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RESUMO

Nesse estudo utilizamos simulagao micromagnética com o pacote Nmag, baseado no
método de elementos finitos. Foram simulados arranjos hexagonais de nanofios formados
por particulas nos formatos de cilindro, elipsdides, cadeias de elipsdides (sendo um arranjo
com todos os elipsdides alinhados em relacao ao eixo do nanofio e outro com os elipséides
defletidos de angulagoes inferiores a 5°) e cuboctaedros. Tendo como objetivo avaliar como
a forma dos cristais de nanofios influencia nas propriedades magnéticas. Para tal, foram
consideradas interagao de troca, interacao Zeeman e a contribuicao magnetostatica. Nestas
simulacoes, foi considerado que os nanofios eram policristalinos, de forma que nao foi
incluida a anisotropia no Ni. Efeitos térmicos também nao sao levados em conta. Os ciclos
de histerese para cada arranjo foram produzidos aplicando um campo externo em angulos
que variaram de 0 a 90° entre o campo magnético aplicado e o eixo dos nanofios. Nos
arranjos, os nanofios distaram de 50 nm de centro a centro. As medidas de cada nanofio
foram de 40 nm para o diametro médio, 400 nm para comprimento nos formatos com
cadeias de elipsdides e de 350 nm para os demais formatos. O malhado produzido no
Netgen teve o menor comprimento médio no arranjo formado pela cadeia de elipsodides
alinhados, 5.44 nm, enquanto que para o arranjo com tnico elipséide, representando cada
nanofio, as arestas do malhado foram de 6.9 nm, maior malhado das simulagoes. Os ciclos
de histerese permitiram comparar nossos resultados com trabalhos realizados por outros
autores. Foi possivel verificar também como a coercividade e a remanéncia modificavam
seu comportamento de acordo com o dngulo de aplicacdo do campo externo. Para os fios
compostos por uma cadeia de elipsdides, a coercividade mudou de aproximadamente 700 Oe
a 0 entre os angulos de 0 a 90°, apresentando uma queda no angulo de 60°. Para o arranjo
com a cadeia de elipsdides desalinhados, o comportamento obtido foi similar e o campo
coercitivo variou de aproximadamente 780 Oe a 0, o decaimento ocorreu também no angulo
de 60°. Esse comportamento é semelhante ao modo de reversao coerente. Para os nanofios
compostos por uma cadeia de cuboctaedros, a variacao na coercividade foi ainda menor e
o campo coercitivo assumiu valores entre 200 Oe a 0 sem sofrer o padrao de decaimento
observado nos modelos de reversao. A diminuicdo da coercividade para o arranjo formado
por cuboctaedros pode ser associada a sua geometria. Os resultados obtidos para essas
estruturas comprovam que o formato dos cristais, bem como as interagoes dipolares, afetam

as propriedades magnéticas e os modos de reversao da magnetizagdo nos nanofios.

Palavras-chaves: Nanofios. Simulagao micromagnética. Nmag.



ABSTRACT

In this study we use micromagnetic simulation with the Nmag package, based
on the finite element method. Hexagonal arrangements of nanowires formed by cylinder-
shaped particles, ellipsoids, ellipsoid chains (one arrangement with all ellipsoids aligned
with the nanowire axis and the other with deflected ellipsoids of angles less than 5°) and
cuboctahedra were simulated, aiming to evaluate how the shape of nanowire crystals
influences the magnetic properties. To this end, we considere exchange interaction, Zeeman
interaction and magnetostatic contribution. In these simulations it was considered that
the nanowires were polycrystalline, so that anisotropy in Ni was not included. Thermal
effects were also not taken into account. The hysteresis cycles for each arrangement were
produced by applying an external field at angles ranging from 0 to 90°, between the applied
magnetic field and the axis of the nanowires. In the arrangements, the nanowires were
50 nm from center to center. The measurements of each nanowire were 40 nm for the
average diameter, 400 nm for length in the ellipsoid chain formats and 350 nm for the
other formats. The spotted netgen had the shortest average length in the arrangement
formed by the aligned ellipsoid chain, 5.44 nm, while for the single ellipsoid arrangement
representing each nanowire, the edges of the piebald were 6.9 nm, the largest piebald
of the simulations. The hysteresis cycles allowed us to compare our results with studies
by other authors. It was also possible to verify how coercivity and remnant modified
their behavior according to the application angle of the external field. For arrangement
composed of an ellipsoid chain, the coercivity shifted from approximately 700 Oe to 0
between the angles from 0 to 90°, showing a drop in the angle of 60°. For the arrangement
with the misaligned ellipsoid chain, the behavior obtained was similar and the coercive
field ranged from approximately 780 Oe to 0, the decay also occurred at the angle of
60°. This behavior is similar to coherent reversal mode. For nanowires composed of a
cuboctahedron chain, the variation in coercivity was even smaller and the coercive field
assumed values between 200 Oe to 0 without suffering the decay pattern observed in the
reversal models. The decrease in coercivity for the cuboctahedron arrangement can be
associated with its geometry. The results obtained for these structures prove that the
crystal shape, as well as the dipolar interactions, affects the magnetic properties and the

reversal modes of magnetization in the nanowires.

Keywords: Nanowires. Micromagnetic simulations. Nmag.
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1 INTRODUCAO

O estudo de nanofios magnéticos com particulas de diferentes formatos, tamanho
e morfologia cristalina nos proporciona analisar comportamentos magnéticos variados,
de forma que uma simples modificagao na geometria dos nanofios pode alterar sua fun-
cionalidade. Sendo assim, por tras do entendimento fisico ha uma crescente motivacao
comercial, pois os nanofios tém aplicagoes que abragem desde a producao de baterias
de litio [17] & spintronica [18][19]. Sensores, atuadores, detectores de gés, dispositivos de
armazenamento de informacao, dispositivos 16gicos e equipamentos biomédicos [20] [21]
[22] sao alguns exemplos de aplicagoes tecnoldgicas importantes que surgiram a partir
da utilizacao dos resultados obtidos pelos grupos de pesquisa. Por tanto, a otimizacao e

controle do comportamento magnético é fundamental nas aplicagoes e no nanomagnetismo.

Dos fatores pertinentes no estudo das propriedades magnéticas temos como prin-
cipais influenciadores na resposta magnética: A natureza do material, a geometria da

amostra ¢ a temperatura em que as medidas sao realizadas [23] [24] [25] [26].

Existem varias formas de produzir nanofios como as técnicas de solugoes quimicas
dentre elas a auto-montagem, sol-gel ou emulsoes e a epitaxia de feixe molecular [27]
28] [29] [30] [31]. Dos métodos eletroquimicos, o método proposto por Masuda et al [32],
na producao de membranas, obteve destaque por ser um procedimento que permite a
formacao de nanofios a um baixo custo, fornecendo um arranjo denso e ordenado de poros
paralelos que tém pardmetros geométricos ajustaveis [33]. Na Figura 1, tém-se em A e
B membranas de éxido de aluminio anédico (AAQO) que servirdo de molde na producao
de nanofios. Um arranjo com 50 nm de distanciamento entre os centros dos poros tém

uma densidade que pode, por exemplo, ser a base para fabricagdo de discos rigidos de 300
Gbit /in? [34].

O estudo do comportamento magnético dessas estruturas ocorre através de trabalhos
teodricos e experimentais. Nos ultimos, o estudo das propriedades magnéticas se da apds a
fabricagao dos nanofios [35] [36] [37]. O material resultante que é de interesse para midia
de gravagao magnética, em geral, na forma matrizes hexagonais [33]. J& nos trabalhos

teodricos o estudo ¢ realizado através de simulagdo micromagnética em plataformas como
OMMF, Nmag e Mumax [38] [39] [40] [41] [42] [43].

Apos a fabricacao de nanofios, através de microscopia eletronica, é possivel verificar
que dependendo da técnica utilizada ou de condigoes da solugao, o formato do nanofio
produzido varia. Mas, apesar desse formato variar, varios estudos tedricos, sejam eles
analiticos ou computacionais, consideraram esses nanofios como cilindros perfeitos ou
elipséides [44] [45] [46].
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Figura 1 — A,B) Membranas de éxido de aluminio anddico (AAQO); C) Seccao transversal
de um filme poroso [1]

No trabalho de Hertel [7], foram investigados processos de reversao da magnetizacao
em nanofios de Ni, em geometrias cilindricas. Utilizando o método de elementos finitos, a
simulacao foi realizada para arranjos com quantidades de nanofios variadas, partindo de
nanofios isolados até arranjos de 16 cilindros. Para a situagdo com um nanofio isolado a
coercividade apresentou apenas a mesma ordem de grandeza que as medidas experimentais,
enquanto que para o arranjo com 16 nanofios, a magnitude da coercividade é muito
préoxima. Evidenciando a influéncia forte das interacoes magnéticas dipolares entre os

nanofios.

Hongjian [47] investigou as propriedades magnéticas e processos desmagnetizantes
para estruturas de elipséides e cilindros. E comprovou que a morfologia dos nanofios, o
raio e as interagoes dipolares afetam diretamente as propriedades magnéticas e o modo

“switching”.

Além dos formatos de cilindros e elipséides, outros formatos de nanofios foram
estudados. Nas Figuras 2 e 3 tém-se alguns destas geometrias, variando desde geometrias
similares a cilindros, como os de cilindros com a ponta arredondada (capped) e diabolo, &

geometrias mais complexas com nanofios compostos de cadeias de elipsoides e cuboctaedros
[47] [48] [2] [4].

Faith Zighem e Silvana Mercone [2], por meio de simulagdo micromagnética utili-
zando o Nmag nas estruturas de cilindro, diabolo, cilindro de ponta redonda e halteres,
verificaram que quando a razdo entre o comprimento e o diametro é superior a 10, o
comprimento nao é mais um fator pertinente nas propriedades magnéticas estaticas . Ja a
forma dos nanofios e o didmetro interno afetavam a desmagnetizacao e portanto o campo

coercitivo, He.

Trabalhos experimentais fornecem imagens de microscopia eletronica de transmissao

(TEM) que sao fundamentais na escolha da forma apropriada a ser simulada nos trabalhos



Figura 2 — Representagdo da geometria de nanofios em: a) Cilindro; b) Cilindro de ponta
arredondada; c¢) Halter; d) Diabolo [2]

tedricos. J. Holanda [3] ao produzir nanofios de Ni em poros de 6xido de Al anddico,
observou que o nanofio tinha uma estrutura parecida com um conjunto de elipséides.
(Figura 3A)

Ja os nanofios produzidos por C. Franca e colaboradores [4] apresentaram uma
estrutura que foi representada na simulacao, utilizando o Nmag, por uma cadeia de
cuboctaedros. Neste trabalho os autores obtiveram uma correspondéncia entre os modos
de reversdo reais e simulados (Figura 3 "B'e "C"), mais adequada que a proposta por
Hertel [7] ao assumir um cilindro ideal. Concluiu-se, assim, que a forma real do nanofio

altera as propriedades magnéticas, coercividade e modos de reversao.

L=450 nm

Figura 3 — A) Nanofio de Ni produzido por eletrodeposi¢do em membranas de AAO [3];
B)Nanofio de Ni produzido por eletrodeposi¢cao em membranas de AAO [4]; C)
Geometria de uma cadeia de cuboctaedros criada para simulagdo no Nmag [4]

O formato real do nanofio varia de acordo com a forma como é fabricado, ou seja,
o tipo de membrana e a solucao inicial afetam a microestrutura [49]. Estas alteragoes
geométricas sao refletidas nas propriedades magnéticas. Estudar os modos de reversao,
a dependéncia angular do campo coercitivo e da magnetizagdo remanente ird fornecer
melhores resultados no dominio desses componentes, quando consideradas as variagoes

geométricas, a fim de eliminar ambiguidades ainda presentes.
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Com o proposito de entender melhor a influéncia da geometria na coercividade e
por conseguinte na reversao da magnetizacao, neste trabalho foram estudados arranjos
hexagonais de nanofios em forma de cilindros, elipséides, cadeias de elipsdides e de
cuboctaedros. Através da simulagdo micromagnética, é possivel extrair dados de histerese,
bem como a coercividade e remanéncia de acordo com a variacao do angulo de aplicacao

do campo externo.

O formato dos cristais que formam os nanofios determina fortemente as interacoes
dipolares, e em escalas de tamanho tipicas de arranjos aqui mencionados essa contribuicao
é intensa. O niquel possui uma baixa energia magnetocristalina, sendo ideal como material
de estudo. Dessa forma, para um nanofio cilindrico o eixo de facil magnetizagao estaria

definido pelas interagoes dipolares ao longo do eixo.

