4.19).
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Figura 4.18 — Comportamento do indice de coeréncia .., em funcdo de Op para a reversio da magnetizagdo

3

das nanoilhas com dimensoes 220 x 80 X e nm’ com diferentes espessuras e. Para cada espes-

sura foram aplicados pulsos com a respectiva amplitude By = B(’)"i".
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Figura 4.19 — Comportamento do indice de coeréncia ., em fung¢do de O para a reversdo da magnetizacdo

das nanoilhas com dimensoes 70 x 50 x e nm

3

com diferentes espessuras e. Para cada espessura
foram aplicados pulsos com a respectiva amplitude By = Bj"" .

Como ilustracdo das diferengas entre os mecanismos de reversao que levam a grande
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oes das nanoilhas em tamanho experimen-

réncia nas revers

A

duas reversdes da nanoilha eliptica exatamente na

ticas para

7z

discrepancia entre os indices de coe

tal 220 x 80 x e nm°>, observada na figura (4.18), a figura (4.20) mostra instantaneos da vista

das configuracdes magné

superior

tal 220 x 80 x 25 nm> (27).
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Os respectivos instantes de tempo de cada configuragdo estdo indicados na figura.

Sao ilustradas na figura (4.20) reversdes sob pulsos de mesma amplitude By = Bg’i” =
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200mT aplicados nas dire¢des Op = 179° (figura 4.20 - (a)), e Op = 90° (figura 4.20 - (b)).
Para 05 = 179° a reversao nao € coerente, sendo o processo mediado por estruturas complexas
com criacdo e aniquilacdo de vortices. Ja sob a aplicagdo de pulso na direcdo equivalente a
0p = 90°, a reversdo € coerente, resultando em um processo de reversao e posterior relaxagdo

para o estado fundamental naturalmente mais rapido °.

Sob o ponto de vista experimental, nossos resultados mostram que aplicando pulsos
de campo magnético na direcdo equivalente a Op = 90° € possivel induzir reversdes coerentes
da magnetizacdo em nanoilhas elipticas. Além disso, nesta dire¢cdo de aplicacdo, é possivel
controlar a reversao da magnetizacao nos dois possiveis sentidos de orientag¢do da particula, por

exemplo +X e —X, sem precisar realizar qualquer mudanga num possivel aparato experimental.

Ha ainda um importante resultado a salientar. Aplicando pulsos exatamente em 6p =
180°, s6 € possivel induzir reversdao da magnetizacao em amplitudes de campo muito maiores
que o respectivo valor de Bg”” da nanoilha. Por exemplo, B(’)m” = 200mT para a nanoilha de
tamanho experimental 220 x 80 x 25 nm?. No entanto, s6 é possivel reverter sua magnetizacio
aplicando pulsos, nos mesmos parametros descritos aqui, ao longo da dire¢dao equivalente a
0p = 180° a partir de amplitudes de, no minimo, 320mT . Esse efeito é maior para particulas
menores e mais finas. Por exemplo, para o outro extremo de nosso estudo em termos de di-
mensio, a nanoilha com dimensdes 70 x 50 x 5 nm> tem um respectivo B(’)m” = 60mT . No
entanto, sua magnetizacao mantém-se praticamente estagnada em amplitudes de até 450mT se
o pulso for aplicado exatamente na dire¢cdo 6 = 180°. Esse efeito estd relacionado ao pequeno
torque gerado pelo pulso de campo sobre a magnetizacao do estado fundamental da nanoilha,
em pulsos aplicados na direcio O = 180°, devido ao anti-paralelismo entre as direcdes do
campo aplicado e da direcdo da magnetizagdo e devido ao pouco tempo de interacdo disponivel

entre o pulso e os momentos magnéticos da particula (pulso com apenas 0,5 ns de largura).

Diante do exposto, foram realizadas vérias simulacdes com pulsos aplicados exata-
mente na direcdo O = 180°. Além da necessidade de valores de amplitude de campo absurda-

mente altos, em todas as nanoilhas estudadas, a aplicagdo de campo nessa direcao pode induzir

> Compare na figura (4.20) os diferentes instantes de tempo de cada configuracio.



05" para nanoilhas com dimensdes 220 x 80 x e nm

3

Espessura (nm) 25 20 15 10 5
By (mT) 200 180 150 120 80
05 179,45° | 179,60° | 179,50° | 179,90° | 179,95°
T — Ona 0,55° | 0,40° | 0,50° | 0,10° | 0,05°
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Tabela 4.1 — Valores de 05" para as nanoilhas com dimensées 220 x 80 x e nm?® sob aplicagdo de pulsos com
as respectivas amplitudes By = By"" .

] 024 para nanoilhas com dimensdes 70 x 50 x e nm?

Espessura (nm) 25 20 15 10 5
Bl (mT) 110 100 90 80 60
05 179,10° | 179,70° | 179,90° | 179,95° | 179,95°
T — 0" 0,90° 0,30° 0,10° 0,05° 0,05°

Tabela 4.2 — Valores de 05" para as nanoilhas com dimensées 70 x 50 x e nm3 sob aplicacdo de pulsos com
as respectivas amplitudes By = Bj"".

estados metaestidveis da magnetizacao da nanoilha, como a formacdo e estabilizacdo de um ou
dois vértices (107, 132), situagdes observadas e validadas em nossas simulacdes. No entanto,
nossas simulagdes para 179° < 6 < 180° , mostram que essa situag@o estitica pode mudar
radicalmente para um pequeno desvio, ou seja, se o pulso for aplicado em um pequeno dngulo

77:—93.

Como vimos, para uma determinada amplitude de pulso, a reversdo ocorre até um
angulo limite denominado 6z'“*, que depende das dimensdes da nanoilha e € proporcional a
amplitude do pulso de campo magnético externo aplicado. Nossas simulagdes para 179° <
Op < 180° em passos de 0,05° = 3’, permite-nos estimar tais Angulos maximos sob aplica¢do
de pulsos com a respectiva amplitude minima para reversdao em 6p = 90°, que definimos por
B(;”i” da nanoilha. Os respectivos valores estimados de 05'“* para essa condi¢@o estdo resumi-
dos nas tabelas (4.1) para as nanoparticulas com dimensdes 220 x 80 x e nm’ e (4.2) para as

nanoparticulas com dimensdes 70 x 50 x e nm?> .

Nés podemos usar esses resultados para idealizar um método de controle da reversao
da magnetizacdo de nanoilhas em redes quadradas de gelos de spin artificiais. Aplicando pulsos

de campo magnético na respectiva amplitude minima (Bj"") em uma das dire¢des da rede (£ ou
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y), sera possivel induzir reversoes nas nanoilhas com eixo maior L, perpendiculares a direcao de
aplicacao do pulso, deixando inalteradas a magnetizacdo das particulas com eixo maior L, pa-
ralelo a direcdo de aplicacdo do pulso. Evidentemente, hd uma precisdo minima de alinhamento
em que tal condicao seria vilida em um possivel arranjo experimental real. Tal precisdo minima
de alinhamento dependeria das dimensdes das nanoilhas usadas no arranjo de gelo de spin e da
amplitude de pulso do campo aplicado. No nosso caso, se considerarmos pulsos com amplitude
By = B(’)’”” para cada nanoilha, tais valores seriam equivalentes ao dngulo 7 — 65'“*, resumidos

3

nas ultimas linhas das tabelas (4.1) para as nanoparticulas com dimensdes 220 x 80 x e nm” e

(4.2) para as nanoparticulas com dimensdes 70 x 50 x e nm?> .

Examinando as tabelas (4.1) e (4.2), podemos perceber que a realizacdo de tal pratica
¢ mais indicada em particulas mais espessas, onde a precisao minima de alinhamento necessaria
para que o método funcione € menos limitante. Por exemplo, usando uma particula na usual di-
mensio experimental 220 x 80 x 25 nm?, o respectivo pulso aplicado poderia estar desalinhado
da direcdo realmente pretendida em um angulo de até 0,55° para que o método continuasse
vdlido, vide tabela (4.1). Dentro dos atuais padrdes de pesquisa experimental, um desalinha-
mento de 0,55°, equivalente a 33’ de grau, € um valor grosseiro, ou seja, as precisoes possiveis
sd@0 muito mais apuradas. Tais observacdes mostram que, a principio, tal método € possivel de

ser implementado.

Embora tenhamos proposto um método de controle para reversdao da magnetizacio de
nanoilhas em redes quadradas de gelos de spin artificiais, nossos resultados sdo vélidos para as

nanoparticulas elipticas ferromagnéticas estudas, seja qual for sua possivel utilidade pratica.

A fim de comparar o comportamento das reversoes sob pulsos com larguras diferen-
tes, realizamos algumas simulagdes com pulsos de larguras diferentes na nanoilha de tamanho
experimetal 220 x 80 x 25 nm? . Os resultados destes testes estio resumidos na figura (4.21) ©,

considerando pulsos com larguras de 0,0010ns, 0,25ns, 0,50ns, 0,75ns e 1,0ns.

6 A excecdo da figura (4.21), todos os dados apresentados foram obtidos considerando pulsos com largura de
0,50 ns.
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0,0010 ns, sem reversao
0,25ns

0,50 ns

0,75ns

1,0ns

T T T T T T T T T T
90 100 110 120 130 140 150 160 170 180

0s(°)

Figura 4.21 — Comportamento do indice de coeréncia l.,, em funcdo de Op para a reversio da magnetizagdo
da nanoilha de dimensoes 220 x 80 x 25 nm> para pulsos de campo magnético aplicado com
larguras diferentes. As respectivas larguras de pulso estdo indicadas na legenda em cores da

figura.

Podemos observar na figura (4.21) que o pulso mais curto (0,0010ns) ndo foi ca-
paz de reverter a magnetiza¢cdo da nanoilha em nenhuma das dire¢des de aplicacdo, como era
esperado. O pulso de largura 0,25 ns € capaz de reverter a magnetiacdo com repetibilidade
em angulos proximos a O = 90° ou Op = 180°, sendo insuficiente para garantir processos
de reversdo controlada na faixa em torno de 6p = 135°. Tal comportamento € exatamente o
oposto ao observado para diferentes amplitudes, reveja a figura (4.16). Por fim, o comporta-
mento das reversdes em pulsos mais largos (0,75nrs e 1,0ns) é muito similar ao observado
para a largura de pulso usado em todos os outros cdlculos realizados (0,50 ns). Isso confirma a
forte dependéncia da coeréncia do processo de reversao com a dire¢do de aplicac@o do pulso de
campo magnético, e nos dd a no¢ao da dependéncia qualitativa do efeito da mudancga da largura

de pulso efetivamente usado no possivel controle da magnetizacio em tais nanoilhas elipticas.
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5 Conclusoes

Conforme o proposto, estudamos o comportamento da magnetizacdo em nanoilhas
elipticas ferromagnéticas, supostamente fabricadas em Permalloy-79. Em nanoescala, os efei-
tos desmagnetizantes de origem dipolar geram uma forte anisotropia de forma magnética, defi-
nindo duas possiveis configuragdes para o estado fundamental da magnetizacao das nanoilhas:
o estado alinhado tipo C e o estado de vértice. Diante das aplicagdes tecnoldgicas baseadas
nesse tipo de nanomagneto, investigamos a competicao entre tais configuracdoes em fungdo da
forma e das dimensdes das nanoilhas e investigamos os processos de reversao da magnetiza¢ao

em nanoilhas com estado fundamental tipo C.

Simulamos nanoilhas magnéticas individuais modeladas por momentos magnéticos
localizados em células discretas micromagnéticas, onde cada momento representa os momen-
tos magnéticos atdomicos contidos naquela célula. Os momentos magnéticos de cada célula
interagem via interacdo de troca, via interacdo dipolar e com um possivel campo magnético ex-
terno. A anisotropia de forma foi contabilizada ao considerarmos todas as possiveis interacoes
dipolo-dipolo entre células, o que restringe nosso método para sistemas de muitos momentos
interagentes, devido ao aumento do tempo de computagdo, mas simula de forma mais fiel o

comportamento natural do sistema.

A fim de determinar o estado fundamental da magnetizacdo das nanoilhas, estuda-
mos a competicao entre os estados de vortice e tipo C, em fun¢do das dimensdes de nanoilhas
elipticas planas, que nos permitiu construir um diagrama de estados (vortice x tipo C). Nos
observamos que € possivel obter nanoilhas alongadas, a principio na forma eliptica, em que a

anisotropia de forma define o estado de magnetizacao alinhado tipo C com dimensdes (e razoes
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de aspecto) muito menores que a dos atuais sistemas experimentais que utilizam tais nanoi-
lhas como unidade fundamental de 16gica ou armazenamento magnético de dados. Destacamos
como aplicacdo de nosso maior interesse os sistemas magnéticos artificiais geometricamente

frustrados, ou simplesmente gelos de spin artificiais.

Mostramos que € possivel obter nanoilhas alongadas no estado de magnetiza¢ao mono-
dominio tipo C em razdes de aspecto consideravelmente menores que dois, que € um importante
resultado do ponto de vista experimental. Uma vez que as redes experimentais de gelos de spin
artificiais usam ilhas com razdes de aspecto préximas a trés !, para garantir o estado alinhado da
magnetizacao, nossos resultados revelam a possibilidade tedrica de considerdvel miniaturizagao

de tais sistemas.

Diante do conhecimento adquirido sobre as configura¢des que definem o estado fun-
damental da magnetizacdo desejado para as possiveis aplicacdes tecnoldgicas destas nano-
particulas 2, realizamos simulaces a fim de investigar os processos de reversio da magnetizagio.
A fim de comparar e testar sua funcionalidade, investigamos as reversdes da magnetiza¢ao
em dois conjuntos de particulas com razdes de aspecto e dimensdes dadas por g = 2,75
(220 x 80 x e nm?), razdo de aspecto usual em trabalhos spin ice experimentais e g = 1,40

(70 x 50 x e nm>), razdo de aspecto reduzida proposta por nds e espessuras “e” distintas de

5 nm, 10 nm, 15 nm, 20 nm e 25 nm.

Evidentemente, hd uma infinidade de possiveis configuracdes de dimensdes para na-
noilhas nessa forma geométrica, demonstrado no diagrama de estados vértice x tipo C, figura
(4.3). Em vista da impossibilidade de estudo de todas as configuragdes, escolhemos uma
configuracdo extremamente reduzida e a comparamos com a nanoilha na configuracdo de di-
mensdes similar a experimental, nos estudos com campo magnético externo aplicado. Nossos
resultados mostram que as nanoilhas com razao de aspecto e dimensoes reduzidas proposta por
nés (70 x 50 x e nm>) sdo perfeitamente estaveis e funcionais no estado de magnetizacio ali-

nhado tipo C. Tal comportamento previsivel nas duas configuracdes de nanoilhas estudadas nos

! Ou até maiores que trés.
2 As principais aplicacdes tecnoldgicas vislumbradas sio fundamentadas em nanoilhas alongadas no estado de
magnetizagdo alinhado tipo C.
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permitem tragar comportamentos gerais para os processos de reversao da magnetizacgao.

Observamos que os processos de reversao da magnetizacao sao susceptiveis as variacoes
na frequéncia do campo magnético externo que promove a dinamica da magnetizacdo. Diante
disso, é importante considerar as ocasionais diferencas que podem ser observadas entre dados
obtidos experimentalmente, geralmente em condi¢Oes quase-estaticas de campo magnético ex-
terno, com dados obtidos por simulacdes numéricas similares as usadas nesta tese, conhecidas
por dindmica de spin. Mostramos também que essa dependéncia com a frequéncia de aplicag¢ao
do campo magnético pode ser minimizada se aplicarmos campo em direcdes ndo coincidentes
com o eixo maior (eixo de anisotropia) da nanoilha. Especificamente, quanto mais préxima
da direcdo perpendicular ao eixo de anisotropia € a direcao de aplicagdo do campo, menor € o

efeito devido a variacdo de frequéncia, ou do tempo de aplicagao, do campo magnético externo.

Mostramos que os mecanismos de reversao da magnetizacao dependem fortemente da
direcdo de aplicacdo do campo magnético externo e também das dimensdes da nanoparticula.
De maneira geral, é mais facil induzir reversdes coerentes (reversoes por rotacdes sincronizadas
dos momentos magnéticos da nanoparticula) em particulas menores e mais finas. No entanto, a
direcdo de aplicagdo do campo externo € fundamental para determinar o indice de coeréncia do
respectivo processo de reversao. Todos os nossos resultados indicam claramente que a coeréncia
dos processos de reversdo da magnetizacdo aumenta a medida em que aplicamos campo em
direcdes mais proximas a direcdo perpendicular ao eixo de anisotropia da nanoparticula. Isso
acontece mesmo nos processos impulsionados por pulsos rdpidos de campo magnético externo,
conforme apresentamos na secdo 4.2.2. Embora a principio tal resultado ndo seja intuitivo, tal
direcdo de aplicacao do campo magnético maximiza o torque sobre a magnetizagdo da particula
e implica em processos menos energéticos em comparacao a aplicacdo de campo externo em
direcdes quase paralelas ao eixo de anisotropia da particula. O resultado sdo processos de
reversdo da magnetizacdo mais coerentes, menos energéticos e, consequentemente, com menor

tempo de reversao e relaxac@o da nanoilha de volta ao seu estado fundamental da magnetizagao.

Vale salientar que pequenas variagdes na dire¢do de aplicacdo do campo em relacdo a
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aplicacao exatamente ao longo do eixo de anisotropia da nanoparticula, pode levar a mudancgas
drésticas nos processos de reversao da magnetizacdo. Esses resultados confirmam a observagdo
de que tal efeito deve ser considerado na comparagao entre dados obtidos experimentalmente e

por simulag@o computacional (99, 101).

Baseado em nossas observagdes, propomos o controle da reversao da magnetizacao em
nanoilhas elipticas pela aplicacdo de pulsos curtos, da ordem de nanosegundos, sendo o campo
magnético externo aplicado na direcao perpendicular ao eixo de anisotropia da particula. Tal
metodologia permite reversdes com maior indice de coeréncia, além da simplicidade de contro-
lar a reversdao da magnetiza¢do da nanoilha nos dois sentidos possiveis sem mudanga alguma
na direcdo ou forma do campo aplicado. Destacamos que tal técnica pode ser especialmente
util em redes quadradas de gelos de spin artificiais e indicamos os limites praticos de validade,
que sdo as dimensdes das nanoilhas com real potencial de uso nesse sentido e as respectivas

precisdes minimas de alinhamento para aplicacao do campo externo.

Acreditamos que nosso trabalho possa ser ttil como um guia na fabricacdo de sistemas
artificiais baseados em nanoilhas ferromagnéticas alongadas, através do diagrama de estados em
fun¢do das dimensdes da nanoilha apresentado. Além disso, propomos um método de controle
da magnetizacdo por pulsos ultra rdpidos de campo magnético, que pode ser especialmente
util ao contribuir para o desenvolvimento de processos de controle e manipulacdo de cargas
magnéticas em gelos de spin artificiais, e que pode ser usado também em dispositivos de 16gica

ultra rapidos e em sistemas de memoria magnética de acesso aleatério (MRAM).

Vale salientar que nossas simulagdes resultaram na publicacdo de um artigo, apresen-
tado na integra no anexo A e na submissao de um segundo trabalho, que estd em processo de

revisdo, sendo apresentado no anexo B.

Por fim, cabe dizer que este trabalho é apenas mais um passo no entendimento de
sistemas magnéticos nano-estruturados, € mais uma referéncia de método tedrico de estudo na
area. H4 uma séria de perspectivas de trabalhos futuros nesse sentido, como o refinamento

do modelo, que pode, por exemplo, incluir as flutuagdes térmicas do sistema. Podemos ainda
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repetir todo o procedimento apresentado nesta tese para nanoilhas litografadas a partir de filmes
heteroestruturados, ou seja, com camadas de materiais mistos, o que nos daria uma infinidade
de sistemas a estudar e permirtir a comparacao, por exemplo, com os presentes resultados para
as nanoilhas de material magnético macio como o Permalloy-79. Podemos também partir para
um projeto de mudanca da técnica de simulacdo, que permita estudos similares em sistemas de

maiores dimensoes.
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APENDICE A - Limite Continuo do Modelo de
Heisenberg Isotropico

Apresentamos aqui o desenvolvimento do modelo de Heisenberg isotropico para o
limite continuo. Os procedimentos desenvolvidos aqui sdo similares aos desenvolvidos na re-
feréncia (114), para momentos magnéticos distribuidos numa rede tridimensional cibica sim-

ples.

O hamiltoniano (2.19) pode ser escrito na forma aberta do produto escalar como

H=-J (Z>n%i.n%j =-J <Z>[mfm§+mlymi+mfm§] (A.1)
iJj ij

Considerando um momento magnético i localizado no centro de cada célula, em uma
rede ciibica simples com parimetro de rede a e volume v = a, temos 6 primeiros vizinhos.
Assim, pode-se escrever explicitamente os termos de interacdo considerados em (A.1), entre o
respectivo versor momento magnético 7z; € 0s seus vizinhos mais proxXimos ;i 1, ftj1o € f1j13

na forma

T% = mi(m{ | +mi ) +mi(mf, +mi ) +mi (mf 5 +mf 5), (A.2)

onde @ =x, y, z.

Em baixas temperaturas, as flutuacdes térmicas sdo insignificantes e as variagdes nas
direcdes dos momentos magnéticos sao praticamente continuas, permitindo-nos expandir as

componentes dos momentos magnéticos dos primeiros vizinhos em série de Taylor (f(¥) =
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f(7)+ (F=7o) - V£(7) +...). Desprezando-se os termos de ordem maior que dois € 0s termos

com derivadas mistas obtemos

om% 2 92m® 3 2 9%m?
o _ o a o _ o
My =mg tag-+ 550 e m_=m— e vt T
32 & om% 2 9Zm®
o Ll o R o a_ .
om? 2 92m om% 2 92
o a> o o a-
miy=mifag-+ G55 e mily=m —aT5- + G555

Levando essas expansoes em 7% na equagio (A.2), as derivadas primeiras se cancelam

e assim

I*m%*  *m*  I*m¢
T% = 6(m*m®) + a* m < o >+ ay2l + 8z21 ); (A4)
que pode ser reescrita na forma simplificada
T% = 6(m%*)? + a* m* V2m?. (A.5)

Pode-se entdo trocar a representacao discreta da interag@o entre momentos descrita no

hamiltoniano (A.1) por uma integral tripla tomada no volume V do material dada por

d
H — Eyroca = —J / (Tx+ T+ TZ)—;}- (A6)
Vv a

Tal integral € conhecida como energia de troca. Substituindo nesta expressdo para a

energia de troca (A.6) os termos de interacdo na forma da equagdo (A.5), obtemos
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d
By = =7 | 610n)+ (w4 (m) 5 +
v a
271, X\72,.X 2 Z2%\72,,,2 dv
—J [ a® [m*Vom' +m Ve +mtVom| = (A7)
14 a

Mas (m*)? + (m*)? + (m?)? = 1, vinculo definido na equacdo (2.20). Assim,

— = / (™ V2 + m? V2 4+ m* V2m dv, (A.8)
Vv

onde o primeiro termo constante representa a energia Eqy do estado fundamental do sistema.