Além da Introducao, esta dissertacao esta dividida em mais trés capitulos. O
Capitulo 2 aborda conceitos necessarios no estudo de materiais ferromagnéticos e a teoria
micromagnética. O capitulo que segue explana a metodologia utilizada e apresenta o
problema, justificando os arranjos estudados com uma breve revisao bibliografica para
fornecer um acervo teérico que nos permita analisar os resultados. No quarto capitulo, os
resultados serao apresentados e analisados, avaliando os ciclos de histerese, a coercividade

e remaneéncia para todos os arranjos e angulos aplicados e também o campo de comutagao.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

Um material ferromagnético é caracterizado por ter seus momentos de dipolo
atomicos acoplados alinhados paralelamente. Mesmo na auséncia de campo o momento
magnético estara presente, pois, havera magnetizacao expontanea desde que a temperatura
nao ultrapasse a temperatura de Curie, 354 °C para o Ni [50]. A partir desse valor de
temperatura, caracteristico de cada material, a energia térmica destréi o ordenamento
magnético de longo alcance e o material passa a ser paramagnético. Poucos sdo os materiais
que tém esse comportamento e sao considerados materiais ferromagnéticos estes incluem

Fe, Ni, Co, Gd ,Dy e suas ligas com elementos terra rara [51].

Outra caracteristica marcante de materiais ferromagnéticos ¢ o ciclo de histerese. Da
propria origem da palavra ‘histerese’ que significa retardo [52], esses materiais conservam
caracteristicas apés a remocao do estimulo que as gerou, o campo magnético. Os materiais
ferromagnéticos possuem memoria, apresentando em geral uma magnetizagdo remanente
M:, também chamada de remanéncia, apds a remocao de um campo H que seja intenso o
bastante para levar o material a uma saturacao da magnetizacao. Ou seja, a magnetizagao
desses materiais é um reflexo do tratamento prévio ao qual foi submetido, seja ele térmico,

magnético ou de outro tipo. Para levar a remanéncia a zero, é necessario aplicar um campo

_He. [6]

Sendo assim, diante da histerese é possivel obter informagoes sobre as caracteristicas
magnéticas dos materiais ferromagnéticos. Na Figura 4, os trés ciclos servirdo de base para
ilustrar os pontos e os formatos importantes na analise magnética. A histerese é a relacao da
magnetizagao, M, do material com o campo magnético externo, H A magnetizagdo muda
de sentido quando H atinge um valor, H¢, denominado coercividade ou campo coercitivo.
Além desses pontos caracteristicos, ha um terceiro ponto chamado de magnetizacao de
saturacao, Ms. Este é o ponto a partir do qual a magnetizacao nao pode ser aumentada
(Figura 4). No micromagnetismo, se assume que a temperatura é fixa. Entao os parametros

do material, como magnetizacdo de saturagao sao fixos.

Além dos pontos mencionados, ao avaliar um lago de histerese podemos observar a
largura do lago. Um ciclo estreito significa que é necessario aplicar um campo menor para
desmagnetizar a amostra do que é necessario em um ciclo largo. Ou seja, quando o lago é
largo, a coercividade ¢ alta e o material é dito como “duro”, caracteristica necessaria para
os imas permanentes. Do contrario, para lagos estreitos temos materiais “moles” como é o
caso do ferro. Ambos os tipos de materiais possuem aplicagoes industriais importantes,
melhorar a histerese para os primeiros significa aumentar a coercitividade. Para os moles,
diminui-la. Nos materiais utilizados para o armazenamento de dados, é de se esperar que

o dispositivo tenha uma coercitividade larga para que a perda da magnetizacao devido
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Magnetizacao (M) Magnetizacio (M) Magnetizacao (M)
A

bﬂsi Material Duro A Material Mole

> - —>
7|4 - Campo magnético Campo magnético
Campo magnetico egternaog(H) = ernog H)

o] 1M externo (H)

Figura 4 — Ciclos de histerese ilustrando pontos criticos e caracteristicas magnéticas para
diferentes materiais. Onde o material duro apresenta um grande campo co-
ercitivo enquanto o material mole apresenta um campo coercitivo pequeno.
Imagem produzida pela autora

desmagnetizacoes locais seja baixa porém que a reversao de magnetizacao ainda seja
possivel e assim poder ser gravado, de uma forma que fornega um sinal legivel para a

cabega de leitura.[6]

Do processo de entendimento da magnetizacao de particulas magnéticas, a teoria
Micromagnética é um dos conceitos tedricos fundamentais. Esta teoria, que envolve
aproximacoes e mescla teorias de eletrodinamica classica com matéria condensada, permite
o estudo da magnetizagdo a uma escala maior que a escala atémica [53]. Outros modelos
como a Teoria de nivel atomico, Teoria de Dominio [54], Teoria de fase e a Histerese
magnética foram propostos na tentativa de descrever os materiais ferromagnéticos na
escala macroscopica. Cada teoria quando se utiliza de certas simplificacoes, descreve bem o
sistema apenas em determinadas escalas. Quando as dimensoes das particulas se comparam
com a dimensao da parede de dominio, o micromagnetismo se torna mais adequado. De
tal forma que apesar das equagdes do modelo micromagnético poderem ser resolvidas
numericamente apenas para sistemas relativamente grandes, ainda assim se mostrou como

a teoria mais adequada numa escala de 1 a 1000 nm. [55]

O micromagnetismo descreve o campo vetorial de magnetizacao pela equacao de
Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG). Para o caso especifico de materiais ferromagnéticos, é
possivel considerar magnetos elementares que distando de um valor menor que a medida
de interacao de troca. A distribui¢do dos momentos magnéticos mi pode ser aproximada a

uma densidade continua de magnetizacdo M(r).

2.1 ENERGIAS EM SISTEMAS MAGNETICOS

A energia de materiais ferromagnéticos tem descri¢oes oriundas tanto da fisica

classica quanto da quantica. No estudo de nanofios, a energia magnética é representada
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pelas contribuigoes: EZeeman (Energia Zeeman, descreve as interagdes do campo aplicado e
a magnetizagdo da particula ), Fan (Energia magnetocristalina, se origina da interacao
spin-6rbita), Fex (Energia de troca, advém da mecano-quéntica e provoca o alinhamento de
momentos vizinhos), Fmag (Energia magnetostatica, consequéncia da forma do material).
A soma de todas essas energias fornece a energia livre total da particula, Ftot (Equagao
2.1), e seus estados de equilibrio determinam a configuragdo magnética do sistema. Outras

contribui¢oes podem surgir, porém nao serao levadas em conta nesse estudo.

Etot = EZeeman + Ean + Eem + Emag (21)

Como descrito na Equacgao 2.1, a Energia total do sistema é a soma de todas as
energias magnéticas presentes, na maioria das vezes essas energias estao relacionadas com
a anisotropia magnética que depende da orientacao da magnetizacao. Levando em conta
essas energias, ao submeter um arranjo de nanofios a um campo externo e minimizar a

energia livre total, é possivel obter as curvas de histerese [56].

2.1.1 Energia Zeeman, EZeeman

Denomina-se energia Zeeman a energia responsavel pela descricao da interagao
magnética do material com um campo externo. Quando é colocado um campo externo
ao material é possivel magnetizar a amostra em uma determinada dire¢ao e estudar a
variagao dos modos de reversao. Esta interagao dos momentos magnéticos do material

como o campo externo é definida como:

EZeeman = _/M : ﬁdv (22)

Para M uniforme a Equacao 2.2 pode ser simplificada a Equacao 2.3 :

EZeeman = _V(M : -E[) (23)

A energia Zeeman atinge seu valor minimo quando M é paralelo a H, fazendo com

que um campo externo ao material tenda a alinhar a magnetizacao em sua direcao.

2.1.2 Energia de troca

A contribuigdo energética de troca surge devido a indistinguibilidade dos elétrons

[57], possuindo origem mecano-quantica e dois conceitos a serem levados em conta:

1. O principio da exclusao de Pauli, apenas um elétron pode ocupar um estado

quantico de energia, por vez.
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2. Fungoes de onda associadas a eletrons podem se sobrepor quando os atomos sao

colocados préximos.

A energia de troca em materiais ferromagnéticos é uma interagdo dominante para
distancias curtas, provocando o alinhamento de momentos vizinhos. Por ter sua origem na
mecano-quantica a interacao de troca pode ser descrita pelo Hamiltoniano de Heisenberg,
como segue na equacao 2.4, para dois spins vizinhos. J ¢ a integral de troca e Si e S sio

operadores de spin.

Ei;=—-JS;-8§; (2.4)

Considerando que os operadores de spin Si e Sj tém a mesma magnitude e fazendo
uma pequena manipulagao algébrica, ao considerar todos os spins vizinhos do objeto

magnético, chega-se a Equacao 2.5. Aqui Ji; é a integral de troca para os spins i e j.

E=3 —Ji;S [1 - ;(m —n3) (2.5)
[2¥}

Para sistemas macroscopicos é possivel aproximar a Equacgao 2.5 a uma integral
sobre todo o volume da amostra, onde as contribuicoes oriundas da inomogeneidade de
magnetizacao interferem na energia (Equacao 2.6). A é a constante de rigidez de troca, que
se relaciona com J seguindo a Equacgao 2.7, para materiais isotropicos e cubicos independe
da dimensao e m é a magnetizacao reduzida, definida como a razao entre a magnetizagao

do sistema e magnetizacao de saturagao.

E:/Mwﬁ+v@+v@mv (2.6)
2

iy (2.7)
a

Na equagao 2.7, a é a distancia entre os primeiros vizinhos e z é uma constante que
depende da estrutura cristalina e assume os valores de 1, 2 ou 4 para as estruturas cubica

simples, cubica de face centrada (fcc) ou ctbica de corpo centrado (cce), respectivamente.

Como a Equacao 2.6 ¢ derivada do modelo de Heisenberg, se assume que os spins
sao localizados. A interacao de troca entre spins localizados de orbitais "d", em condutores
como Ni e Fe, tipicamente ocorre por meio de elétrons de conduc¢ao. Ou seja, a Equacao
2.5 nao é estritamente adequada para descrever a troca em materiais ferromagnéticos
como o Ni e o Fe. Por outro lado, a equagao 2.6 descreve a interacao de troca de forma

fenomenoldgica em primeira ordem destes materiais.

Para minimizar a energia do sistema ocorre um balanceamento da energia de troca

com as demais energias. Surgem entao, regioes em que os momentos magnéticos de cada
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atomo se alinham paralelamente em uma determinada dire¢do. Enquanto que em outras
regidoes os momentos estao alinhados a outra direcao. Essas regioes sao chamadas de “do-
minios magnéticos”, cuja formagao ocorre em materiais ferromagnéticos e ferrimagnéticos.
Os dominios sao dispostos e orientados de forma aleatéria. Entretanto, dentro de cada
dominio a magnetizacao serd homogénea e paralela a uma das dire¢oes do material, de

acordo com a sua anisotropia [55].

A regiao de transicao entre dominios vizinhos é chamada de parede de dominio. E
como descrito por Bloch, a transi¢do entre os dominios é continua [58]. Uma transigao
abrupta implicaria em uma alta energia de troca. Quando o campo magnético é aplicado,
ocorre um deslocamento das paredes de dominio fazendo com que a magnetizagao cresca

na direcao do campo efetivo.

Na descricao das paredes de dominio existem dois tipos fundamentais de classifi-
cagoes para as paredes entre dominios antiparalelos (Figura 5); as paredes de Bloch e as
paredes de Néel. Nas paredes de Bloch a transi¢ao gradativa se dd4 com um giro do vetor
magnetizacao de forma paralela ao plano da parede. Ja nas paredes de Néel o vetor da

magnetizagao gira de forma perpendicular ao plano da parede.

Parede de Néel Parede de Bloch

THIZ=0444 [THreeevdll]

Figura 5 — Esquema de transi¢do do vetor de magnetizacao entre dominios antiparalelos
para paredes de Bloch e paredes de Néel - Produzido pela autora

2.1.3 Energias associadas a anisotropia magnética

Anisotropia é a caracteristica de ter propriedades que variam de acordo com a dire-
¢do. Em outras palavras, as propriedades magnéticas de um material podem ser afetadas
pela direcao, fazendo com que os momentos magnéticos se alinhem preferivelmente em
relagdo a determinados eixos [59]. Essas diferengas podem ser observadas comparando as
curvas de magnetizacao para campos aplicados em diferentes dire¢oes, como analisados
nos arranjos de nanofios neste trabalho. No estudo de arranjo de nanofios ferromagnéti-
cos hé dois tipos de contribui¢oes anisotropicas relevantes: A anisotropia de forma e a

magnetocristalina.

2.1.3.1 FEnergia Magnetocristalina

Na anisotropia magnetocristalina os dipolos atomicos preferem se orientar em certas
direcoes dos eixos cristalinos do material. Ha entao facilidade de ocorrer saturagao da

magnetizacao quando o campo externo é aplicado nos eixos de facil magnetizacao, como sao
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denominados. Em termos energéticos, esses seriam minimos de energia magnetocristalina.
Onde E(mmin) = E(-mmin), j4 que os sentidos de orientacao desses eixos sdo equivalentes.
Quando um campo externo é aplicado em dire¢des nao favorecidas pela anisotropia, a
saturagao também podera ser atingida, entretanto o campo externo devera possuir uma
magnitude maior do que a necessaria caso o campo estivesse orientado no eixo de facil
magnetizagao. Para movimentar os dipolos de uma direcao de eixo facil para uma dificil
(menos favoravel energeticamente) é necessario uma quantidade de energia denominada
de energia de anisotropia magnetocristalina. E essa energia que retém a magnetizacao

orientada em dire¢oes bem definidas, em certos materiais.

A origem dessa anisotropia é na interagao spin-orbita entre os spins de elétrons
localizados responsaveis pelo ferromagnetismo e o campo produzido no movimento orbital
dos eletrons no cristal. O alinhamento desses spins ocorre de forma natural ja que os
orbitais eletronicos estao atrelados a estrutura cristalina. A forma mais comum de descrever
essa energia ¢ partindo de expressoes fenomenologicas, que utilizam expansoes em séries

de poténcia e consideram a simetria cristalina do material.

Considerando um material com simetria uniaxial, hd apenas um eixo de facil
magnetizacao (ou dificil, de acordo com o sinal de Ku), a energia magnetocristalina é dada
pela Equacao 2.8 que é uma expansao, com relagdo aos cossenos diretores, da energia em
série de Taylor até a quarta ordem. Na equagdo, éu é um vetor unitario na dire¢ao do
eixo facil e Ku1 e Ku2 sdo constantes de anisotropia do material. Apenas os termos de
poténcias pares sao considerados, ja que a energia é uma fungao par, como descrito acima.
Essa anisotropia uniaxial é caracteristica de materiais que possuem estrutura cristalina

hexagonal ou tetragonal.

E :/ K[t - 8]2 + Ko [ - 82 dV (2.8)
Q

Alguns materiais tém anisotropia ctiibica, como é o caso do Ni e do Fe de estrutura
cubica de face centrada e corpo centrado respectivamente. A energia, nesses casos, é

descrita por uma expansao de mi em relagdo aos eixos do cristal e é descrita por:

E = / K, [m%m% + mgmg + mgmf] + Kug[mu]4 dV (2.9)
Q

Para o niquel os valores das constantes de anisotropia magnetocristalina sao de
K = —45 x 103J/m? e Ky = —2.3 x 103J/m? & temperatura ambiente, e de K; =
—12 x 103J/m? e Ky = 3.0 x 103J/m? a 4.2 K [60].

2.1.3.2 Energia Magnetostdtica, efeitos de forma

A anisotropia de forma como sugere o nome é uma consequéncia da geometria da

amostra. E portanto, para um corpo que nao apresenta anisotropia magnetocristalina, ou
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seja, caso nao possua diregoes preferenciais de magnetizagao (devido a organizacao dos
cristais), a forma das particulas e da amostra serd determinante nas curvas de magnetizagao.
Apenas uma particula esférica, por ser altamente simétrica teria suas curvas de histerese

inalteradas com a variacao na dire¢ao do campo externo.

Para materiais ferromagnéticos, um campo externo faz com que a magnetizacao da
amostra se alinhe na direcao do campo. Quando isso ocorre, no interior da amostra, surge
um campo de dire¢do oposta ao campo externo, conhecido como campo desmagnetizante,
Hp que ¢é proporcional a magnetizagao, caso o objeto seja simétrico. Este fendmeno é
decorrente de interagoes magnetostaticas ou dipolares. A energia, Fg,., devido a esse campo

¢é dada por:

1 L
Em;:—i/ijD-hla/ (2.10)

A Equacao 2.10 é bastante complicada de resolver para formatos arbitrarios,
entretanto em objetos que possuem alguma simetria, como ocorre com o elipséide, esta
equacao se torna mais simples. Para um elipséide, Hp é constante e dado pela Equacao
2.11, em que N é o tensor desmagnetizante, que depende da relagao de aspecto entre os

eixos principais.

Hp, = NM (2.11)

Com este resultado, para o elipsdide, a energia devido ao campo desmagnetizante é

dada por:

1 o
Estr = i'LLOMNM (212)

Caso o elipsdide tenha seus eixos correspondendo aos eixos de um sistema coor-
denando, N sera um tensor diagonal, com trago 1. Para outras geometrias, cilindricas e

cibicas, apesar do tensor ser diferente, podera ser diagonalizado, gracas a simetria [61].

Para um nanofio de Ni, a magnetizacao espontanea ocorre preferivelmente ao longo
do eixo principal, e assim a anisotropia de forma domina as propriedades magnéticas do

material.

Por conveniéncia, um nanofio isolado pode ser aproximado a um tunico elipsoide, de
forma a descrever a anisotropia uniaxial em arranjos de nanofios de Ni em ordenamento
hexagonal. Esta seria a base para um modelo fenomenologico que leva em conta as
interacoes magnéticas dipolares e a anisotropia de forma em uma aproximagao de campo

médio [62]. Ao se assumir que a magnetizacao estd saturada na diregdo do campo externo
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e admitindo um elipséide muito longo, é possivel considerar que um nanofio cilindrico tem

como campo desmagnetizante:

Hp=2rM, (2.13)

De maneira mais geral, quando H e Mg formam um angulo ¢ com o eixo do
nanofio, o campo desmagnetizante ao longo do dire¢ao perpendicular ao nanofio devido a

anisotropia de forma é de acordo com a expressao seguinte:

Hp = 2 Mg sin 0u,., a,: vetor unitdario de direcio radial ao nanofio (2.14)

2.1.4 Mecanismos de reversao de magnetizacao em nanofios

Motivados pela crescente aplicacao tecnoldgica, em especial em armazenamento
de dados, os mecanismos de reversao vém sendo bastante discutidos [14]. Sao vérios
os parametros que contribuem para a magnetizacao de uma amostra. Como explanado
anteriormente, a geometria, cristalinidade, interacoes dipolares, interacoes de troca e a
temperatura sao determinantes na energia livre do sistema. Além desses fatores, o campo
externo dependendo de sua dire¢ao e intensidade, contribui de formas distintas no processo
de magnetizacao. Diversos modos idealizados de reversao da magnetizagao, em nanofios,
foram estudados e a influéncia da geometria foi identificada [7] [63]. Sendo os mecanismos

de reversao mais conhecidos os de modo coerente e modo curling.

Para estudar esses modos, varios modelos foram propostos e dentre eles, proposto
no final da década de 40, o modelo de Stoner-Wohlfarth [64] teve uma posicao de destaque.
Uma das aplicagoes é a dependéncia angular da coercividade no modo coerente. Neste
modelo é considerado uma magnetizagao uniforme através do material resultante da
interagao de troca, mantendo assim todos os momentos paralelos entre si. O resultado é
uma energia de troca fixa durante a reversao. Foi proposto também que o material seria
formado por particulas nao-interagentes, ou seja, toda a contribuicao energética oriunda da
interacao dipolar no material seria ignorada. Nessa descricdo apenas os termos energéticos

advindos da anisotropia magnética e do campo externo seriam relevantes.

Ao considerar as particulas em monodominio, na presenca de um campo H formando
um angulo # com a direcao de eixo de magnetizagao uniaxial, a energia da particulae , é

descrita pela Equagao 2.15 de acordo com [65]:

e =K,Vsin?(¢ —6) — uH cos ¢ (2.15)

O vetor magnetizagdo forma um angulo ¢ com a dire¢do do campo, e portanto,
estard em um angulo ¢ - 6 do eixo de facil, como mostrado na Figura 6. V é o volume e p

¢ o momento magnético da particula.



Capitulo 2. Fundamentacdo tedrica 26

(a) (b)
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Figura 6 — Eixos e dngulos definidos para a particula no modelo de Stoner-Wohlfarth (a);
Relacao entre a energia e o angulo de magnetizacao para campo externo nulo

(linha continua) e para um valor de campo externo menor do que o campo
coercitivo (linha tracejada)(b) [5]

Stoner e Wohlfarth trabalharam com a energia reduzida, na qual a definicao de
energia zero é diferente e o sin? ¢ substituido pelo cosseno do dobro do dngulo ¢ — 6. A

energia reduzida ¢é descrita por:

€ cos 2(¢p — 0)
_ __coszo=0) 2.1
n 5K,V + const 1 hcos¢ (2.16)
M,H
h=— 2.17
e (2.17)

Para certos valores de 6 e h, a magnetizagao sera direcionada nos valores de ¢ que
minimizem a energia. De tal forma que as condi¢oes de primeira derivada nula e segunda

derivada positiva devem ser atendidas:

Zg =sin2(¢ — ) + 2hsingp = 0, (2.18)
d*n
d¢? = c0s2(¢p —0) + hcos¢p >0 (2.19)

Para especificar apenas uma solugao é necessario conhecer a histéria de h para
cada valor de 6 (Figura 6). Uma solu¢ao em um estado de energia nao pode simplesmente
passar para o outro estado caso haja uma barreira de energia. Na Figura 7, sdo calculadas
histereses para 6 = 0, 20°, 45°, 70° e 90° de acordo com o modelo de S-W.

Para estudar particulas aleatoriamente orientadas, as curvas de histerese podem ser
computadas para cada valor de ¢ para diferentes grupos de particulas com distruibuicoes

aleatorias de eixos com facil magnetizagdo. E assim, muitas curvas experimentais puderam
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Figura 7 — Ciclos de histerese calculados usando o modelo de S-W para particulas com
anistropia uniaxial, em monodominio. # é o angulo entre o campo externo e o
eixo unaxial. [6]

ser analizadas de acordo com a teoria de S-W, que tem como principal vantagem a
facilidade de adicionar recursos extras e fazer substitui¢bes em 6 convenientes com o

material estudado.

Lavin et al. [8] propuseram um modelo analitico para investigar a dependéncia de
Hc com 6. Ao considerar variagoes na geometria do nanofio, apresentaram trés diferentes
modos de reversao idealizados. Sao eles o modo coerente, vortex e o modo transverso. A
Figura 8 descreve as curvas de coercividade para os trés modos. O ltimo ocorre em fios
finos com didmetro inferior a 60 nm. Nesse modo os momentos se invertem progressivamente
via propagagao de uma parede de dominio transversa (Figura 8). Para o modo coerente,
Stoner-Wohlfarth ja havia proposto que o campo coercitivo, Hc se relacionava de acordo

com a dependéncia angular da nucleacao de acordo com a Equacao 2.20.

HS(0) 1-3N(L)V1—t2+1t!

M, 2 1+4+t2 (2.20)

Para o modo transverso, foi realizada uma adaptacao do modelo S-W, onde é usada
a largura da parede de dominio, wy, ilustrada a direta na Figura 8, como o comprimento
da regiao de rotacao coerente. O campo de nucleagao Hg ¢ descrito na Equagdo 2.21. Para
o modo coerente, L é o comprimento total do fio, entretanto para o modo transverso, a
coercividade é praticamente independente de L [66]. Caso L > wr a coercividade do modo

coerente serd maior que a do transverso e vice-versa.

HT(6) 1-3N.(wr)VI—+1

M, 2 14 t2 (2.21)
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Figura 8 — Mecanismo de reversao por nucleacdo e propagacao para um nanofio de 40
nm de didmetro, 100 nm de distancia entre os centros e comprimento 1 pm.
Realizado por simulacao micromagnética utilizando discretizagao pelo método
de elemento finito e o0 método de contorno. Da esquerda para direita ha um
ordenamento temporal crescente, com o mesmo passo.[7]
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Figura 9 — Coercividade para diferentes angulos de aplicacdo do campo externo para
um nanofio de 50 nm de acordo com [8] & esquerda. Modos de reversao da
magnetiza¢ao em nanofios, por rotacao coerente e modo transverso, a direita[8].