Renormalizando a energia, fazemos E;, — Ey — E;,, e identificando que
m* V2w + m? V2w + m* Vim® = i - V2,

pode-se reescrever a equacgdo (A.8) na forma mais compacta

E,=—-A / (/- V2] dv, (A.9)
Vv

J
onde A = —.
a

Embora o parametro A tenha sido obtido para uma rede cuibica simples, ele pode ser

generalizado para outras redes com simetria cibica pela expressao

A==, (A.10)
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onde n = 1 para a rede cubica simples (SC, “simple cubic”), n = 2 para rede cubica de corpo
centrado (BCC, “body-centered cubic”) e n =4 para arede cubica de face centrada (FCC, “face-
centered cubic”). O parametro n nada mais € do que o nimero de sub-redes cubicas simples

que sao necessdrias para gerar as outras redes (123).

Denominado dureza da constante de troca (“exchange stiffness constant”), ou sim-
plesmente constante de “stiffness”, a constante A € a constante fundamental para descrever um
material ferromagnético, sendo intrinseca a ele e determinada experimentalmente. A constante
J, depende da natureza magnética do material através de A, do tipo de rede n e do parametro de
rede a. E ficil ver na equagio (A.10) que o parimetro A é positivo e tem dimensdo de energia
por comprimento. A constante A representa a intensidade do acoplamento magnético, medindo

a dificuldade de um dado momento magnético desviar-se da dire¢cdo do campo de troca local

(123).

Ha uma forma mais conveniente de expressar o resultado da equagado (A.9) utilizando
uma particular identidade vetorial. Partindo do fato que 71 - m = 1, equagao (2.20), tomamos o

laplaciano nos dois membros desta equagao para obter

V2 (- ) = 0. (A.11)

Usando uma notacdo compacta, podemos escrever (A.11) em componentes na forma:

d;di(m;m;) = 0;

9,[dm jmj} = 0;
ail(dmj)mj+mj(dm;)] = 0;
20;[(dimj)m;] = 0;
9i[(dimj)m;] = 0;

(didmj)mj+ (dim;)(dim;) = O;
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(VPmj)mj+ (Vm;) - (Vm;)

|
o

que resulta em

3
—iit- V=Y |Vm;j|*. (A.12)
j=1

Dessa forma, podemos reescrever a expressao (A.9) como

3
Et,:A/ Z|ij|2dv:A/ (V| > |V >+ |Vm?|? ) dv (A.13)
vV = Vv
j=1

O resultado expresso no ultimo membro da equagdo (A.13) mostra que a energia
de troca é proporcional ao médulo quadrado do gradiente da magnetizagdo. Isso significa
que o termo de troca mede a ndo-uniformidade da magnetizacdao (123). Se, por exemplo, a

magnetizacao for perfeitamente uniforme a energia de troca serd nula.

Embora a expressao da constante de “stiffness” A dada na equagdo (A.10) contabilize a
contribui¢do de redes cristalogrificas comuns, serd interessante discutirmos aqui seu valor para
uma rede particionada em células ctibicas como as da aproximacao micromagnética, discutida
na secdo (3.3). A renormalizacdo das constantes de interacdo faz-se necessdria vista a mudanca

de escala imposta pela aproximacao, a comecar pela constante de acoplamento de troca.

Seguindo um procedimento andlogo ao das referéncias (114, 129), podemos conta-
bilizar para 0 momento magnético da célula localizada na origem, #2(0), a energia entre seus
primeiros vizinhos, que por simetria quadrada simples, sdo seis e estao localizados nas posicoes

+ax, +aye taz.

O método de diferencas finitas permite avaliar os gradientes expressos na equacgdo
(A.13) para essa situacdo simplificada. Considerando apenas os trés vizinhos situados nas
posicOes cartesianas positivas, a fim de evitar a dupla contagem que surgird ao analisar a

interacdo de cada vizinho com a célula na origem e desprezando os termos de ordem superior
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temos a energia de troca dessa célula dada por

Ef =Ad

(A.14)

Expandido cada termo e reagrupando temos
Eff' =Aa [y i(ax) |* + | i(ap) [* + | i(az) [* +3 | i (0) [* —2m(0) - {rin(ax) + rin(aF) +m(az)} |

Avaliando os produtos escalares entre os unitarios, permite-nos escrever a expressao sim-
plificada

E€l =2Aa [3 — w(0) - {im(ag) + m(ap) +m(az)}] . (A.15)

A expressdo para a energia de troca entre uma célula e seus primeiros vizinhos. Uma
vez que o primeiro termo entre colchetes é uma cosntante, tal expressdo demonstra que a cons-
tante de acoplamento efetiva J da interagdo de troca a ser considerada nos cdlculos sob o ponto
de vista micromagnético é

J=2Aa. (A.16)

Uma vez que simulamos um material conhecido na literatura, o valor correspondente

de A pode ser obtido de tabelas.
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APENDICE B - Anisotropia de Forma

Ao estudarmos as propriedades de nanoilhas ferromagnéticas de permalloy, que é um
ferromagneto macio, ou seja, com anisotropia magnetocristalina desprezivel, o entendimento da
anisotropia de forma € fundamental. Tal anisotropia, origindria da intera¢do entre os momentos
de dipolo magnético do material, manifesta-se em amostras finitas e define as configuracdes

magnéticas do sistema em fun¢do da forma geométrica da nanoilha estudada.

Neste apéndice, apresentamos um desenvolvimento para a anisotropia de forma con-
siderando particulas na forma de um elipsdide e alguns sistemas que podem ser considerados
como casos limites dessa geometria. Embora desenvolvimentos similares possam ser encontra-
dos na literatura, como nas referéncias (114, 123, 133), um melhor entendimento sobre o efeito
da anisotropia de forma € imprescindivel em nosso trabalho. Tanto para efeito de comparagdo,
que permite verificar a validade de nossas observagdes numéricas, quanto no intuito de tornar

esta tese uma referéncia um pouco mais completa sobre o assunto.

Conforme discutido na secdo 2.3, a energia magnetostética E,,; € dada pela energia
de interacdo entre a magnetizagdo e o campo magnético criado por ela mesma e escrita como

(equagdo 2.30):

_Ho

M-H dv, (B.1)
2 Jv

Epns =
onde a integral € realizada sobre o volume V do sistema considerado.

Pode-se deduzir uma expressao aletrnativa para a energia magnetostatica considerando

a integral

2 todo 2

espago

- - 1 - — — — —
Ho Hdav =2 (—B—M) Hody = M M-H dv, (B2
espago
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onde primeiro substituimos H= (%E—]VI) (equagdo 2.7) e usamos que [ wawo B-H dv = 0.
espago

Tal condigao € satisfeita sempre que um dos campos for irrotacional (% x H = 0) e o outro for

solenoidal (V- B = 0) (114).

Como M # 0 apenas dentro do volume V da amostra considerada, pode-se expressar

a energia magnetostatica pelas duas formas equivalentes

E=—[ 5.8 av (B.3a)
2 Jv
ou
E,, = % _H-H dv. (B.3b)

espago

Embora sejam equivalentes, a primeira igualdade na equacao (B.3) é a mais usada no
calculo da E,;;, uma vez que a integral € tomada apenas sobre o volume da amostra. Por outro
lado, a segunda igualdade na equacdo (B.3) esclarece melhor o conceito de energia magne-
tostdtica. Uma vez que H- H = | H > > 0, pode-se concluir que a energia magnetostitica
nunca assume valores negativos. Além disso, pode-se escrever as equagdes da magnetostatica

em termos de A na forma (111)

VxH =0 (B.4a)
V-H = py (B.4b)
onde py = — V- M é a densidade volumétrica de carga magnética. Nessa formulacdo, o campo

magnético H pode ser obtido a partir do potencial escalar magnético & na forma

—

H=-Vo, (B.5)

de forma que a equacio (B.4a) seja automaticamente satisfeita ja que o rotacional do gradiente
de um campo escalar qualquer y € zero ( V x (61//) =0, (118)). Em um material ferro-
magnético duro com dimensdes finitas, M sofre variagdes abruptas na superficie, ja que M=0

fora do material. Considerando que M seja descontinua na superficie do material, o potencial



113

escalar @ pode ser calculado por (111)
1 pM(F/) 1 GM(?/)
CID?:—/dv/T—I-—j{da/T, B.6
( ) 41 v |r_r/| A1 S ‘r_r/| ( )
onde a primeira integral é calculada sobre o volume V , e a segunda € calculada sobre a su-
perficie S que delimita a amostra considerada. oy = M - /i é a densidade superficial de carga
magnética e 71 € o vetor unitario normal ao elemento de area local e aponta de dentro para fora

do material.

Podemos concluir entdo que a energia magnetostatica € minima (E,,; = 0) quando
Oy € Py sdo simultaneamente nulos, ou seja, quando a amostra nao possui excesso de carga
magnética, ndo apresentando p6los magnéticos resultantes. Esta situagcdo especial € ilustrada

em exemplos na figura (B.1).

Figura B.1 — Dois exemplos de objetos magnetizados em que a configuracdo magnética resulta em uma energia
magnetostdtica nula. Em funcdo das geometrias ciclicas, ndo hd excesso de carga magnética
e assim ndo hd formagdo de polos magnéticos, resultando num campo desmagnetizante nulo.

Figura adaptada da referéncia (133).

No entanto, o nosso objeto de estudo, nanoilhas elipticas planas, ndo se enquadram
na descri¢do simples em que Oy € Py sdo simultaneamente nulos. Ao invés disso, ha neste
tipo de particula uma energia magnetostdtica efetiva que € minimizada pela configuraciao de

magnetizacdo da nanoilha, configurando literalmente o efeito da anisotropia de forma.

Para o caso de particulas elipsoidais ou casos limites da mesma, como em nosso mo-
delo, é possivel calcular a energia magnetostitica em alguns casos, considerando que o campo
desmagnetizante seja uniforme ao longo da amostra (123). Sem campo magnético externo apli-
cado (B = 0), o campo desmagnetizante H é dado em fun¢do da magnetizagcao M do elipsoide
por

H=—-NgM, (B.7)
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onde Ng € o tensor desmagnetizante, que depende da forma geométrica do sistema em questao.

e’

Figura B.2 — Elipsoide com eixos principais coincidentes com os eixos cartesianos x, y e z . Figura disponivel
em: http://www.megapeliculasonline.net/f/Elipsoide

Considerando um elipsdide em que seus eixos principais coincidem com os €ixos car-
tesianos x, y e z, como ilustrado na figura (B.2), o tensor desmagnetizante Ng € diagonal e pode
ser escrito em termos dos fatores desmagnetizantes N; ao longo de cada direcdo x, y e z, na

forma

(B.8)

Adotando o Sistema Internacional de Unidades (SI), este tensor diagonal (B.8) tem
traco 1, ou seja

Ne+Ny+N, = 1.