Ja para o modo curling, uma expressao para o campo de nucleacao de um elipsoide

prolato e finito foi proposto de acordo com a expressao 2.22 [67].

2 2 2 2
H,/(9) _ (N — %)(Nw _ ﬂ%) (2.22)

M, \/(NZ — Ljsgg )2sin 02 + (N, — 7‘12;?2)2 cos 02
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Nas Equacdes 2.20, 2.21 e 2.22, H,,°, H,” e H," sao os campos de nucleacio para
os modos coerente, transverso e curling respectivamente. ¢t = tan Hé, Ms é a magnetizacao
de saturagao, N é o tensor desmagnetizante (Nz, a componente z), lext é 0 comprimento

de troca e R é o raio.

Partindo das equagoes descritas acima, Lavin e colaboradores obtiveram uma
relacao da coercividade com o angulo 6. Para nanofios de 50 nm de didmetro 12 pym de
comprimento, a dependéncia angular de Hc com 6 segue de acordo com a figura 8. A linha
pontilhada representa o campo coercitivo quando a reversao ¢é coerente, a tracejada é
para quando a magnetizagdo do fio se reverte por propagacao de vortéx e para a reversao

através do modo transverso tém-se a curva com linha cheia.

Geometrias com alguma simetria, como cilindros longos e filmes finos foram es-
tudadas utilizado do modelo de Stoner-Wolhfarth utilizando de aproximagoes para a
magnetizacao. Mas devido ao modelo proposto por S-W nao ter uma vasta aplicabilidade
em problemas com nanofios reais, tendo suas predicoes de histerese aplicaveis em sistemas
bem especificos, por considerar que a magnetizacao é uniforme através do material e assim
desconsiderar efeitos relevantes, outros modelos foram propostos. A teoria de Brown que
leva em conta nao apenas as energias de anisotropia e Zeeman como também a Energia
de troca e a magnetostatica. Esta teoria trata a magnetizagdo como um vetor classico,
subdividindo o material em elementos diferenciais de volume dV maiores que as dimensoes
atomicas e muito menores que o tamanho da amostra. Dentro de cada dV, a magnetizagao
é considerada como uma fun¢ao uniforme e diferenciavel da posicao 7, M (r). O modelo
consiste na minimizagao da energia livre do sistema através de calculo variacional levando

a equagoes nao lineares cuja solucao descreve a magnetizacao em um estado de equilibrio.

Devido as dificuldades na resolucao das equacoes de Brown surge o conceito
denominado de nucleagao que possibilita a linearizacao de tais equagoes. O campo Hn, é
denominado campo de nucleagao apesar de nem sempre ocorrer nucleacao proxima ao ponto,
é definido como o ponto de instabilidade préximo ao estado de saturacao [57]. Ou seja,
para uma particula submetida a um campo magnético capaz de satura-la magneticamente,
ao diminuir esse campo, o ponto onde a magnetizacao sai do estado de saturacao é o ponto
onde o campo magnético é chamado de campo de nucleagao. Em campos de gravacao
magnética o termo mais usado é campo de comutagao (switching field) [55] e serd abordado

dessa forma no capitulo de resultados.

A linearizacao das equacoes de Brown se da ao se utilizar a componente da
magnetizagao perpendicular a direcao do campo, que apdés Hn, é nao nula. Obtidas as
autofuncoes que descrevem a fase inicial da reversao, resolver as equagoes se torna menos
trabalhoso. Dentre as solu¢oes obtidas, apenas a associada a o maior campo de nucleacao
terd significado fisico [65]. A teoria de Brown além de prever o modo coerente proposto pelo

modelo de Stoner-Wolhfart, também prevé outros modos de reversao, os modos curling e
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buckling (Figura 10 [68]) .

O modo curling é uma solucao comum quando se trata de elipséides. Para a situacao
inicial de todos os momentos estarem alinhados na dire¢ao do fio, o processo de reversao
desse modo se da quando as projecoes da magnetizacao no plano transverso se agrupam
em forma de vértice. Comparando com o modo coerente, a energia de troca é aumentada
e a energia magnetostatica diminui. A competicao entre essas energias faz com que o
sistema se revertam de um modo ou de outro; de tal forma que existe uma dimensao critica
denominada de diametro de coeréncia Dcoe, dado pela Equacao 2.23. Dcoe determina que

tipo de modo de reversao ocorrerda na amostra.

A
Depe = 731/ —M?2

2.23
471' S ( )

Para o Niquel, 4 = 8.6x10"erg/cm e Dcoe = 40 nm [34]. Para valores acima desse
didmetro de coeréncia a reversao é do tipo curling, abaixo do tipo coerente. Entretanto,
quando o valor do didmetro é proximo a Dcoe, a direcao de aplicagao do campo passa a
ter um papel determinante na reversao. Sendo do modo curling quando os angulos de

aplicacao sao pequenos, e do modo coerente para angulos maiores [69)].

H& também o modo de reversao buckling, presente em elipséides prolatos [70]. Para
este modo a reversao é encarada como uma combinagdo entre os modos coerente e curling.
Olhando para os planos perpendiculares ao eixo do fio a magnetizacao se reverteria de
forma coerente. Enquanto que observando através do eixo do fio, a magnetizagdo variaria

sua amplitude de forma sinusoidal (Figura 10).

Varios foram os modelos propostos para explicar os mecanismos de reversao. O
modelo de Stoner-Wohlfarth [64] de uma forma geral é utilizado quando a reversao é
coerente. Para o modo curling, Aharoni [67] calculou como o campo de nucleagao variava
de acordo com o angulo. Lavin et al [8], apresentaram adaptagdes do modelo de S-W
para explicar outros modos de reversao nos nanofios de Ni. Porém, estes modelos ainda
apresentam falhas, ha um distanciamento significativo quando comparados aos resultados
experimentais e os modelos ainda carecem de explicacdes sobre a influéncia da anisotropia

e das propriedades estruturais dos nanofios na reversao da magnetizagao [13].

Neste trabalho, os nanofios serao de 40 nm de diametro, como sera visto em mais
detalhes no capitulo de Metodologia. Para esse didmetro, Hertel através de simulagoes
micromagnéticas, verificou que as reversoes da magnetizacao em nanofios de Ni ocorreram
por nucleacdo e propagacao em sequéncia (Figura 8). As paredes de dominio sao geradas

nas estremidades e em seguida propagadas
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Coerente Buckling Curling
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Figura 10 — Esquema para os modos de reversao coerente, buckling e curling. As setas
representam os momentos. E possivel verificar as diferencas entre os modos
observando a visao do transversal. O modo buckling nao foi representado mas
em secgoes transversais ele possui modos de magnetizagao que se assemelham
ao modo coerente [9].

2.2  APROXIMACAO DE CAMPO MEDIO, MODELO DE CADEIA DE ELIPSOIDES
E INTERACAO DIPOLAR ENTRE FIOS NUM ARRANJO

Nos trabalhos de Skomski et al [71] [72], o comportamento magnético de nanofios
ferromagnéticos é justificado por uma idéia de inversao de magnetizagdo que teria origem
em modos localizados. A justificativa para o surgimento dessas regioes se basea na existéncia
de irregularidades na estrutura real dos nanofios. A seguir, G.C. Han e colaboradores [38]
propuseram uma expressao para o campo de anisotropia (também chamado de campo
efetivo), ao estudar a coercividade em termos do dngulo em que o campo externo era
aplicado. Na Equacao(2.24) a idéia de que a reversao ocorre pelo modo curling é mantida.
R é o raio dos nanofios, d é a distancia entre os fios e L é o comprimento. Quando, nesta
expressao, os fios sao muito longos, os valores do campo de anistropia se tornam cada vez

mais negativos contradizendo medidas ja realizadas em experimentos [73].

R%L
3

Hy=2rM;—6,3m (2.24)

U. Netzelmann [74] ao estudar campo de anisotropia em fitas de gravacao magnética,
propos uma densidade de energia, fu,, dada pela Equacao 2.25, que descreveria as interacoes
dipolares do sistema. Sendo p o empacotamento volumétrico das particulas nas fitas de
gravagao, Nte N , tensores que descrevem os fatores desmagnetizantes da amostra como

um todo e das particulas individuais respectivamente.

1 —_ A _— - A —
faip = 5(1 — p)MNM + —pMN'M (2.25)

1
2
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A partir dessa densidade de energia, quando se analisa a expressao 2.25 para um
sistema composto de um arranjo extenso de fios e se admite que o sistema esta na saturacao,
é possivel reescrever a energia de interagao dipolar, de forma a obter uma expressao de um
sistema com anisotropia uniaxial. Considerando apenas o termo com dependéncia angular

[73]:

HaMg

fap = sin 6° (2.26)

Com o objetivo de realizar um estudo sobre a influéncia do fator de empacotamento
P nas propriedades magnéticas de arranjos, Encinas-Oropesa et al [19], realizaram um
estudo experimental analizando quanto o fator de empacotamento, P, afeta as propriedades
magnéticas de arranjos de nanofios de niquel. De acordo com o modelo por eles proposto,

o campo de anisotropia Ha, é descrito pelas contribui¢oes que advém da:
1. Magnetizagao ao longo dos fios devido a forma individual de cada fio
2. Forma da amostra
3. Interagao entre os fios

Dessa forma Ha é descrito por:

HA:27TM5—27TPMS—47TPMS:27TM5<1—3P) (227)

2
T . Yy .
Onde P = —=—; ¢ 0 empacotamento volumétrico de fios em um arranjo hexagonal.

Para a Equagao 2.27 no limite em que P—0, se obtem H4 = 2w Mg (limite de fios isolados),
e Hy = —4w Mg no limite de filme continuo P— 1. Sendo P = 1/3 um valor critico, acima
do qual a magnetizagao é perpendicular ao fio, abaixo do qual a magnetizacao é na direcao
do fio e quando P = 1/3, a anisotropia é eliminada implicando em um comportamento

isotropico [75].

2.3 EQUACAO DE LANDAU-LIFSHITZ-GILBERT, LLG

A equagado de movimento de magnetizacdo, M, em presenca de um campo externo,
H, ¢ determinada pelo fato que eletrons também possuem momento angular, na mesma
dire¢do que seus momentos magnéticos [55]. Uma equagdo de movimento, sem considerar

termos de amortecimento, onde « é a razao girométrica, é dada por:

dM L

A equacao de Landau-Lifshitz (LL, Equagao 2.28) é uma equagio nao linear e

descreve a dindmica da magnetizagdo de ferromagnetos, filamentos de vortex, etc [76]. A
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Equagao 2.28 ¢é local e permite estudos de diversos fendmenos: estruturas dindmicas como
ondas de spin, fungoes de ondas elipticas, solitons, vortices, caos, entre outros. Por isso, é

utilizada no micromagnetismo na descricao da dinamica de magnetizagao.

A equagao de LL possui conecgoes com equacoes integraveis de soliton, incluindo a
equacao nao linear de Schrodinger e as equacoes de sine-Gordon. A priori, Landau e Lifshitz
propuseram uma equagao dindmica de magnetizagdo de spin baseada fenomenologicamente,
que inclui interac¢oes tais como anisotropia magnetocristalina, campo magnético aplicado,
campo de desmagnetizacao, troca biquadratica e outras interacoes fracas que influenciam as
estruturas magnéticas. Entretanto, baseado na formulagdo de Lagrange, Gilbert introduziu

uma forma mais convincente para este termo [76].

dM 5 o dM

= —y[M x [Hyy— ————
Y[M x [H.sy L dt“

o (2.29)

M ¢ a magnetizagao, Het 6 0 campo magnético efetivo, Ms é a magnetizagao de
saturacdo, v é a razdo giromagnética e A é o parametro fenomenolégico de amortecimento.
O primeiro termo leva a magnetizacao a precessionar ao redor do campo efetivo, formando
um angulo de precessao constante. O segundo termo, puramente fenomenoldgico, induz a
magnetizacao a se mover na direcado do campo efetivo, sendo dissipativo. A composicao
desses torques faz com que M convirja para H ao longo de um espiral nao planar. O
processo de amortecimento leva a magnetizacdo para o estado de energia minima . A
equacao de Landau-Lifshitz pode ser usada apenas para pequenos amortecimentos. No ano
de 1955 Gilbert, notou que para amortecimentos muito grandes, o termo de amortecimento
se tornava maior que o torque MxHea magnetiza¢ao nao se moveria na dire¢ao do
torque [77]. Ele propds, entdo, que o amortecimento dependia da taxa de variagao da
magnetizagao com o tempo. Sendo o um parametro de amortecimento de Gilbert, que
quando a < 1, caso de pequenos amortecimentos, a equagao LLG se reduz a forma mais

simples de Landau e Lifshitz.

2.4 NMAG NA SOLUCAO NUMERICA DO MICROMAGNETISMO

No estudo micromagnético se faz necessario resolver equacoes diferenciais parciais,
que descreve a dindmica do magnetizacao dos sistemas magnéticos. Resolver analiticamente
tais equagoes se torna complexo, por isso o uso de métodos nimericos se tornou uma
saida viavel para a solucao desses problemas. Cddigos abertos e simuladores comerciais

sao ferramentas usadas para o estudo micromagnético.

Os métodos mais utilizados para discretizar estruturas sao o método de elementos
finitos (FEM) e o método de diferencas finitas (FDM). Ambos integram o conjunto acoplado
de equagoes diferenciais ou subdividindo a geometria em pequenos tetraedros, para o

método de elemento finito, ou subdividindo em cubdides, para o método FDM [78].
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(a) (b)

Figura 11 — (a) Esfera discretizada pelo método de elementos finitos, utilizando o Netgen;
(b) Esfera discretizada pelo método de diferengas finitas [10]

O método de diferengas finitas discretiza a fungao de referéncia nos pontos da malha,
substituindo as derivadas espaciais por diferencas finitas entre os pontos do malhado.
Grande parte dos simuladores baseados em FDM se utilizam de um malhado regular para
discretizar a amostra. Ou seja, as células desse malhado sao idénticas. Isso permite que os

métodos de convolugao aplicados sejam mais rapidos.

O método e elementos finitos discretiza a estrutura em uma malha composta por
tetraedros que formam uma estrutura de discretizacdo complexa composta por elementos
de varios tamanhos. Sendo assim, o FEM ¢ ideal para geometrias curvas e complicadas.

Pois o0 método anterior traria muitos erros de borda.

A Figura 11 demostra as diferencgas de discretizagao entre os métodos de elemento
finito e diferenca finita. Para o segundo, caso a discretizacao seja grosseira, a esfera nao serd
bem representada, fazendo com que a influéncia da anisotropia de forma na magnetizacao

afete os resultados de forma indesejada [10].

Os simuladores que discretizam a amostra pelo método FDM, como é o caso do
OMMEF [79] e o MuMax3 [80], sdo, em geral, mais rapidos que os que utilizam do método
FEM pois utilizam de métodos de convolugao mais velozes no calculo da desmagnetizacgao.
No caso especial do MuMax3 a simulacao leva um tempo ainda mais curto por utilizar o
GPU no processo da simulacao. Assim sendo, na escolha do simulador apropriado para o
estudo ¢é imprescindivel levar em conta a precisao desejada e o tempo de simulagao, bem

como os requisitos do sistema computacional.

Neste trabalho, foi utilizado o Nmag que utiliza o método de elemento finito
juntamente com o método de elemento de borda [81]. Isto tornaria a ferramenta ideal
para as formas escolhidas, que serao discutidas em detalhes no capitulo seguinte. O
Nmag é um pacote de simulagao, gratuito, desenvolvido pela University of Southampton e
lancado em 2007, baseado na linguagem Python [82]. Usado por diversos trabalhos com

nanofios estudando os mecanismos de reversao, interacoes dipolares, coercividade, etc
[83][84][85][86].
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3 METODOLOGIA E APRESENTACAO DO PROBLEMA

3.1 GEOMETRIA DOS ARRANJOS DE NANOFIOS E FORMA DOS CRISTAIS
QUE 0OS COMPOEM

As discussoes a respeito dos modos de reversao, bem como a observacgao das imagens
por TEM da forma real de nanofios, conduziram os pesquisadores a considerar que o
formato real do nanofio influencia as propriedades magnéticas do material. J& que modos de
reversao curling, buckling e coerente nao explicam amplamente os resultados experimentais,
surgiu a proposta da existéncia de modos localizados que ocorreriam gragas a existéncia de

inomogeneidades na estrutura dos nanofios, causando assim perturbagoes do material.[71]

E. P. Hernandez e colaboradores [87] propuseram uma forma alternativa de expressar
a energia livre em nanofios policristalinos, utilizando uma cadeia de elipséides para explicar
as interagoes dipolares ao longo do arranjo hexagonal. Com o objetivo de analisar a
geometria dos nanofios e como as propriedades magnéticas do material sao afetadas por
esta contribuicao energética, outros trabalhos foram publicados em nosso laboratério e

serao comentados logo a seguir.

Em [11] e [3] foram produzidos nanofios com um formato que semelhante a uma
cadeia de elipséides. Os nanofios produzidos por G.P. Fuentes et al, em membranas de AAO
de 25 nm de diametro e 42 nm de distancia de centro a centro, possuiam um comprimento
médio de 600 nm. O formato do nanofio, que se assemelha a cadeia de elipséides, devido a
presenca de nitratos usados como precursores na eletrodeposicao do niquel, possuia uma
relagao 2:1 no que diz respeito aos comprimentos de eixo principal e didmetro do elipsoide
(Figura 12 a e b).

Outro formato foi observado na produc¢ao de nanofios por C.A. Franca e colabora-
dores (Figura 12 ¢). No mesmo trabalho, um modelo geométrico (Figura 12 d) composto
por uma cadeia de cuboctaedros foi proposto para representar o material em simulagao
micromagnética, obtendo uma boa correspondéncia entre as curvas simuladas e experi-
mentais. A eletrodeposicao do Ni foi realizada em poros de 40 nm de didmetro e 100 nm
de separagao entre os fios, enquanto na simulagao os nanofios distaram 70 nm (de centro a

centro) e eram compostos de cuboctaedros que mediam 30 nm, orientados aleatoriamente
[4]. (Ver Figura 12 d)

Das simulacoes micromagnéticas, para estudar a magnetizacao da amostra, pode-se
usar de um modo geral, sistemas com uma grande quantidade de nanofios, ou sistemas
com um fio isolado [88] [89] [90]. A maioria dos trabalhos sobre modos de reversao foram
baseados em geometria cilindrica, de forma que os nanofios ideais sao aqueles cuja gemetria

pode ser tratada como um cilindro infinito. Para essas situagoes, a discussao da reversao dos
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I =70 nm
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Figura 12 — (a) Membranas de AAO produzidas em nosso laboratorio [11]; (b) Imagem de
nanofios de Niquel, produzida por TEM, mostrando cristais com formato seme-
lhante a uma cadeia de elipséides [11];(c) Imagem de nanofios de Ni, produzida
por TEM, com irregularidades que foram interpretadas como uma cadeia de
cuboctaedros [4]; (d)Formato do nanofio real a esquerda, formato do nanofio
representado em simulagdo computacional & direita [4]; (e) Ordenamento do
arranjo da simulagdo micromégnetica [4]

momentos pode ser feita utilizando de conceitos bem difundidos como a rotacao coerente
e o modo curling [71]. Hertel em [12] investigou a reversao em nanofios de Ni utilizando
simulacdo micromagnética para um arranjo de fios com didmetro 40 nm, comprimento
de 1 pm e periodo de 100 nm. Quando o campo era aplicado na direcao do eixo do
fio, 0 mecanismo de reversao se dava através de propagacao de nucleagao iniciada pelas

estremidades dos fios.

Outros trabalhos, consideram o modelo idealizado do nanofio representado por
um unico elipsdide. Para essa situacao sao considerados dois modos de reversao: rotacao

coerente e curling. Sendo o didmetro critico 40 nm para o Ni [34] [91].

Os trabalhos apresentados neste capitulo justificam as escolhas das microestruturas
dos nanofios no presente trabalho. Foram estudadas cinco geometrias, partindo do formato
cilindrico, que foi bastante utilizado na literatura, passando pelo modelo tedrico ideal de
nanofios representados por um tunico elipsoide, estudando também o modelo de uma cadeia

de elipsoides e a relacao com nanofios produzidos com geometria equivalente. E por fim a
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geometria observada por Claudio Franca, que também sera representada por uma cadeia

de cuboctaedros.

Neste trabalho, os nanofios de Niquel dos arranjos foram dispostos em um orde-
namento hexagonal e posicionados a uma distancia entre os centros de 50 nm (Figura
9). Embora a distancia entre os centros e o didmetro maximo do nanofio tenham sido
representados apenas para o primeiro arranjo (Figura 9 a), essa geometria foi obedecida
para os demais. Cada arranjo possuia um total de sete nanofios, um localizado no centro e
os outros seis localizados nos vértices de um hexagono regular. Os arranjos foram posicio-
nados de forma que o eixo principal dos fios correspondesse ao eixo z, 0 campo externo H

fosse aplicado no plano z = 0, e fizesse um angulo € com o eixo = (Figura 10).

Arranjo 1 Arranjo 2 Arranjo 3 Arranjo 4 Arranjo 5

Figura 13 — Vista superior das geometrias estudadas. Com todos os nanofios de diametro
40 nm e distando de 50 nm entre os centros, dispostos em arranjo hexagonal,
como representado no arranjo cilindrico (a); arranjo com um elipséide (b);
arranjo com elipséides em cadeia alinhada (c¢); arranjo com cadeia de elip-
séides com orientacaoo aleatdria em relacao ao eixo do nanofio (d); cadeia
de cuboctaedros (e). Abaixo, os arranjos com vista tridimensional e suas
respectivas nomenclaturas. Para os fios em formato cilindrico (Arranjo 1);
Elipsoidal (Arranjo 2); Cadeia de elipséides alinhados (Arranjo 3); Cadeia de
elips6ides com deflexdo no dngulo entre o eixo do elipséide e o do fio (Arranjo
4); Cadeia de cuboctaedros (Arranjo 5)

Para simplificar a leitura, cada arranjo foi nomeado como segue na Figura 13. E

uma analise mais detalhada da geometria dos nanofios, observando um nanofio isolado



Capitulo 3. Metodologia e apresentac¢do do problema 38

de cada arranjo, pode ser vista na Figura 14. Os nanofios do Arranjo 1 eram cilindricos
com raio de 40 nm e comprimento de 350 nm (a). O Arranjo 2 foi constituido de nanofios
representados por elipsoides de semieixo transversal ao fio com valor de 40 nm e de 350
nm de comprimento ao longo do fio (b). O Arranjo 3 foi composto por cinco elipsdides
alinhados em cada nanofio, cada elipsoide possui 40 nm de semieixo transversal e 80 nm
de comprimento ao longo do fio (¢). No Arranjo 4, foram feitas pequenas alteragoes na
angulacao entre o eixo ao longo do fio e o eixo principal dos elipséides (d), de forma
que o valor do angulo «, descrito em (f), ndo ultrapassasse 5°. Por fim, no Arranjo 5 os
nanofios foram constituidos de cuboctaedros com didmetro médio de 40 nm dispostos com

angulacoes aleatorias e totalizando um comprimento total de aproximadamente 350 nm

(e).
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Figura 14 — Nesta imagem cada arranjo foi representado por apenas um nanofio: Arranjo 1,
composto por cilindros de comprimento 350 nm; Arranjo 2, um tnico elipsoide
de comprimento 350 nm; Arranjo 3, composto por uma cadeia de elipséides
alinhados, cada um com o comprimento de 80 nm totalizando o comprimento
de 400 nm do nanofio; Arranjo 4, cadeia de elipséides com pequenas deflexdes
entre o eixo do fio e o do elipsdide, comprimento de 80 nm para cada elipsoide
e aproximadamente de 400 nm para o nanofio; Arranjo 5, composto por
cuboctaedros de 40 nm de didmetro médio e comprimento total do nanofio de
350 nm

Toda a geometria foi gerada usando o FreeCad, programa de coédigo aberto de-
senvolvido para modelar objetos tridimensionais que possibilita a criagao de estruturas
complexas, como os Arranjos 3, 4 e 5. Criadas as geometrias, foi possivel carregi-las no
Netgen e gerar o malhado, que é a base para discretizar as equagoes que descrevem a

magnetizagao.
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3.2 GERACAO DO MALHADO E CONDICOES PARA REALIZAR A SIMULACAO
MICROMAGNETICA

O gerador de malha utilizado para a criacao do malhado foi o Netgen, que ¢é de
codigo aberto e se utiliza de métodos de elementos finitos. O programa tem uma interface
grafica do usuério e uma biblioteca em C++, para se conectar a outras aplicagoes [92]. Nele
¢é possivel variar parametros do tamanho do malhado que minimizem o comprimento da
aresta a um valor menor que o comprimento de troca, entretanto grande o suficiente para

nao sobrecarregar a memoria dos computadores utilizados. Esse comprimento é definido
] 2A

POT legt = 1o MSQ

magnéticos do Nisdao: A=9-10"" J/m, M, =4.9-10° A/m [4].