Podemos agora calcular a energia magnetostética para o elipsoide usando o campo
desmagnetizante dado pela expressio (B.7), através da equagdo (B.3a). E ficil mostrar que
o resultado pode ser expresso em termos das componentes M; da magnetizacdo e dos fatores

desmagnetizantes N; pela expressao

- 14
E;ll;psoude _ 'uoz (NxM)% +NyMy2 +NZMZZ). (B.9)

Supondo que a magnetizacao do elipsoide esteja orientada em uma direcao arbitraria,
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podemos decompo-la em suas respectivas coordenadas cartesianas

M, = MsinBcos ¢ = Mo, (B.10a)
My, = Msin0@sin¢ = Ma,, (B.10b)
M,=Mcos6 =Mc,. (B.10c)

Podemos escrever entio M = M &, onde M é o médulo da magnetizagdo do elipsoide e
a direcdo O = i+ o 7+ ok é definida pelos versores cartesianos e pelos cossenos diretores
da magnetizacdo «;, definidos nas relagcdes (B.10). Como & - & = 1, os cossenos diretores
satisfazem a relacao

of +oy+al=1. (B.11)

Podemos entdo reescrever a energia magnetostética do elipsoide dada na equagao (B.9)

pela forma mais conveniente

ipsoide uOVMz
Epy™ = = (Nx0g +Nyaty +Nzac). (B.12)

A expressao (B.12) é escrita como uma constante com unidades de energia, em nosso
caso “joules” ([J]), vezes um termo adimensional que depende da forma geométrica e da dire¢do
da magnetizacdo do elipsoide. Tal expressao permite o cdlculo direto da energia magnetostatica
de elipsoides magnetizados, se conhecermos os respectivos fatores desmagnetizantes e a magnetizacao,

0 que nem sempre € simples.

Comecando pelo exemplo mais simples, podemos calcular a energia magnetostatica
de uma esfera uniformemente magnetizada. Evidentemente, uma esfera corresponde a um elip-
soide com os trés eixos iguais, logo Ny = N, = N, . Lembrando que o tragco de Ng é igual a 1, a
tnica solugdo possivel € Ny =N, =N, = % De posse dos fatores desmagnetizantes e usando o
vinculo entre os cossenos diretores expresso na equacao (B.11), € facil mostrar que a equagado
(B.12) d4 a energia magnetostatica para uma esfera de volume V e magnetizacao uniforme de

moédulo M na forma simples
oV M?
c

Esfera ___
Ems -

(B.13)
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O resultado da energia magnetostatica para a esfera revela um comportamento isotropico
porque todas as direcdes sdo energeticamente equivalentes. Em outras palavras, dado a simetria
da esfera, a energia magnetostatica independe da dire¢ao da magnetizagdo, ou seja, a anisotropia

de forma nao define uma dire¢do preferencial para a magnetizacao da esfera.

O célculo de Ng para um elipsoide qualquer, ou seja, com os trés eixos diferentes ndo
¢ tarefa simples. Uma orientagdo para o cdlculo dos fatores desmagnetizantes para um elipsoide
qualquer € dada na referéncia (123). No entanto, as geometrias mais investigadas podem ser
modeladas por esferoides, forma geométrica que possui dois eixos iguais e o terceiro eixo é um

eixo de simetria rotacional.

Ao passo que a esfera, em que o tensor desmagnetizante tem 3 autovalores degene-
rados, e o elipsoide genérico que ndo apresenta degenerescéncia (N, # Ny # N;), o esferoide
apresenta uma dupla degenerescéncia, ou seja, dos trés autovalores dois sdo iguais. Nessa forma
geométrica teremos os fatores desmagnetizantes: N| paralelo ao eixo de simetria, e dois N
perpendiculares a ele. Lembrando novamente que o tensor desmagnetizante tem trago unitdrio,
pode-se escrever

Nj+2N, =1. (B.14)

Existem expressoes analiticas para os fatores desmagnetizantes de esferoides em fungao
dl

da razdo de aspecto « !, definida por o = Z’ onde r| € o tamanho do eixo paraleloe r; € o ta-
manho dos eixos perpendiculares ao eixo de simetria. Quando o eixo de simetria € o eixo maior
do elipsoide este € chamado de esferoide prolato (a > 1), usualmente conhecido por esferoide
“charuto”. Se por outro lado, o eixo de simetria coincide com o eixo menor do elipsoide este
¢ chamado de esferoide oblato (¢ < 1), usualmente intitulado esferoide tipo disco. A figura

(B.3) ilustra estas duas formas considerando o eixo de simetria como o eixo z. Vale salientar

que a esfera delimita a fronteira entre essas duas formas geométricas.

! Nio confundir com a razio de aspecto g discutida no capitulo 4.
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elipsoide elipsoide
oblato prolato

Figura B.3 — Esferoides com eixo de simetria ao longo de z, nas situagcées em que o < 1 — esfe-
roide oblato ¢ o > 1 — esferoide prolato. Figura disponivel em: http://la-mecanica-
cuantica.blogspot.com.br/2009/08/el-momento-de-cuadripolo.html

Para um esferoide, a expressdo para o fator desmagnetizante na direcao paralela ao

eixo de simetria, em fungdo de o N € dada, para o esferoide oblato por (133):

1 o
NP = 1— arcsin(v/1—a?)| , o <1, (B.15)
I 1—a? 1—a?
e para o esferoide prolato por
o _ 1 Y (et Vor—1)—1 > 1 B.16
= az_ln(a o?—1)—1|, a>1. (B.16)

Os fatores idénticos N | podem ser obtidos pela relagdo (B.14).

Vale observar que os fatores desmagnetizantes, e consequentemente o campo desmag-
netizante, dados por (B.15) e (B.16), dependem da forma geométrica do material (&) mas nao
das dimensdes absolutas. Assim, se variamos o tamanho do esferoide preservando a razao o o

campo desmagnetizante permanecerd inalterado.

Considerando o eixo z como o eixo de simetria de rotagcdo do elipsoide, situacao ilus-

trada na figura (B.3), temos: N; = N e Ny =N, = N, , permitindo escrever o tensor desmagne-
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tizante na forma

N, 0 O
Ng = 0O N O
0 0 N

(B.17)

Assim, substituindo os fatores desmagnetizantes na forma do tensor (B.17) e as formas
explicitas dos cossenos diretores @; definidos nas relacdes (B.10), € facil mostrar que a equagdo
(B.12) nos da a expressdo da energia magnetostatica para um esferoide (prolato ou oblato) na

forma
oV M?
2

E esferoide ___
ms -

[N sin® 6 + N cos® ]. (B.18)

Vale ressaltar, que devido as consideragdes que nos levam a equagdo (B.18), 8 € o angulo

entre a magnetizacao da amostra e o eixo de simetria z.

Podemos agora considerar dois casos limites da forma esferoide bastante interessantes
do ponto de vista pratico, pois levam a formas de nanomagnetos muito pesquisados atualmente:
fios e filmes finos. O caso do filme fino € especialmente ttil na avaliagdo qualitativa dos nossos

resultados para nanoilhas finas.

Um fio, que corresponde a um cilindro com grande comprimento, € o caso limite de
um esferoide prolato, com eixos ao longo de x e y perpendiculares ao eixo de simetria, dados
por r;, e com o eixo r| ao longo de z. Avaliar o limite em que o esferoide se torna um fio,

implica em considerar

r
= — o
ry

Nesse limite, a equagdo (B.16) mostra que N = N; = 0. Mais uma vez, como o trago do tensor
desmagnetizante € unitario, € facil perceber que N = Ny =N, = 5 Substituindo tais valores
na equacao (B.18), obtemos a energia magnetostatica para um fio na forma

oV M?

5 sin% 0. (B.19)

Fio __
Ems -

Este resultado mostra que a energia magnetostética do fio ¢ minimaem 6 =0 ou 6 = 7,
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revelando que nesta geometria a anisotropia de forma favorece a dire¢cdo de magnetizacdo ao
longo do comprimento do fio, ou seja, o eixo de simetria é o eixo facil de magnetizacdo. Este

resultado é comprovado por diversas observacdes experimentais e cdlculos numéricos.

Um filme fino, que corresponde a um cilindro de pequena espessura e grande area, é
o caso limite de um esferoide oblato. Neste, os eixos ao longo de x e y, perpendiculares ao eixo
de simetria e de dimensdes r | , sd0 muito maiores que o eixo r|| ao longo de z. Isso implica em
considerar
dl

o=— —0.
rL

Nesse limite, a equagdo (B.15) mostra que N =N, = 1. Novamente, como o trago do tensor
desmagnetizante € unitério, deduz-se que N; = N, = Ny, = 0. Para tais valores, a equagio
(B.18) mostra que energia magnetostatica para um filme fino pode ser expressa pela relagao

EFilme _ nu“OVMz

=y — cos? 6. (B.20)

Este resultado mostra que a energia magnetostatica do filme é minima em 6 = g Isso
significa que nesta geometria plana a anisotropia de forma confina a magnetizac¢ao no plano do
filme, sendo qualquer direcio no plano equivalente, dado a simetria circular que se origina do
esferoide oblato. Tal efeito configura uma anisotropia de forma que induz um plano facil de

magnetizacao, o plano do filme.

Tais resultados tedricos predizem e comprovam qualitativamente o que observamos
em nossos calculos numéricos para nanoilhas finas alongadas de material magnético macio
(permalloy), ou seja, nanoilhas em que L, ~ Ly, > e, veja a figura (4.1). A situagdo geome-
trica similar ao filme (L, ~ L, > e) cria uma anisotropia de forma que confina a magnetizacdo
no plano da nanoilha. Por outro lado, conforme visto no capitulo 4, a partir de uma diferenca
minima nas dimensdes planares na forma L, > Ly, a anisotropia de forma induz um eixo féacil de
magnetiza¢do ao longo de L, , assim como o caso limite do esferoide prolato. Ficam assim va-

lidadas pelas consideracgoes tedricas deste apéndice, nossas respectivas observacdes numéricas.
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APENDICE C - Dindmica de Spins

Consideremos agora a equacdo de movimento de Heisenberg para o momento angular

de spin S,,, localizado no sitio n, apresentada na equacgao (3.2)

—

dSy
dt

ih—2 =[S, H],

onde H é o Hamiltoniano do sistema, i = —1 é a unidade imagindria e [S,,H] =S, H—HS,
€ o comutador entre o operador de spin S, € o hamiltoniano H. Tal equacdo sera desenvolvida
para cada componente cartesiana de S,. Por conveniéncia dos cdlculos, alteramos por ora o

indice do sitio considerado na evolugdo de i — n.