1/2
) , para o Ni é de aproximadamente 7.72nm, onde os parametros

: (e)

(a)

(b) (c) (d)

Figura 15 — Malhado gerado no Netgen para as geometrias: a) Arranjo 1; b) Arranjo 2; c)
Arranjo 3; d) Arranjo 4; e) Arranjo 5

Para cada arranjo foi gerado um tnico malhado que foi utilizado durante toda a
simulacao, o comprimento médio das arestas para cada arranjo e a memoria necessaria para
realizacao da simulagao esta descrita da Tabela 1 e o malhado pode ser visualizado na Figura
15. Para realizar a simulagao foi utilizado o Nmag, que é uma parte do pacote Nsim voltada
para o micromagnetismo e é considerado como o mais evoluido em termos de otimizacao
de funcionalidade e velocidade. O pacote Nsim tem como caracteristicas a facilidade de
uso, a descrigao de problemas independentes, a estrutura multifisica e paralelizagao [93].
Diante desses atributos, e por permitir a extracao de dados que possibilitam o estudo
das propriedades magnéticas dos materiais, tais como a histerese, energia de anisotropia,
campo desmagnetizante e mapas de momentos. As simulagoes que serdo apresentadas
neste trabalho foram realizadas utilizando este pacote, por meio de quatro computadores
com as caracteristicas: 5,8 GB, Intel® Core™ i5-2310 CPU @ 2.90GHz x 4 : 5,5 GiB
Intel® Core™ i7-3770 CPU @ 3.40GHz x 8; 3,7 GiB Intel® Core™ i5-3330S CPU @
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Tabela 1 — Relacao do malhado, para cada arranjo, com a memoria necessaria para a
simulagao

Arranjo 1 | Arranjo 2 | Arranjo 3 | Arranjo 4 | Arranjo 5

Comprimento médio 6.09 nm 6.9 nm 5.44 nm 5.7 nm 6.88 nm
da aresta dos tetraedros

Memodria necessaria 1952 MB | 2058 MB | 2327 MB | 2525 MB 986MB

2.70GHz x 4; 8 Gb de RAM e processador Intel® Core™ i5-7200U CPU @ 2.50GHz x 4.
O terceiro, usado apenas para as simulagdes do Arranjo 1, 2 e 5 que requeriam de menos

memoria.

A magnetizacao inicial dos nanofios foi estabelecida na direcao do eixo dos fios.
Em cada ciclo gerado, o angulo de aplicagao do campo externo foi previamente fixado
para um angulo de valor 6, entre o campo e o eixo dos fios, que assumiu valores de 0°,
5°,10°, ... , 85° e 90°. Em cada simulacao o campo externo foi variado de forma que o
campo inicial era o campo maximo, Hmax = 0,7 MA /m, e foi decrescido em passos de 0,01
MA /m até que o valor de campo minimo, Hmin= - 0,7 MA /m, fosse atingido. Apds esse
procedimento, o valor do campo foi aumentado até que Hmax fosse atingido novamente.

Esse valor foi suficiente para saturar todos os ciclos dos cinco arranjos estudados.

A Figura 16, apresenta o codigo utilizado para o Arranjo 2. Além da escolha do
modulo e direcao do campo externo, da direcao inicial da magnetizacao do material,
também sao inseridos valores de grandezas proprias do Niquel, como a magnetizacao de
saturagao e a constante de troca. O programa também permite considerar a anisotropia
cristalina, entretanto aqui consideramos o nanofio como policristalino. Nas primeiras linhas
sao importados modulos, pacotes do Nmag, e o moédulo math. Logo em seguida, na linha 6
é criado o objeto de simulacao, que ira conter e promover informacoes a respeito do sistema
fisico. As informagoes do material sdo inseridas na linha 9, na qual definiu-se o nome do
material para "Ni', Ms = 0.49 - 105 A/m e A = 10 - 10° A/m de acordo com [94]. Na linha
14, utilizando o comando sim.load__mesh, é carregado o arquivo de malha gerado pelo
netgen (para esse arranjo, 'MalhaA2.nmesh.hb") e associado a cada elipsdide do arranjo o
tipo de material correspondente. O comando sim.set _m determina qual é a magnetizacao
inicial, m descreve a direcao de magnetizacao como um campo de vetores normalizados,
lm| = 1, enquanto que M contém também a magnitude da magnetizagao. Entre as linhas
22 e 24 sao determinados a direcao, os valores maximo e minimo e o passo do campo
externo. Sendo a dire¢ao do dngulo determinada em [0.7071, 0.7071, 0], nessa simulagao
especifica, a seguir ¢ inserida uma lista de magnitudes dos campos e a unidade de um
multiplicador que define a dimensao fisica dos campos aplicados. O parametro save é usado
para informar ao comando de histerese quais dados salvar e com que frequéncia (linha
28). Quando escrito dessa forma, é solicitado que os campos e os dados de reinicializagao

sejam salvos no ponto do tempo em que a convergéncia é alcancada. O Nmag dispoe de
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nmag
nmag SI,at
math a5 m

BoW N

B #create simulation object
6 sim = nmag.Simulation()

T

8 # define magnetic material

9 Ni = nmag.MagMaterial(name="Ni",

10 Ms = ST(0.4%e6,"A/m"),
1 exchange_coupling = SI(9e-12,"J/m"))
12

13 # load mesh

14 sim.load_mesh("MalhaA2.nmesh.h5", [("elipsoidel”, Ni), ("elipsoide2"”, Ni), ("elipsoide3", Ni),

15 ("elipsoide4", Ni), ("elipsoide5", Ni), ("elipsoides", Ni), ("elipsoide7", Ni})], unit_length = SI(1e-9, "m"))
16

17 # set initial magnetisation

18

19 sim.set_m([0.1,0,0])

20

21 # set external field

22 Hs = nmag.vector_set(direction=[0.7071, 0.7071, 0],

23 norm_list=[ 0.70, 0.69,[], -0.70,
24 -0.69, -0.68, [], 0.70],
25 units=1e6*SI('A/m'))

26

27

28 sim.hysteresis(Hs, save=[('restart’,'fields’, at('convergence))])

Figura 16 — Script do Arranjo 2, 7 nanofios em formato de elipsbides, para 6 = 45°

outros comandos que podem ser encontrados em [95].

A execugao do programa pode ser realizada em computadores comuns como os
utilizados neste estudo. A duragao das simulagdes variou de acordo com o arranjo e
angulacdo do campo externo, levando em média 10 h. O Arranjo 5 apresentou problemas
de convergéncia para praticamente todos os angulos e foi necesséario introduzir no programa
um critério que aumentava a tolerancia da variacao ‘Z—T. Aumentar esse valor diminui
a precisao e ha uma flutuagao maior dessa taxa. Entretanto, é possivel fazer um teste
utilizando o proprio Nmag para verificar se a diferenga entre o dngulo de dois vetores de
magnetizagao vizinhos é pequeno o bastante para que as medidas ainda sejam confidveis.
Trabalhando préximo ao limite desse valor, foi possivel simular o Arranjo 5 com excecao

dos angulos 70° e 80° por nao convergirem nessas situacoes.

Os valores de magnetizacao fornecidos pelo programa geram uma curva Mu - H em
que a magnetizagdo nao esta projetada na dire¢cao do campo. O Nmag fornece valores de

Mx, My, Mz, Hx, Hy e Hz. Ap6s obter esses dados foi realizada uma proje¢do multiplicando
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cada uma das componentes de M e H pelos cossenos diretores respectivos do angulo de
aplicacdo do campo. Além de calcular o médulo de H foi realizada uma conversao de A /m

para Oe. Possibilitando a comparacao com medidas experimentais de outros estudos.
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4 RESULTADOS

Tendo em conta que pardmetros geométricos do nanofio, sejam eles o diametro e o
comprimento dos nanofios, a distancia que os separa e a forma afetam as propriedades
magnéticas dos arranjos. O objetivo desse capitulo é expor como as propriedades magnéticas
obtidas do ciclo de histerese, as das relagoes da coercividade e da magnetizacao remanente
com o angulo # que foram obtidos neste trabalho e comparar com trabalhos com situagoes

fisicas semelhantes a cada um dos arranjos.

Os dados obtidos através da simulagao micromagnética serao apresentados neste
capitulo de forma que para a histerese apenas os valores de # = 0, 30° , 60° e 90° serao
apresentados. Em seguida a relagao da magnetizagao remanente, do campo coercitivo e

campo de comutagao com 6 sera estudada.

4.1 CURVAS DE MAGNETIZACAO EM FUNCAO DO ANGULO, 6

4.1.1 Arranjo de Cilindros - Arranjo 1

Para o Arranjo 1, composto por sete cilindros de raio 40 nm e comprimento 350 nm.
Tem-se, na Figura 17, de forma geral, um estreitamento no laco a medida que o angulo é
aumentando. Para # nulo, o ciclo apresenta um aspecto retangular, enquanto que a partir
do angulo de 30° ja é possivel observar um decaimento de magnetizagao menos abrupto
em He. E possivel verificar também, que para casos em que o campo externo foi aplicado
ao longo do eixo dos cilindros e para valores pequenos de #, a saturacao foi atingida para
intensidades de campo H menores. Isto é esperado para sistemas com anisotropia uniaxial
na direcdo dos fios. De tal forma que obtivemos resultados semelhantes para os arranjos
com elipsdides. O campo em que a magnetizacao atinge a saturacao decaiu a medida que

a direcao de aplicacao de H se afastava da direcao axial.

Arranjos de cilindros sdo bastante utilizados para representar os nanofios pela sua
simplicidade. Hertel em [7] simulou arranjos cilindricos utilizando o método de discretizacao
de elementos finitos, em situagoes que divergiam pela quantidade de nanofios em cada
arranjo, de 1 a 16 cilindros, a fim de verificar como as propriedades magnéticas eram
alteradas quando essa quantidade variava. Os nanofios modelados por Hertel possuiam
40 nm, 1 gm e 100 nm para os valores de didmetro, comprimento e distancia de centro a
centro, respectivamente. A anisotropia magnetocristalina foi desconsiderada de tal forma
que os efeitos magnetostaticos sao os unicos responsaveis pela histerese. Para o arranjo com
sete cilindros, de Hertel, a histerese obtida em [7] (Figura 17) apresentou caracteristicas
também presentes aqui. O formato retangular da histerese magnética foi obtido para

campo externo aplicado paralelamente ao eixo do nanofio (Figura 18), enquanto para H
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Figura 17 — Lacos de histerese para o arranjo hexagonal composto por sete nanofios de
350 nm representados por cilindros. Para os angulos 6, entre o eixo principal
do cilindro e o campo magnético aplicado: a) 0°; b) 30°; ¢) 60°; d) 90°
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Figura 18 — Histerese produzida por Hertel [7] para um arranjo com sete cilindros, com o
campo externo aplicado na diregao dos fios (a esquerda). Histerese produzida
por Hertel [12] para um arranjo com sete cilindros, com o campo externo
aplicado na dire¢ao perpendicular aos fios (a direita).

perpendicular ao fio, o lago de histerese ¢é fino e area é quase nula.

Uma relacao completa de todos os valores de campo coercitivo e magnetizacao
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Tabela 2 — Valores de coercividade e remanéncia para o arranjo composto por cilindros,

Arranjo 1
Angulo 0 | He (Oe) | Mr/Ms (107) | Angulo 6 | He (Oe) | Mr/Ms (107})

0° 674.61 9.8484 50° 893.91 6.3306
5° 712.87 9.8098 5H° 882.83 5.6490
10° 1015.0 9.6977 60° 773.16 4.9243
15° 847.09 9.5127 65° 702.21 4.1622
20° 845.92 9.2544 70° 622.78 3.3684
25° 819.06 8.9257 75° 479.75 2.5488
30° 814.09 8.5290 80° 325.28 1.7099
35° 925.48 8.0674 85° 82.45 3.7190
40° 904.43 7.5444 90° 4.84 2.1696
45° 906.58 6.9640

remanente (normalizada) pode ser vista na Tabela 2. O campo coercitivo, He tem o valor
de 674.61 Oe para 0° e sofre um aumento abrupto até 10° onde atinge o valor He = 1015
Oe. Em seguida decai para 847.00 Oe e permanece praticamente constante até 30°. Em 35°,
os valores da curva atingem o valor de 925.48 Oe e apds esse angulo, o campo coercitivo
decresce até o valor minimo de 4.84 Oe, situacao em que o campo externo é aplicado na

direcao perpendicular ao eixo do cilindro.
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Figura 19 — Coercividade para diferentes angulos de aplicacao do campo externo para um
nanofio de 50 nm de acordo com [8].
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A curva Hc x 0 presente na Figura 20, quando comparada com as curvas de
reversdo do trabalho de Lavin [8] (Figura 19) teria melhor proximidade ao modo de
reversao coerente. Pois, o formato das curvas sdo semelhantes na regiao de 35° a 90°. A
coercividade deste trabalho apresenta um decaimento a partir do angulo de 55°. Porém, a
intensidade de Hec nesta simulagdo é muito inferior a obtida em [8], na regiao de entre 20°
e 70° chega a diferir cerca de 0.8 kOe. E importante acrescentar que na regido onde 6 <

30°, Hc apresentou irregularidades na curva que nao ocorreram em [8].
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Figura 20 — Curva de coercitividade Hc em func¢ao do angulo # de aplicacdo do campo
externo, para nanofios do Arranjo 1. A coercitividade Hc é obtida através das
curvas de histerese.

Para o campo externo na direcao do eixo do fio, no que se refere ao valor de Hc,
Hertel obteve aproximadamente 1200 Oe (Figura 18) enquanto que no presente trabalho
foi obtido cerca de 675 Oe, essa diferenca pode esta relacionada as interagoes dipolares, ja
que sdo bastante sensiveis a distancia entre os fios. K. Nielsch em [34] obteve 1000 Oe para
o campo coercitivo em nanofios de Ni produzidos em membranas de aluminia com 100
nm, 1 gm e 40 nm para distancia de centro a centro, comprimento do nanofio e didmetro

respectivamente.

Com Arranjos idénticos, Nielsch e Hertel obtiveram coercividades que diferiam
de 200 Oe. Isto leva a crer que a microestrutura, imperfeigoes/rugosidade dos nanofios
no experimento de Nielsch, influencia as caracteristicas magnéticas da amostra. Quando
comparados a este trabalho também deve-se levar em conta o campo desmagnetizante,

como sera discutido adiante, é cerca de 4 vezes maior neste trabalho.

Comparando os valores de Mr/Ms com 6 , quando o campo externo estava na
dire¢do do arranjo, a remanéncia é maxima Mr/Ms = 0.98 decaindo continuamente até o

valor 0.21 ser atingido em 90° (Figura 21). Apesar dos trabalhos de Hertel e Nielsch nao
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Figura 21 — Curva de magnetizacao remanente Mr em funcao angulo 6, de aplicagao do
campo externo para os nanofios do Arranjo 1. A remanéncia Mr é obtida
através das curvas de histerese.

apresentarem uma relagao de Mr com 6, é possivel observar que para as situagoes que
o campo foi aplicado paralelo ou perpendicular ao fio os resultados foram semelhantes.
Para os trabalhos de Hertel e Nielsch os valores de M:/Ms também foram préximos a
1, caracterizando curvas de histerese com formato retangular, situagao presente quando
o campo foi aplicado a 0°. Para § = 90°, a razdo Mr/Ms é proxima de zero, pois a

magnetizagao nesse angulo é muito pequena.

Segundo L Schultz [96] apud K. Nielsch [34], nanofios de Ni com didmetro inferior
a 5b nm tém caracteristicas de monodominio e trés contribuicoes energéticas devem ser
consideradas para uma estrutura hexagonal. Sao elas o campo desmagnetizante que equivale
a - 4w MsP, o efeito de forma de cada nanofio ( 2w Ms = 3200 Oe caso esteja magnetizado na
diregao do fio) e uma contribuigdo que advém da energia de anisotropia magnetocristalina
(-4K1/3Ms, cerca de 120 Oe para o Ni com anisotropia Ki). O campo desmagnetizante
esta relacionado a P, fator de porosidade que depende da distancia entre os nanofios D e o
didmetro d, sendo expressado pela Equacao 4.1 para um arranjo hexagonal [75][62]. Os
arranjos presentes neste trabalho possuem d = 40 nm e D = 50 nm, entao P = 0,5804.
De forma que o campo desmagnetizante é de - 4.491 kOe, 4.9 vezes mais intenso que o
calculado por Nielsch (- 920 Oe), para o arranjo de cilindros com o mesmo didmetro que

aqui, porém distando 100 nm de centro a centro.

P=— — (4.1)
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4.1.2 Arranjo formado por elipsdides longos - Arranjo 2

No Arranjo 2, tem-se os fios como um tnico elipsbide de raio 40 nm e comprimento
de 350 nm, distando 50 nm entre si (Figura 13). Arranjos com um unico elipséide sao
bastante utilizados em estudos analiticos sendo os mais importantes os modelos de Stoner-
Wolfarth e o de Osbornv [64, 99].
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Figura 22 — Lacos de histerese para o arranjo hexagonal composto por sete nanofios de
350 nm cada um representado por tnico elipséide. Para os angulos 6, entre o
eixo principal do nanofio e o campo magnético aplicado: a) 0°; b) 30°; ¢) 60°;

d) 90°

Analisando as histereses geradas no Arranjo 2, Figura 22, se observa que para o
angulo de 0° a histerese assume um formato retangular que vai sendo suavizado a medida
que o angulo # é aumentado. H4 um estreitamento nos lacos para os angulos maiores.
Quando comparadas as histereses dos Arranjo 1 e Arranjo 2, verifica-se que ambas possuem
esse estreitamento a medida que € aumenta, porém os ciclos do Arranjo 2 sao mais largos.
A magnetizacao de saturacao Ms é atingida rapidamente para H aplicado na dire¢ao do

fio, enquanto que para angulos maiores Ms s6 é atingida para valores maiores de H.

Os dados de coercividade e remanéncia do Arranjo 2 (Tabela 3), juntamente com os
graficos nas Figuras 23 e 24, nos mostra que para o campo coercitivo Hc ha uma pequena

queda entre 5° e 20°, uma regiao com derivada préxima de zero entre 20° e 50°, logo em
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Tabela 3 — Valores de coercividade e remanéncia para o arranjo composto por elipséides
longos, Arranjo 2

Figura 23 — Curva de coercitividade Hc em funcgao do angulo 6 de aplicagao do campo
externo, para nanofios do Arranjo 2. A coercitividade Hc é obtida através das

seguida um decaimento acentuado até o angulo de 90°. A coercividade maxima foi atingida
no angulo de 5°, H. 4, = 1434.0 Oe, e a minima foi para o campo aplicado na dire¢ao do
nanofio He im = 1434.0 Oe. Comparando Hc desse Arranjo, com a Figura 19 verifica-se

que a partir de § = 15° a coercividade tem um comportamento similar a reversao coerente

curvas de histerese.

6 (°)

proposta pelo modelo de Stoner-Wohlfarth.

Angulo 0 | He (Oe) | Mr/Ms (107) | Angulo 6 | He (Oe) | Mr/Ms (107})
0° 1329.6 9.9655 50° 1140.0 6.3802
5° 1434.0 9.9276 55° 1057.9 5.7160
10° 1356.3 9.8140 60° 975.07 4.9826
15° 1350.1 9.6257 65° 916.83 4.2113
20° 1220.9 9.3640 70° 778.06 3.4085
25° 1172.9 9.0311 75° 607.26 2.5792
30° 1167.9 8.6296 80° 415.81 1.7309
35° 1161.6 8.1626 85° 100.97 0.3736
40° 1154.0 7.6331 90°
45° 1145.1 7.0460
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Figura 24 — Curva de magnetizacao remanente Mr em func¢ao dngulo 6, de aplicacao do

campo externo para os nanofios do Arranjo 2. A remanéncia Mr é obtida
através das curvas de histerese.

Para a magnetizacao remanente, assim como no Arranjo 1, observamos um decai-
mento continuo, sem mudancas de sinal da derivada seguindo um decaimento de acordo
com o modelo de Stoner-Wohlfarth. O valor maximo de M:/Ms ocorre em 0° assumindo o

valor de 0.99 e o valor minimo em 90°.

De acordo com o modelo de Stoner-Wohlfarth, a energia total do sistema esta
relacionada com a uma anisotropia efetiva, Keff (Equacao 4.2). Essa anisotropia foi estudada
em alguns trabalhos [13][38] [5] [25] [56] e se relaciona com o campo de anisotropia, Hs =
2 K.sr / M. Para a situagao em que o campo ¢é aplicado na diregdo do eixo facil, He =
Hx [97]. Dessa forma é possivel calcular a anisotropia efetiva dos Arranjos 1 e 2. Para o
Niquel, Ms= 0.49 x10% emu/cm3 e os valores de Hc para os Arranjos 1 e 2 em 6 = 0°
foram de 674.61 Oe 1329.6 Oe. Entdo, a anisotropia efetiva de cada arranjo é de 3.3 x10°
erg/cm® e 6.5 x10° erg/cm?, respectivamente. Vega [62] e Sellmyer [98] obtiveram valores
de anisotropia efetiva. O modelo proposto por Sellmyer obteve um valor de Keff = 3.5 x10°
erg/cm?3, para nanofios de 5 nm. J& no trabalho de Vega, nanofios de niquel de cerca de 35
nm de didmetro, espagados de 105 nm e com o comprimento de 3 pm, foi obtido anisotropia
efetiva de 5.7 x10° erg/cm?, utilizando a técnica MTM (magnetic torque magnetometry.
Além disso, através de simulagoes, Vega gerou curvas do torque da anisotropia magnética
e também obteve valores de Keff de acordo com o modelo considerando apenas anisotropia

de forma Keff = 7.4 x10° e considerando anisotropia de forma e interacoes dipolares Keft
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= 5.2 x105, verificando a intensidade da influéncia das interacoes dipolares.

E = Ksssin*0 — M H cos (¢ — 0) (4.2)

Como apresentado, ao representar arranjos de nanofios com geométricas de cilindros
e elipsdides surgem diferencas entre os resultados obtidos via simulagao e obtidos por
experimentos. A dependéncia angular do campo coercitivo para os Arranjos 1 e 2 segue
o formato da curva de reversao coerente, porém com algumas diferencas em relagao a
intensidade de Hc e o comportamento da curva para pequenos angulos. Também foi
calculado o campo desmagnetizante do presente trabalho, que apresentou uma diferenca
de quase 5 vezes para os obtidos em [34] gracas ao fator de empacotamento, P. Por fim, foi
calculada a anisotropia efetiva que para o arranjo de elipséides apresenta a mesma ordem
de grandeza que os valores obtidos em [62]. Enquanto que para o arranjo de cilindros
permaneceu na ordem de grandeza de Keff para o modelo de Sellmyer [98]. Outros trabalhos
também apresentaram diferencas que os modelos tedricos nao conseguem explicar, como
ocorreu nos trabalhos de Nielsch [34] e de Hertel [7] que obtiveram valores diferentes de
coercividade para a mesma geometria dos arranjos. Neste sentido, os arranjos que seguem
possuem formatos que foram baseadas em imagens TEM obtidas por nanofios do nosso

laboratério.

4.1.3 Arranjo formado por cadeias de elipsdides alinhados, Arranjo 3

Prosseguindo com a analise dos lacos de histerese conseguimos perceber uma
mudanca sutil das propriedades magnéticas quando sao levados em conta o formato real
do nanofio ao produzir uma geometria composta por elipsdides. Neste caso, o arranjo de
nanofios é formado por cadeias de elipséides alinhados, onde cada nanofio possui cinco
elipséides de diametro 40 nm e comprimento 80 nm. Observando a largura da histerese
geradas nestes arranjos, Figura 25 podemos perceber um estreitamento significativo quando

comparado com as histereses das geometrias anteriores (Figuras 17 e 22).

Apesar desse estreitamento, os aspectos gerais dos graficos se mantiveram semelhan-
tes aos das geometrias ja discutidas. Apresentando um formato retangular para angulos
pequenos, e estreitamento da largura da histerese a medida que o angulo 6 foi elevado. O

campo em que a magnetizacdo satura também permanece reduzido para menores valores

de 6.