O Hamiltoniano do modelo, equacdo (3.1), pode ser reescrito em termos do momento
angular de spin S. Usando as relacoes (2.5), (2.14), a igualdade (2.17) e as equacdes da secdo

(2.4) podemos escrever nosso hamiltoniano de interacao na forma

J Y. . D Y X §i'§'_3(§i'fi')(§"fi')
H=— SS—|— J J J J
LSS, ZZ[ (rij/a)’

N N N N q A (Q. 2 N
v e J el , "ve D | S;—37j(S;-7ij) ¢ [ Gex
H=-'YV5 IR N o Ty S,--{B }
2,; j—zﬂsz ! 2; ,;7’52 (rij/a)? l—Zl
j#i j#i

(C2)
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onde os termos entre chaves sdo respectivamente: o campo efetivo de troca
A
tr__ q..
Bl =Y WS,, (C.3)
j=1

no sitio n, o campo efetivo dipolar

N §. 35 .(S:. 7.
B’Zip _ Z D2 Sj 3rlJ(SJ3 Fij) : (C.4)
j=1 YS (rij/a>
J#i
no sition e B o campo externo aplicado, igual em todos os sitios. Evidentemente,
H = Htr+Hdip + Hex- (CS)

O comutador expresso na equacdo (3.2) pode ser escrito em componentes x, y € Z

através da nota¢do compacta {1 = x,y,z} na forma

n
ih aall
dt

= [Sr? ) H]
- [S;? 5 (Htr +Hdip +Hext)]

=[S, Hy] + (S, Haip) + ST, Hext]. (C.6)

O primeiro dos trés comutadores na relagao (C.6) pode ser escrito na forma explicita

se usarmos a expressao (C.1)

J P J 2 =
ST H,] = [S,?,—z—SzZSi-Sj] :—Z—SzZ[S,?,S,--Sj]. (C.7)
(i.J) (i.J)
As regras de comutacdo para as componentes do momento angular sdo conhecidas

(120) e dadas por
[S¢,8°] = ihe®C 5,85, (C.8)

onde os indices superiores referem-se as componentes de S, no caso x, y e z, € os inferiores aos
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sitios, no nosso caso n, i ou j. gibc g funcdo anti-simétrica de “Levi-Civita”, definida como

1, para abc em ordem ciclica positiva ;
abc __ . . g ~ .
e = 0, quando dois ou mais indices sdo repetidos ;
-1, para abc em ordem ciclica negativa ,

e Oun € afungao delta de “Kronecker” definida como

1, se m=n;

Smn:
0, se m#n.

(C.9)

(C.10)

Podemos entdo calcular o comutador da equacdo (C.7), supondo 11 = x teremos

S0, Hi] = 2s2 Z> S5, S;-5]
’j

— Y QY .
— SZZ | (SES3+ 818+ 855)]:

J
=55 <Z> (18587551 + [55.51)1+ 55,5785 ) -
LJ

n»~j

Z (Sy (S5, 8%] + [S5, 8)1S% + SEIS%, %] + S5, 85

th

=T X (B0S)S5 + 8uS3S) - 8,878~ aniSlYSj.) :

25 %

iJh iJh
o Z> 8 (855 -538) =55 Z 8 (578} - 8155) +

th Y Q2 Z QY Jh Z QY "V QZ
o (SS S5 — 2SZ<SnSj—SnSj>.

n >

(C.11)

Nesta simplificagdo com termos de somatdrios independentes, os indices i e j podem ser subs-

tituidos por um indice geral k e assim obtemos

th iJ
S* H,] = SYSE—SiS0) — — Y (SiSy —SuS%)
(S, Hr] 28 ( k Zh;
th
) (S8 — Se8, + 538, — $,57)
th

J
= ST+ S8Y) + = ¥ (STS) + SUSY)
S5 k( +8:5) + 57 ; +

(C.12)
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Os parénteses na equagdo (C.12) representam anti-comutadores {A,B} = AB+ BA = {B,A}.

Isso permite-nos reescrever (C.12) na forma reduzida

Jh N
(S5 = S Y ({055 = {85.50}) - (C.13)

k;én
O resultado acima pode ser generalizado para as demais componentes, através da funcdo de

Levi-Civita b¢

iJh N 3 3
4, H,y) = 5 Z Y Y eesh si) (C.14)
n

Dada a relagdio de comutagio (C.8) e como n # k temos que [S, S¢] = 0. Isso implica
em S5S¢ — S¢SP = 0 ou ainda S5S¢ = S¢SP. Além disso a definigdo de anti-comutadores permite

escrever {S7, 8¢} = SbS¢ + 8650 = 2808¢.

Dessa forma podemos reescrever (C.13) na forma

iJh N 3 3 b ,
[Sx.Hil ==Y, Y, ) e”as)s;
PN e |
k#n
iTh & S & e chee
= 2_S Z Z Z € CSnS]CC
k=1b=1c=1
k#n
3 J
=ihy Y, Y e Y oSt o (C.15)
b=1c=1 =17
k#n
ou ainda, na forma vetorial,
S S NoJ o
Sy, Hyy] = ihyS, x Z yS2S" . (C.16)
k;«én

A comparacdo direta do termo entre chaves com a equagdo (C.3) mostra que ele representa

um campo de troca gerado pelos spins vizinhos ao sitio n, permitindo escrever a forma elegante

S, Hyy] = ihyS, x B (C.17)

Procedimentos andlogos mais trabalhosos para o termo hamiltoniano da interacao di-
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polar, e mais simples para o termo da interacdo Zeeman (134, 135), permitem escrever,

Sy, Haip) = iliy S, x BAP . (C.18)

—

(S, Hexi] = iy Sy x B (C.19)

Finalmente, levando as equacdes C.17, C.18 e C.19 na equagdo de Heisenberg para as
componentes C.6, podemos escrever

ds,

h
! dt

=[S, , H] = ihy S, x (B + B 4 B | (C.20)

e na forma compacta de interesse

—vS,xB,. (C.21)

A equacdo de movimento (C.21) para o momento angular de spin Séa generalizagdo
na representacdo de Heisenberg da equagao de precessao cldssica de Larmor. Essa expressao
prevé a precessdao do momento angular de spin S em torno do campo B sem amortecimento, que
no nosso caso representa o campo efetico local, incluindo as contribui¢des de troca, dipolar e

do campo externo aplicado.
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APENDICE D - Método de Integracdo Numérica da
Equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert

O tratamento matematico de sistemas de muitas particulas sdo usuais nas pesquisas
em Fisica e geralmente implicam na solucdo de sistemas de equagdes diferenciais ndo-lineares,
sem solugdo analitica simples. Usualmente tais equagdes sao integradas computacionalmente
através de métodos numéricos bem conhecidos na literatura (136, 137). No nosso caso, a
equacao ser integrada é a equacdo de Landau-Lifshitz-Gilbert (se¢ao 3.2), que € uma equacgado
diferencial de ordem 1. Utilizamos neste trabalho dois métodos simultaneos: o método de
Runge-Kutta de 44 ordem foi usado como método de partida na determinacao das configuracoes
iniciais e um método preditor-corretor de 44 ordem no resto da simulacao, a fim de ganhar tempo

computacional. A seguir descreveremos tais métodos em linhas gerais.

A fim de apresentar a relacio de recorréncia numérica que os métodos de 44 ordem nos
fornecem na evolugdo temporal da funcdo considerada de forma mais didatica e sem precisar
realizar um deduc¢ao formal e longa, vamos comecar analisando o caso simples de uma fungao

y(x) . Buscamos uma forma de resolver uma equacao diferencial da forma

dy

a:f(xuy)u (Dl)

em que conhecemos f(x,y). Na pratica, queremos a solu¢do y(x) numericamente, que significa
calcular y; = y(xo + 8x), y» = y(xo + 20x), etc, a partir do conhecimento de f(x,y) e da

condi¢@o inicial, ou seja, f(xg,yo), para valores pequenos mas finitos de Ox.
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Uma aproximagdo de 12 ordem para f(xo,yo) permite escrever diretamente

dy
dx

+6x) — _
10,70 = f(X0,30) ~ y(xo (;c))c y(xo) _ )716;’0

ou seja,
yi = Yo+ f(x0,y0) 6x, y2 = y1+ f(x1,y1) 6x, ...

que leva a relac@o de recorréncia

Yn+l1 = Yn +f<xn7Yn) ox 7(”207172737"")' (Dz)

No entanto, y; é apenas uma estimativa e f(xj,y;) € a estimativa da derivada neste
ponto estimado. Ou seja, seguimos acumulando erros a cada passo e dessa forma € preciso usar
métodos cuja ordem de grandeza dos erros seja menor. Este método é conhecido por Método
de Euler e a representacdo grafica do método e da estimativa que ele representa estao ilustrados

na figura (D.1 (a)).

Formalmente, o método de Euler representa apenas o primeiro termo ! da solu¢io em
série de Taylor da equag@o (D.1). Assim, este € um método de ordem Ox e erros da ordem 5x°.
Podemos diminuir a ordem de grandeza dos erros se levarmos em conta a variagao da aderivada
em cada intervalo 6x. Pode-se fazer isso considerando a derivada no ponto central do intervalo
ou usando a média entre as derivadas no ponto inicial e final do intervalo. Levar em conta essa
variagdo da tangente significa truncar a série de Taylor da solucdo apds o termo quadrético, o

que melhora a estimativa, resultando em métodos de ordem S5x%.

Considerando a derivada no ponto intermedidrio x,,,,q = xo + % ao invés de no ponto
D : ox
inicial xg, e assim calculamos y,;.q = yo+ f (xo,yo)7 pelo método de Euler. Dessa forma, o

passo de integracdo € dado levando em conta a derivada no ponto médio do intervalo, na forma

Y1 = y0+f(xmed7ymed) 6)6,

! Termo de ordem 1.
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que leva a relac@o

Yn+l = yn+f(xn+%7yn+%)6x7 (l’l:O71,2,3,) (D.3)

Este método é conhecido por método do Ponto Central ou Método de Euler Modificado, e esta

ilustrado graficamente na figura (D.1 (b)).

Ymed]
u1

Yo

Figura D.1 — Representacdo grdfica das estimativas fornecidas pelos métodos de Euler para o primeiro passo
de integracdo numérica da equagdo (D.1). (a) Método de Euler simples. (b) Método do Ponto
Central ou Método de Euler Modificado. (¢) Método de Euler Aperfeicoado.

Pode-se também usar a média das derivadas no ponto inicial e final do intervalo. Pri-
meiro, usando o método de Euler simples, estimamos y; ~ yg -+ f(xo,y0) 0x, que nos permite
calcular f; = f(x1,y1). Assim, recalculamos y; pela média das inclina¢des da fungdo em xg

(fo) eem x; (f1), na forma

0+ /1
= )’0+f 2f ox ,
que leva a recorréncia
+ Jnt1
Yntl = yn+f—” Zf’” Sx . (D.4)

Este ultimo método, expresso na equagdo (D.4), é conhecido por Método de Euler
Aperfeicoado, e estd ilustrado graficamente na figura (D.1 (¢)). Como se pode perceber na
figura (D.1), o refinamento do Método de Euler considerando a média das derivadas no intervalo
Ox (figura D.1, (b) e (¢)), melhora considetavelmente a estimativa de y; em relagdo ao método

simples (figura D.1, (a)).

Os métodos simples, ilustrados didaticamente até aqui, mostram que € possivel extra-
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polar o valor da fun¢do até o pfoximo ponto pela inclinagdo média no intervalo entre os pontos.
Um método que generaliza estas idéias é conhecido por Método de “Runge-Kutta”, baseado
na média ponderada das inclinacdes no intervalo entre y, € y,+; . Métodos como os de Euler
Modificado e de Euler Aperfeicoado sao considerados métodos de Runge-Kutta de segunda or-
dem, pois cada passo da funcdo inclui termos de ordem 8x, limitando o erro do método aos

termos de ordem superior.

Como nossos cédlculos exigem a evolu¢do de um grande nimero de passos, usamos
em principio o método de Runge-Kutta de quarta ordem. Neste método considera-se termos
na expansao de até quarta ordem 8x*, diminuindo ainda mais a ordem de grandeza do erro.
A demonstracdo da expressdo de recorréncia do método nao € dificil, mas longa e irrelevante
no momento, haja visto o entendimento fundamental do método que € a estimativa da fungao
através das médias das inclinagdes no respectivo intervalo de interesse. Assim, o método de

Runge-Kutta de quarta ordem é expresso por

)
Vst = Int o (Fat 2ot + 2+ frss) | (D.5)
onde
fan= f(xna }’n);

Ox Ox

Snr1 :f(xn+77 yn‘l’?fn)’
Ox Ox

fn+2:f(xn+77 )’n+7fn+1);

Jnt3 :f(xn+5xa yn+5an+2).

Em nosso caso, precisamos resolver N equacdes de Landau-Lifshitz-Gilbert, uma para
cada momento localizado num sitio i da nanoilha, que resulta em 3N equagdes, considerando
uma para cada componente cartesiana de cada momento magnético. Considerando a equagdo a
ser implementada numericamente como a expressa em (3.31), vamos lembrar que ela expressa

a evolugdo temporal do i-ésimo momento, localizado no sitio i e sob o efeito do campo efetivo
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local h;. Assim omitimos os indices i por conveniéncia e podemos ver que ela tem a forma

dﬁl d N -
% - f(f,m,h). (D6)
Podemos representar as componentes do versor /it como m' = m™?, onde (m*)? + (m”)? +

(m¥)? = 1. Assim, a equagio para cada momento (D.6) pode ser expressa em trés equacdes,

uma para cada componente x, y € z, na forma compacta

dm"

— =" (wh). (D.7)

Embora a equacdo (D.7) tenha uma forma aparentemente mais complicada do que a
equacdo (D.1) por ser escrita explicitamente em termos de trés variaveis (f" (‘C,rh,ﬁ)), he i
sdo varidveis acopladas, no nosso caso, h é determinado pela configuracdo de todos os N mo-
mentos da nanoilha. Conhecendo-se h podemos calcular a expressao f (T,n%,fz) da respectiva
configuracdo, que permite o calculo da nova configuracdo de momentos pela resolugdo das 3N
equagoes da forma (D.7). Essa condic¢do ciclica permite a implementacdo e a generalizacao do

método na forma da equacgdo (D.7).

Em principio, definimos as 3N condi¢des iniciais na forma (7 = 0) = g, calcu-
lamos o campo efetivo dessa configuracdo, que é o campo efetivo inicial ﬁ(f =0) = ﬁo , €
podemos calcular a evolugdo de cada componente m"" — m;" no intervalo [tp, 7o+ 67].
De forma mais geral, podemos enunciar a expressao do método para a evolugao da componente

n n

do momento de m,;, — m,, 41 Do intervalo 07 na forma

0T
My = ml T G200+ 280 4 ) (D.8)

onde

—

f;? :fn(fna”hnahn);

ot . OT X
P =M@t s s+ f - f);

ot . 0T X
f,?_,_zzfn(fn‘f’?a mn+7f,:’+]7hn+7f,:’+]);

£ = 1T+ 87T, iy +8Tf) o, hnt+8Tf]L,).
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Os métodos do tipo Runge-Kutta sdo conhecidos por métodos de passo simples, pois
a solu¢do em 7,4 s6 depende da fung¢do no ponto anterior 7, . No entanto, antes que um passo
seja dado, € necessdria calcular as configuracdes de momentos e, consequentemente, 0 campo
efetivo em instantes intermedidrios, a fim de determinar os parametros f' 10 fr? o€ f,? 3. Isso
demanda um considerdvel tempo de computacdo se precisarmos de muitos passos de evolugdo
do sistema. Na realidade, contabilizando o calculo de f,? , 0 método de Runge-Kutta necessita

de quatro calculos do campo efetivo para um passo de evolucao.

Existem métodos que usam valores da funcdo em mais de um instante além do ultimo,
sendo conhecidos por métodos de passos multiplos. A fim de poupar um substancial tempo de
computagdo, usamos neste trabalho um método deste tipo, denominado método de previsao e
correcao de Adams-Bashforth-Moulton, para a evolugao do sistema depois de conhecermos
as configuracdes iniciais necessarias para o inicio do método. Na pratica, usamos o método de
Runge-Kutta de quarta ordem para calcular as quatro primeiras configuracdes iniciais. Uma vez

obtidas , utilizamos o método preditor-corretor até o fim da simulagao.

O método funciona da seguinte forma, considerando que as configuracdes iniciais de
cada componente sejam conhecidas e escritas na forma f,?_3, f,?_z’ f,?_l e ful, o algoritmo de

Adams-Bashforth (previsao) nos da a evolu¢do da componente 11 do momento pela relacio

m! =m’7+6 (55£0 —59£1 | +37£1,—9f15) . (D.9)

Com o valor aproximado de m calcula-se o campo efetivo 4,41 e entdo fn Y-

n+l °

Recalcula-se entdo um valor mais preciso para m'!

241 Uusando o algoritmo de Adams-Moulton

(correcdo) através da relacao

my = m)] +— O+ 19T —5F1 41 ,) . (D.10)

Dessa forma, o método preditor-corretor embora precise de quatro configuracdes co-
nhecidas, realiza apenas dois cdlculos do campo efetivo em um passo de integracdo. Isso repre-

senta um diminui¢ao de metade dos calculos necessdrios se usassemos o método Runge-Kutta



131

até o fim da simulag¢do. Resumindo, usamos o método Runge-Kutta de quarta ordem para ob-
termos as quatro primeiras configuragdes de evolugdo temporal do sistema. Apds isso, usamos
o método preditor-corretor até o fim da simulagdo. Comparagdes realizadas mostraram uma

queda substancial no tempo de computac¢do utilizando esta técnica.

Uma vez que os dois métodos sao de ordem quatro, os erros resultantes sao da ordem
de 87°. Como usamos em nossas simulagdes 87 = 0,001 = 1073, percebe que os erros
acumulados no método sdo da ordem de 10712, o que nos confere grande confiabilidade nos

resultados.
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ANEXO A - Trabalho Publicado

Em anexo, o primeiro trabalho publicado relacionado a esta tese de doutorado.
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In this work, we used numerical simulations to study the magnetic ground state of the thin
elongated (elliptical) ferromagnetic nano-islands made of Permalloy. In these systems, the effects
of demagnetization of dipolar source generate a strong magnetic anisotropy due to particle shape,
defining two fundamental magnetic ground state configurations—vortex or type C. To describe the
system, we considered a model Hamiltonian in which the magnetic moments interact through
exchange and dipolar potentials. We studied the competition between the vortex states and aligned
states—type C—as a function of the shape of each elliptical nano-islands and constructed a phase
diagram vortex—type C state. Our results show that it is possible to obtain the elongated nano-
islands in the C-state with aspect ratios less than 2, which is interesting from the technological
point of view because it will be possible to use smaller islands in spin ice arrays. Generally, the ex-
perimental spin ice arrangements are made with quite elongated particles with aspect ratio approxi-
mately 3 to ensure the C-state. © 2014 AIP Publishing LLC. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4894252]

I. INTRODUCTION

Recently, the geometrical frustration in spin configura-
tion of the magnetic materials observed and studied in natu-
ral compounds over a decade'™ has gained new perspective
research after manufacturing the artificial array based on the
Permalloy that exhibits properties of frustration, highlighting
the pioneering work of Wang er al.° In that work, a two-
dimensional square lattice of ferromagnetic elongated
islands was constructed. The shape anisotropy imposes a
ground state of Ising type alignment of the magnetization
along the longest dimension of the particle and reveals frus-
trated behavior at each vertex in the meeting of four islands.
It is also observed in this system, as a function of lattice
spacing, a ground state configuration with two in and two out
spins at each vertex, which is known as spin ice configura-
tion due to the similarity to the setting of positive ions in the
formation of crystalline water ice.">’ Subsequent works
began investigating key features of such spin ice arrange-
ments, from the experimental and theoretical point of view.
These works study the thermodynamics of the systems,®’
theoretical models for the interaction of the islands,'® analy-
sis of demagnetization processes of the networks,
the magnetization reversal of the square’*>'® and honey-
comb'”™"? lattice.

®Electronic mail: damiao.vieira@ifsudestemg.edu.br

® Author to whom correspondence should be addressed. Electronic mail:
sidiney@fisica.ufjf.br
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The description and understanding of such spin ice
arrangements have increasing importance not only in the
understanding of fundamental aspects of condensed matter
but also, especially, on the observation and characterization
of excitations of type magnetic monopoles in such artificial
systems.” Although the occurrence of these excitations has
already been observed in natural systems at low tempera-
ture,?'** its observation in two-dimensional systems artifi-
cially frustrated at room temperature can lead to a collection
of new phenomena and for several possible technological
applications. In this perspective, studies have been conducted
to understand the monopole type excitations and their interac-
tions in square networks,’***** honeycomb,'”'*? triangu-
lar,”® and comparisons due to different possible frustration
states.”” The various published results show the fractionaliza-
tion of magnetic charge in a system whose individual han-
dling of such magnetic monopoles remains a classic magnetic
dipole. Given the possible applicability of these excitations in
the near future, several recent studies have brought significant
contributions to the understanding and control of magnetic
monopoles.®"*%*73" Other recent studies have also contrib-
uted to the discovery of new geometrically frustrated net-
works," development of new spin ice-like materials,’*>
thermal effects in non-equilibrium situations,“’35 and the ob-
servation of chirality at the ends of the islands in each vertex
of a triangular or honeycomb lattice.”®

It is evident the importance of the study and the charac-
terization of the artificial spin ice arrays, in particular, to
determine the structural and the magnetic properties of the
ferromagnetic individual islands.*’® The experimental
works are based on arrangements whose individual islands
have large aspect ratio in order to ensure an Ising like behav-
ior on each island in the network. The question arises: is there

© 2014 AIP Publishing LLC
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a minimum aspect ratio or geometry for the island that
ensures the magnetization along a single axis allowing an
Ising like behavior under the influence of an applied magnetic
field? It is well known in the literature that the miniaturiza-
tion of ferromagnetic systems is naturally restricted to the
superparamagnetic limit.>*~*® In addition, in the last decade
there has been an increase in the research and in the produc-
tion of magnetic structures on the nanoscale. In ellipsoidal
particles, the break of bulk symmetry and the demagnetiza-
tion effects generate a strong magnetic anisotropy defining
two possible configurations for magnetic ground state: vortex
or type C**3° (see Fig. 1 for illustration).

In this work, using spin dynamic simulations, we studied
the magnetic ground state of the thin elongated (elliptical)
ferromagnetic nano-islands made of Permalloy. Specifically,
we studied the competition between the vortex states and
aligned states type C, as a function of the shape of the nano-
islands and constructed a phase diagram vortex—type C
state. We observed that for small aspect ratios the preferred
state is the vortex, but as the particle elongation increases,
the shape anisotropy naturally favors the aligned C-state
along the major axis.

Il. MODEL AND METHODOLOGY

The magnetic nano-islands are modeled by magnetic
moments with dipole-dipole and exchange interactions. The
model Hamiltonian for the nano-islands can be written
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FIG. 1. (a) Top view of the elliptical particle in aligned state type C and (b)
top view of the elliptical particle in vortex state.
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where i and j represent sites of the elliptical particle, 71; and
m; are dimensionless vectors that satisfy the condition ||
= 1 representing the magnetic moments located in the sites i
and j, respectively; r;; is the distance between the sites i and j
measured in units of length and a is the lattice parameter of
the material; J (in units of energy) is the exchange coupling
constant between 71; and 71; and D is the dipole strength. The
lattice parameter @ represents the distance between the first
neighbor sites in a cubic lattice.

The sum in the first term is over nearest neighbors, but
the sum in the second term is over all sites of the system due
to the long-range nature of the dipole interaction. The
Hamiltonian (Eq. (1)) can be rewritten as H = J'H, where 'H
is the dimensionless term in curly brackets. The dynamics of
the system is followed, as in Refs. 49-54, by solving numeri-
cally the discrete version of the Landau-Lifshitz-Gilbert
equation given by

H=7)-

N —

+

QY

IS

iy 1
dt 1+

[ x by + oy x (g x b)), (2)

where 1 is the dimensionless time defined as t =t - @, where
¢ is the Hamiltonian time, measured in seconds,” o is the
material damping parameter, and b = —3712 is the dimen-
sionless effective field at site i, containing individual contri-
butions from the exchange and dipolar fields. We used the
reference value wo=2.13 x 10"'s™! for Permalloy-79.*° We
integrated the equations of motion (Eq. (2)) using a fourth-
order predictor-corrector scheme with a damping parameter
%«=0.01 and time step dr=0.001 (dt=4.7x10"" s for
Permalloy-79).

In the micromagnetic approach, the interaction constants
depend on the material parameters and also the manner in
which the system is partitioned into cells. As in Refs.
46,49,50,52, and 53, we have chosen to use cubic cells of
edge length a. In this case, the interaction constants between
the cells are given by /=2 Aa and 2 =L (%)2 We have
used the typical parameters for Permalloy-79: the saturation
magnetization Mg=8.6 x 10’ A/m, and the exchange stiff-

ness constant A=1.3 x 10~"" J/m. Using these parameters,

2A

we have estimated the exchange length as 1= oz
0™g

~ 5.3nm and the unit cell size was chosen as 5 x 5 x 5nm”.
The simulations were performed with no cutoff in the dipolar
energy term.

We considered thin elliptical particles with thickness ¢
ranged from 5nm to 30nm and L, (major axis), L, (minor
axis) ranged from 50nm to 650nm (see Fig. 2 for
illustration).

The methodology used to determine the most favorable
state (the ground state) as a function of the dimensions of the
nano-islands is described as follows. Initially, we considered
two particles with the same dimensions, one in the vortex
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FIG. 2. Schematic view of the elliptical nano-island with thickness ¢, major
axis L,, and minor axis L.

state and the other in the C-state. After the systems reach
equilibrium, we compare their energies per spin. We started
considering particles with L, =L, (disk shaped) and repeat
this procedure considering fixed L, and varying L., with
L.>L,. We observe that for small values of the aspect ratio
q= f— (g > 1), the vortex state is the ground state and from a
critical value of the ¢, the C-state becomes the ground state.
This procedure allows us to determine the transition aspect
ratio  ¢yansision- Figure 3 shows schematically the method
used by us.

lll. RESULTS AND DISCUSSIONS

We considered particles with thickness ranged from
5nm to 30nm to build a vortex-type C phase diagram. For
each thickness considered, we construct a plot of the transi-
tion aspect ratio as a function of L, of the particle as shown
in Figure 4. In the diagram, the region below each curve cor-
responds to aspect ratios for which the vortex state is the
magnetic ground state and the region above corresponds to
aspect ratios for which the C-state is the magnetic ground
state. In the C-state, the magnetization is along L, and the
particle behaves as a large magnetic moment. Thus, in this
state, the particle can be used as an individual island in any
artificial spin ice array.

It can be seen in Figure 4 that it is possible to construct
elongated ferromagnetic islands in the C-state with aspect

-2.705
-2.71]
= ]
©-2.715
= 1
c ]
g 1
w272+
@ ]
a
2 ]
5727257 e vortexstate
& 1 —=— C-State
2734 |-
E It_y=52n(:1?nm qtransition=1,53‘I \‘
3 - D U —
0.9 1 1.1 1.2 1.3 1.4 1.5 1.6 1.7

FIG. 3. Energy per spin for the vortex state and C-state as a function of the
aspect ratio ¢ = %‘ for a elliptical particle with fixed L, =200 nm and thick-
ness t =5 nm. For aspect ratio ¢ less than 1.531, the vortex state is the mag-
netic ground state and for ¢ greater than 1.531 the C-state is the magnetic
ground state.
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FIG. 4. Phase diagram for elliptical nano-islands showing the behavior of
the transition aspect ratio as a function of L, for thickness ranged from 5 nm
to 30nm. The region below each curve corresponds to aspect ratios for
which the vortex state is the magnetic ground state and the region above cor-
responds to aspect ratios for which the C-state is the magnetic ground state.
The solid lines are fourth-order polynomial fits.

ratios less than two. This is interesting from the technologi-
cal point of view because it will be possible to use smaller
islands in spin ice arrays. For example, a particle with a
thickness of 25nm and L,=50nm is in the C-state with
L,.=70nm, which is much smaller than the islands used in
experimental spin ice arrays which have thickness about
25nm, L,=80nm and L,=220 nm 581! Figure 4 can be
used as a guide to produce, with appropriate dimensions,
elliptical ferromagnetic islands in single-domain state
(C-state), which can be used in magnetic arrangements artifi-
cially frustrated.

As expected, if the thickness of the nano-particles
increases, the anisotropy along z increases® making the vor-
tex state to be more stable at higher aspect ratios. We
observed that, for particles with fixed size L,, the transition
aspect ratio increases with thickness ¢. Figure 5 shows this
effect for particles with L, = 180 nm and L, =220 nm.

We also observed that in large and thin particles in the
C-state, there are small deviations of the magnetic moments
in the extremities of the particle. These deviations are related

3.2
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FIG. 5. Behavior of the transition aspect ratio ¢, qusirion @s @ function of the
thickness ¢ for particles with Ly, = 180 nm and L, =220 nm.
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FIG. 6. (a) Small nonuniformities in the magnetization observed in particle
with dimensions 160 x 100 x 10nm. (b) Uniform magnetization of the par-
ticle with dimensions 80 x 50 x25nm. The two particles have aspect ratios
1.6.

to the competition between the exchange interaction and the
dipolar interaction. Small and thick particles do not show
this effect even if they have the same aspect ratio, as shown
in Figure 6.

IV. CONCLUSION

In summary, we used numerical simulations to study the
magnetic ground state of the thin elliptical ferromagnetic
nano-islands made of Permalloy. The effects of demagnet-
ization of dipolar source generate a strong magnetic anisot-
ropy due to particle shape, defining two fundamental
magnetic ground state configurations—vortex or type C. We
studied the competition between the vortex states and
aligned states—type C—as a function of the shape of each
elliptical nano-islands and constructed a phase diagram.

We observed that it is possible to obtain the elongated
nano-islands in the C-state with aspect ratios less than 2,
which is an important result. Generally, the experimental spin
ice arrangements are made with quite elongated particles with
aspect ratio approximately 3 to ensure the C-state. Our results
show that it will be possible to use smaller islands in spin ice
arrays and we believe that it may be useful as a guide in the
process of building magnetic frustrated arrangements.
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In this work we have used numerical simulations to study the magnetization reversal behavior in Permalloy
thin elongated (elliptical) nano-islands. To describe the system we considered a model hamiltonian in which
the magnetic moments interact through exchange and dipolar potentials besides the interaction with an
external magnetic field pulse. The ultrafast reversal behavior was investigated as function of the direction
and amplitude of the applied magnetic field pulse and the thickness of the nano-islands. It was observed
that the coherence of magnetization reversal strongly depends on the direction of the applied field and the
nano-island dimensions. We showed that by applying pulses of magnetic field orthogonal to the anisotropic
axis of the nano-islands it is possible to obtain controlled coherent ultrafast magnetization reversals. We
believe that it might be useful not only for technological applications such as ultrafast information-storage or

logic devices but also for controlling and handling magnetic monopoles in square artificial spin ice arrays.

PACS numbers: 74-76

I. INTRODUCTION

Dynamics of the magnetization reversal in ferro-
magnetic nanoparticles has attracted the attention of
both theoretical'™ and experimental®® researchers. In
nanostructures made of a soft magnetic material, the
shape anisotropy dominates over the magnetocrystalline
anisotropy. The shape anisotropy originates in the dipo-
lar interaction and the magnetic configurations that
emerge in nanostructured systems are very sensitive to
the geometric form and dimensions of the nanomag-
net. Under suitable conditions, the lowest energy mag-
netization configuration of a flat elongated nanostru-
ture made of a soft material can correspond to a “mon-
odomain”state, in which most of magnetic moments
point along the long axis of the nanomagnet; the magne-
tization easy axis.

The geometrical frustration in spin configurations ob-
served in natural compounds® ! has gained new research
perspective after the manufacturing of the artificial spin
ice array. In the work of Wang et al'?, a two-dimensional
square lattice of ferromagnetic elongated islands was fab-
ricated. The shape anisotropy imposes a ground state
of Ising type alignment of the magnetization along the
longest dimension of the particle and reveals frustrated
behavior at each vertex in the meeting of four islands.
It is also observed in this system, as a function of lattice
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spacing, a ground state configuration with two in and two
out spins at each vertex, which is known as spin ice con-
figuration due to the similarity to the setting of positive
ions in the formation of crystalline water ice™® 15,

The detailed understanding of spin ice arrays has be-
come a subject of relevance not only for new potential
technological applications but also for the observation
of excitations of type magnetic monopoles'®. Although
these excitations have already been observed in natu-
ral systems at low temperature'”'8 its observation in
two-dimensional systems artificially frustrated at room
temperature can lead to a collection of new phenomena
and to several potential technological applications. Thus,
studies have been conducted to understand the monopole
type excitations and their interactions in square!®:2°,
honeycomb?!23 and triangular networks?4. Comparisons
between different possible frustration states?® and stud-
ies of the control of magnetic monopoles?6~2® have also
been done. In this way, the understanding of the control
of the magnetization reversal in elongated thin ferromag-
netic nano-islands are of crucial importance.

Subsequent works have investigated the fundamental
relations between the induced soft spin waves by ap-
plication of quasistatic magnetic field and the magne-
tization reversal processes in elliptical particles®*3? and
if the magnetization reversal process of nanomagnets is
strongly dependent on the dipolar interaction strength3!.
Recent theoretical works have shown the dependence of
the magnetization reversal with magnetic anisotropy in
elliptical nano-islands®? and with the shape anisotropy
in elliptical and stadium-shaped nanoparticles®®. In ad-
dition, the investigations of the magnetization reversal
mechanisms in stadium-shaped particles®* and in mag-
netic nanowires® also brought significant contributions
to this subject. In these studies were observed different
magnetic moments configurations during reversal such as



FIG. 1. Schematic view of the elliptical nano-island with
thickness ¢; major axis L, and minor axis L.

vortices formation or uniform rotation. It was observed
that in general these configurations depend on the shape,
size, aspect ratio of the nanoparticles?>733:34 and on the
applied magnetic field?*3% but it is not clear how these
dependencies are in ultrafast processes.

In order to control the magnetic charges in spin
ice systems, it is crucial to understand the ultra-
fast magnetization reversal processes in elongated fer-
romagnetic nanoparticles which involve the application
of high frequency magnetic fields in carefully defined
directions®®. The ferromagnetic materials have small re-
laxation times3® and the behavior of the magnetization
reversal process with ultrafast applied magnetic field has
not been clearly investigated yet.

In this work, numerical simulations have been per-
formed to investigate the ultrafast magnetization reversal
processes in Permalloy thin elongated nano-islands with
different aspect ratio and thickness. We considered ellip-
tical nano-islands with dimensions L, x L, x t, where L,
is the major axis, L, is the minor axis and ¢ is the thick-
ness (see Fig. 1 for illustration). We studied nano-islands
with two different sizes: 220 x 80 x t nm3, which is usually
the individual particle size used in the experimental spin
ice arrangements and 70 x 50 x ¢+ nm®, which is the re-
duced size for particles in spin ice arrays proposed by us
in previous work®” for t = 5, 10, 15, 20 and 25 nm. In our
study, we considered ultrafast magnetic field pulses (or-
der of tenth nanoseconds) applied in different directions.
In these ultrafast processes, we observed a strong depen-
dence of the magnetization reversal coherence with the
applied magnetic field direction and a significant differ-
ence in the angular dependence of coercivity on elliptic
particles compared to those found previously for qua-
sistatic applied magnetic field3. Finally, based on our
results, we suggest a way to control the uniform rotation
of the magnetic moments during the magnetization rever-
sal process for individual nano-islands which can be used
in square artificial spin ice arrays and in other possible
applications.

1. MODEL AND METHODOLOGY

The magnetic nano-islands are modeled by magnetic
moments with dipole-dipole and exchange interactions.

The model Hamiltonian for the nano-islands under the
influence of an applied magnetic field can be written as

where i and j represent sites of the eliptical particle, m;
and m; are dimensionless vectors that satisfy the condi-
tion || = 1 representing the magnetic moments located
in the sites i and j respectively, r;; is the distance be-
tween the sites ¢ and j measured in units of length, a is
the lattice parameter of the material and represents the
distance between the first neighbor sites in a cubic lat-
tice, J(in units of energy) is the exchange coupling con-
stant between 77; and 1, D is the dipole strength. The

last term represent the Zeeman interaction where Z/.J is
15

M
is the dimensionless applied magnetic field with ﬁs ihe
saturation magnetization and B the magnetic applied in-
duction in tesla (T). The sum in the first term is over the
nearest neighbors sites but the sum in the second term
is over all sites of the system due to the long-range na-
ture of the dipole interaction and the Zeeman term takes
into account the interaction between the applied field and
the magnetic moments of the nano-island. The Hamil-
tonian (1) can be rewritten as H = JH, where H is the
dimensionless term in curly brackets. As in Refs.37 40,
the dynamics of the system is followed by solving numer-
ically the discrete version of the Landau-Lifshitz-Gilbert
equation given by

the coefficient of Zeeman interaction and b$** =

dm; 1 N r 5 5 b
;Z:—mmixbi+amix(mi><bi) (2)

where 7 is the dimensionless time defined as 7 = ¢’ - wy
where ¢ is the Hamiltonian time, measured in seconds, o
is the material damping parameter and b = — gﬁfz is the
dimensionless effective field at site 7, containing individ-
ual contributions from the exchange, dipolar and external
fields. We used the reference value wg = 2.13 x 10! s~1
for Permalloy-79*! and integrated the equations of mo-
tion (2) using a fourth-order predictor-corrector scheme
with a damping parameter @ = 0.01 and time step
dr = 0.001 (dt' = 4.7 x 10~ s for Permalloy-79).

In the micromagnetic approach the interaction con-
stants depend on the material parameters and also the
manner in which the system is partitioned into cells. As
in Refs.334! we have used cubic cells of edge length a. In
this case, the interaction constants between the cells are
given by J = 2Aa and % = ﬁ (%)2 In the presence
of an applied magnetic field, the coefficient of Zeeman
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FIG. 2. Applied magnetic field profile. By is the pulse ampli-
tude centered in t'o = 0.937 ns.

interaction is Z = (%)2 We have used the typical pa-

rameters for Permalloy-79: the saturation magnetization
Mg = 8.6 x 105 A/m and the exchange stiffness constant
A =13x10"" J/m. Using these parameters we have
24
poM3Z
and the unit cell size was chosen as 5 x 5 x 5 nm? to en-
sure that all microscopic magnetic moments in each cell
are aligned due to exchange interaction. The simulations
were performed with no cutoff in the dipolar energy term.

estimated the exchange length as A = ~ 5.3 nm

In recent work®?, we demonstrated for elliptical par-
ticles that for small values of the aspect ratio ¢ = il;
the vortex state is the magnetic ground state and from
a critical value of the g, the aligned state becomes the
ground state. We chose thin elliptical particles with dif-
ferent aspect ratios ¢ = 1.40 ( L, = 70 nm, L, = 50 nm
) and ¢ = 2.75 (L, = 220 nm, L, = 80 nm), which have
aligned magnetic ground state. The thickness ¢ of the
particles ranged from 5 to 25 nm in steps of 5 nm.

To studied the influence of magnetic field pulses in el-
liptical nano-islands magnetization behavior. We consid-
ered gaussian applied magnetic field pulse given by

_ (tlit/0>2

|B(t')| = Boe™ 2 (3)

where By is the pulse amplitude with fixed width 0.5 ns
(o = 0.25 ns) centered in t'g = 0.937 ns which is usually
the order of magnitude for pulses used in experimental
studies®®, see Fig. 2. The magnetic field pulses were
applied along the directions defined by #p ranged from
0 = 90° to O = 179° in steps of 5° and for 179° <
fp < 180° the pulses were applied in steps of 0.05°, see
Fig. 3 for illustration.

FIG. 3. Schematic view of the applied magnetic field direction
defined by angle 05.

1
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FIG. 4. Behavior of the coherence index (Icon) as function
of Op for the magnetization reversals of 220 x 80 x 25 nm?
nano-island for different applied magnetic field amplitudes Bo.
Inset: behavior of Ic,, for angles 179° < 0p < 180° with
Bo =200 mT.

I1l. RESULTS AND DISCUSSIONS

In our simulations results we observed a variety of mag-
netization reversal mechanisms as creation and annihi-
lation of vortices, coherent movement of the magnetic
moments and other exotic structures that vary with the
direction of the applied field and the nano-island dimen-
sions. In order to follow these reversal mechanisms we
defined a coherence index for magnetization reversal as

ICoh - = (4)
| M|

where Mmm is the minimum nano-island magnetization
during the reversal process and M is the nano-island sat-
uration magnetization. If the magnetization reversal is
perfectly coherent, Ico,, = 1 and if it is not coherent,
Icon tends to zero.

Figure 4 shows the behavior of coherence index as func-
tion of fp for the magnetization reversals of 220 x 80 x 25

nm? nano-island for different magnetic field amplitudes
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FIG. 5. Behavior of the BJ*" as function of thickness t for
220 x 80 x t nm® and 70 x 50 x ¢ nm® nano-islands.

(By). For all By considered, we observed a decrease in the
coherence index as 6p increases. We also observed that
for low values of By (100 and 150 mT) reversal does not
occur for all fp considered and the nano-island magneti-
zation can relax to one or two vortices states. For higher
values of By (200, 250 and 300 mT) reversal occurs for
fp < 180°. For example, to By = 200 mT reversal occurs
up to g = 179.45°, see inset in figure 4.

It can also be observed in the simulations that if field
pulses are used for magnetization reversal the coercivity
of elliptical nano-island has its minimum value close to
0 = 135° different from that observed in quasistatic
conditions?3.

We have defined BJ*™ as the minimum amplitude By
necessary to reverse the magnetization in g = 90°. Fig-
ure 5 shows the behavior of the B for 220 x 80 x t nm?
and 70 x 50 x t nm® nano-islands as function of thickness
t and it can be observed that the BJ'™™ increases with
thickness.

Figures 6 and 7 show the behavior of I,y as function
of 65 for 220 x 80 x t nm? and 70 x 50 x ¢ nm?® nano-islands
respectively for different thicknesses. For each considered
thickness we used B{*™. We observed coherent rotation
for 0 = 90° in all nano-islands considered with I,, >
0.92. It can also be observed that I, decreases as 0p
increases for all nano-islands and that the reversal is more
coherent in smaller nano-islands.

As illustration, figures 8 and 9 show the snapshots of
the reversal for field pulses with By = BJ*" = 200 mT
applied in the directions g = 179° and g = 90° re-
spectively in 220 x 80 x 25 nm? nano-island, which is the
individual particle size used in the experimental spin ice
arrays. For O = 179° (Fig.8) it is not observed coherent
reversal and for 8 = 90° (Fig.9) it is and the reversal
time is smaller than for g = 179°.

For 6p = 180° it is possible reversal only with pulse
amplitude By approximately three times larger than

—e— t=25nm, Bp=200 mT

049 s =20 nm, B,=180 mT \
~— t=15 nm, By=150 mT \
—— t=10 nm, Bp=120 mT
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9 100 110 120 130 140 150 160 170 180
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FIG. 6. Behavior of the coherence index (Icon) as function
of §p for the magnetization reversals of 220 x 80 x ¢ nm®
nano-island for different thickness ¢ using By**".
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FIG. 7. Behavior of the coherence index (Icon) as function of

fp for the magnetization reversals of 70 x 50 x ¢ nm® nano-

min

island for different thickness ¢ using By

BZY™ but it can induce metastable states of the mag-
netization as the formation and stabilization of one or
two vortices*2.

From technological view point, our results show that
by applying a magnetic field in the direction 85 = 90°
it is possible to obtain coherent magnetization reversals
and also to control them in both directions(+2 and —)
in these nano-islands without having to change any ex-
perimental setup. We can use these results as a method
for controlling the magnetization reversal of particles in
square artificial spin ice arrays. Applying field pulses of
amplitude BJ"" in one of the square spin ice array di-
rections (& or ) a magnetization reversal will occur in
the nano-islands with L, perpendicular to the applied
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220 x 80 x t nm® and 70 x 50 x ¢ nm?>.

We have observed that the magnetization reversal mech-
It has been showed that we can obtain controlled co-

direction and amplitude of the applied magnetic field
herent ultrafast magnetization reversals applying pulses

pulse and thickness (t) of nano-islands in two different
anism can occur or not via coherent rotation of the mag-

netic moments. Thus we have introduced a “coherence
index”which measures how much coherence the magne-

tization is reversed.
nano-islands (L, direction). We have observed that the

FIG. 9. Snapshots of the magnetization reversal of the 220 x
of magnetic field orthogonal to the anisotropic axis of the

mT. The respective instants ¢ are indicated in the figure.

80 x 25 nm?® nano-island for 65

aspect ratios:

200

min

0
It was in-

179° with By

In summary, we have used numerical simulations to

study the ultrafast magnetization reversal process of
Permalloy thin elliptical nano-islands considering ultra-
vestigated the reversal process behavior as function of

nano-islands with L, parallel to the pulse direction un-
fast gaussian applied magnetic field pulses.

pulse direction while leaving the magnetization of the
changed.

FIG. 8. Snapshots of the magnetization reversal of the 220 x
mT. The respective instants ¢’ are indicated in the figure.

80 x 25 nm® nano-island for 65

IV. CONCLUSION



coherence of the reversal decreases as the application di-
rection of the magnetic field pulse increases from 90° and
that the reversal is more coherent in smaller nano-islands.

Our results show that it will be possible to use ultra-
fast field pulses to obtain coherent magnetization rever-
sal of individual particles in frustrated magnetic systems.
We believe that this mechanism might be useful in the
process of controlling and handling magnetic monopoles
in square artificial spin ice arrays and can also be used
in ultrafast logic devices and in magnetic random access
memory devices.
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