A relacao de Hc com 6, descrita na Tabela 4 e na Figura 26 mostra uma coercividade
de 707 Oe para H na direcao do fio, e de 15 Oe para a direcao perpendicular. A relacao
da coercividade com # dada na Figura 26 tem um formato semelhante a reversao de modo
coerente proposto em [8], quando se leva em conta que o decaimento da curva ocorreu

no angulo de 60°. Por outro lado, avaliando a regiao de 0° a 30° o decaimento da curva
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Figura 25 — Lagos de histerese para o arranjo hexagonal composto por sete nanofios de
400 nm, onde cada nanofio foi composto por uma cadeia de cinco elipsoides
alinhados com o eixo do nanofio (eixo x). Para os angulos 6, entre o eixo
principal do nanofio e o campo magnético aplicado: a) 0°; b) 30°; ¢) 60°; d)
90°

difere bastante do modo coerente por nao apresentar o decaimento brusco e dessa forma

se aproximaria melhor da reversao da magnetizacao pelo modo transverso.

Esse formato foi estudado previamente em [13] que obteve He = 947 Oe para 6
nulo, 222 Oe para 6 = m/2 para a amostra com tratamento térmico, e os valores de 558 Oe
e 158 Oe respectivamente para a amostra sem tratamento. As imagens TEM deste trabalho
mostraram que a amostra sem tratamento térmico tinha uma geometria semelhante a uma
cadeia de elipsdides enquanto a geometria da amostra com tratamento se assemelhava a
cilindros. A curva de coercividade da Figura 26 quando comparada as curvas da Figura 27

possui um decaimento diferente das curvas obtidas em [13].

Para a relagdo de mr com 6 as curvas dos Arranjos 1,2 e 3 representadas nas Figuras
21, 24 e 28 tém as mesmas caracteristicas e nao ha diferencas significativas entre elas.

Sendo os valores de M/Ms = 0.98, 0.99 e 0.99 respectivos para os Arranjos 1,2 e 3 em 0°.
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Tabela 4 — Valores de coercividade e remanéncia para o arranjo composto por cadeias de
elipséides alinhados, Arranjo 3

6 (°)

Angulo 0 | He (Oe) | Mr/Ms (107) | Angulo 6 | He (Oe) | Mr/Ms (107})
0° 707.77 9.9472 50° 667.61 6.3937
5° 709.02 9.8755 5H° 660.79 5.7053
10° 704.92 9.7962 60° 637.67 4.9733
15° 702.70 9.6084 65° 542.74 4.2036
20° 699.55 9.3474 70° 463.43 3.4019
25° 695.43 9.0153 75° 378.31 2.5743
30° 690.30 8.6145 80° 260.75 1.7270
35° 684.11 8.1482 85° 98.79 0.5931
40° 676.77 7.6199 90° 30.65 0.1586
45° 668.13 7.0336
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Figura 26 — Curva de coercitividade Hc em func¢ao do angulo # de aplicacdo do campo
externo, para nanofios do Arranjo 3. A coercitividade Hc é obtida através das
curvas de histerese.

Para o trabalho de Holanda [13], as curvas diferiram bastante, em 6 = 0°, a remanéncia

reduzida foi de 0.15 para os nanofios com tratamento térmico e de 0.1 para as curvas sem

tratamento térmico (Figura 29).
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Figura 27 — Curva experimental da coercitividade Hc em fungao angulo de aplicacao
do campo externo, . Em azul os valores de coercividade para nanofios que
passaram por um tratamento térmico e em vermelho os valores para a amostra
sem o tratamento [13].
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Figura 28 — Curva de magnetizacao remanente Mr em funcao angulo 6, de aplicacao do
campo externo para os nanofios do Arranjo 3. A remanéncia Mr é obtida
através das curvas de histerese.



Capitulo 4. Resultados 55

0.16 |- ' ' ' A
000 @ NiSTT
Q @ NiCTT
" ]
0.12 | 00 §
(* )
s [Poag, @
= 0.08 |- ) 9 -
® ) (% )
* ]
. 5
0.04 000 00
o (* ] Q9
QQQQ
[ ] | ) | ; L]
0 30 60 90

0,(°)

Figura 29 — Curva experimental da remanéncia reduzida Mr/Ms em funcao angulo de
aplicacdo do campo externo, . Em azul os valores de coercividade para
nanofios que passaram por um tratamento térmico e em vermelho os valores
para a amostra sem o tratamento [13].

4.1.4 Arranjo formado por cadeias de elipséides desalinhados, Arranjo 4

O Arranjo 4 tem uma geometria levemente modificada em relacao ao Arranjo 3,
nesse arranjo o alinhamento relativos dos elipséides é "aleatério", com deflexdes em relacao
ao eixo do fio de até 5°. Dessa forma, os lagos de histerese sofrem pequenas mudancas
quando comparados as histereses para o caso da cadeia de elipsbéides alinhados. Tendo

como diferenga visivel apenas o ciclo gerado em 6 = 0°. (Figura 30)

Para § = 0°, a histerese apresenta o formato retangular observado também nos
arranjos de cilindros, elipsoides e cadeia de elipséides. A medida que o angulo aumenta a
area da histerese diminui, atingindo o minimo em 90°, dngulo em que a relagao de M /Ms

com H é uma linha e nao ocorre a histerese, como ocorre no modelo de S-W.

Os valores de campo coercitivo e magnetizacao remanente estao presentes na Tabela
5. Para Hc o valor maximo ocorre em 6 = 5°, Hemsx = 746.98 Oe e 0 minimo Hcmin =
16.61 Oe ocorre em 90°, valores bem proximos do arranjo com os elipséides alinhados, que
apresentou Hcemsx = 709.02 Oe e Hemin = 306.5 Oe. Porém valores bem distantes dos
obtidos nos dois primeiros arranjos, nos quais o campo maximo atingiu cerca do dobro do
valor deste arranjo. A curva de remanéncia, Figura 31, permanece quase constante entre
os angulos 0° e 60°, havendo a presenga de um minimo local em 35° onde Hc = 6.1921 Oe,

a partir de 60° a curva de coercividade com # comeca decair. As modificagoes geométricas
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Figura 30 — Lacos de histerese para o arranjo hexagonal composto por sete nanofios de
400 nm de comprimento onde cada nanofio foi composto por uma cadeia de
cinco elipséides de angulagao aleatéria em relagdo ao eixo do fio, porém de
forma que o angulo a nao ultrapassasse o valor de 5°. Para os angulos 6, entre
o eixo principal do nanofio e o campo magnético aplicado: a) 0°; b) 30°; ¢)
60°; d) 90°

entre os Arranjos 3 e 4 alteraram pouco a dependéncia angular de Hc. A andlise do formato
da curva de acordo com os modos de reversao das curvas de Lavin segue a mesma logica
do Arranjo 3. Pois, para o Arranjo 4 também ha um decaimento da remanéncia no 6 =
60° e nao ha um decaimento abrupto em angulos pequenos. Sendo dificil caracterizar a

reversao como coerente ou transversa observando apenas a coercividade.

Comparando a curva de coercividade do Arranjo 4 (Figura 31) com a do arranjo
anterior (Figura 26) e as geradas por J. Holanda em [13] (Figura 27), é possivel verificar
que as alteragoes geométricas que ocorreram entre os Arranjos 3 e 4 nao foram suficientes

para que a curva Hc x 6 se adequasse melhor a curva observada por J. Holanda.

No tocante a magnetizacao remanente, as curvas deste trabalho, sofreram diferencas
sutis. O decaimento dos arranjos anteriores apresentam a mesma forma, tendo as derivadas
da curva basicamente inalteradas. A magnetizacdo remanente maxima ocorre em 90° e
a minima em 0° assumindo os valores respectivos: 0.99 e 0.01. Assim como o arranjo

com a cadeia de elipsdides alinhados, este arranjo também diferiu bastante dos valores
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Tabela 5 — Valores de coercividade e remanéncia para o arranjo composto por cadeias de
elipséides desalinhados, Arranjo 4

6(°)

Angulo 0 | He (Oe) | Mr/Ms (107) | Angulo 6 | He (Oe) | Mr/Ms (107})
0° 714.22 9.9204 50° 662.89 6.4065
5° 746.98 9.8861 5H° 651.42 5.7219
10° 697.60 9.7765 60° 631.97 4.9938
15° 720.51 9.5926 65° 544.15 4.2277
20° 693.01 9.3355 70° 464.08 3.4295
25° 692.49 9.0075 75° 378.43 2.6052
30° 630.16 8.6108 80° 265.96 1.7016
35° 619.21 8.1487 85° 136.63 0.9034
40° 685.02 7.6245 90° 16.61 0.0863

45° 674.91 7.0423
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Figura 31 — Curva de coercitividade Hc em funcao do angulo ¢ de aplicacado do campo
externo, para nanofios do Arranjo 4. A coercitividade Hc é obtida através das
curvas de histerese.

experimentais obtidos em [13].
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Figura 32 — Curva de magnetizacao remanente Mr em funcao angulo 6, de aplicagao do

campo externo para os nanofios do Arranjo 4. A remanéncia Mr é obtida
através das curvas de histerese.

Mr/Ms

4.1.5 Arranjo formado por uma cadeia de cuboctaedros, Arranjo 5

O arranjo 5, composto por uma cadeia de cuboctaedros tem alteragdoes mais bruscas
nos lacos de histerese e na correspondéncia da coercividade e remanéncia com o angulo

quando comparados, esses graficos, com os arranjos anteriores.

Analisando a histerese, as areas dentro das curvas desse arranjo sao ainda menores
que os demais e a magnetizagdo de saturagao é atingida mais rapidamente como mostrado
na Figura 33. O padrao de curva retangular, presente nos arranjos anteriores, nao ocorre
nesse arranjo, divergindo do modelo de S-W. A auséncia desse perfil retangular, sugere
que nos Arranjos anteriores o minimo de energia para a magnetizacao alinhada ao eixo

dos fios é mais intensa que no presente arranjo.

Toda a relacao dos valores de campo coercitivo e magnetizacao remanente reduzida
(Mr/Ms) estao presentes na Tabela 6. Que fornece para Hc os limites de méximo e minino:
156.44 Oe em 55° e 18.79 Oe em 90°. Os valores obtidos aqui diferem bastante dos Arranjos
ja estudados. Para o arranjo com elipsoides longos, a coercividade dos Arranjos foi 8
vezes mais intensa. J4 em relagao a remanéncia, Mr/Ms foi de 0.68 para 0° e 0.02 para
90°, também diferindo dos outros modelos que para 0° obtiveram essa razao préxima a
1. Os angulos de 70° e 80° nao foram calculados pois durante a simulagao desse arranjo
ocorreram problemas de convergéncia no programa e especificamente nesses valores os
critérios de parada (descritos na metodologia) nao foram suficientes para solucionar o

problema.
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Figura 33 — Lacos de histerese para o arranjo hexagonal composto por sete nanofios de
350 nm cada, compostos por uma cadeia de cuboctaedros. Para os angulos 6,
entre o eixo principal do nanofio e o campo magnético aplicado: a) 0°; b) 30°;
c) 60°; d) 90°

Na relagao da coercividade com 6 para o Arranjo 5 a curva nao se enquadra em
nenhuma das reversoes propostas por [8], Figura 19. Como pode ser visto na Figura 34, a
coercividade permanece praticamente constante até 30°, havendo um crescimento suave
até 55°, decrescendo logo em seguida até 65°, quando volta a crescer até o maximo local

em 75° e decai abruptamente até 90°.

Um arranjo composto por cuboctaedros ja havia sido simulado em outros trabalhos
do nosso laboratério nos trabalhos de C. A. Franga et al. [4] e Y. Guerra [94]. A relagao de
Hc com 6 presente na Figura 35 tem a curva azul (pontos em circulo) referente aos dados
experimentais, para um arranjo hexagonal composto por uma cadeia de cuboctaedroes
de 30 nm de raio médio, distando 70 nm entre si e com um comprimento de 450 nm. A
curva em vermelho (pontos em tridngulo) corresponde as medidas de nanofios produzido
em membranas de AAO com poros de 40 nm de didmetro, 70 nm de separacao e 4 pym de

comprimento.

Ao comparar as coercividades das Figuras 34 e 35 verifica-se que a curva gerada no

Arranjo 5 tém uma correspondéncia com menor similaridade em relagao a curva simulada
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Tabela 6 — Valores de coercividade e remanéncia para o arranjo composto por cadeias de
cuboctaedros, Arranjo 5

Angulo 0 | He (Oe) | Mr/Ms (107) | Angulo 6 | He (Oe) | Mr/Ms (107})
0° 90.506 6.8053 50° 145.56 3.9416
5° 90.420 6.7861 55° 156.44 3.9662
10° 90.302 6.7151 60° 142.97 3.0641
15° 90.156 6.5932 65° 124.21 2.8961
20° 90.051 6.4212 70°
25° 93.589 6.2004 75° 141.40 1.4087
30° 92.914 5.9322 80°
35° 126.23 5.0260 85° 52.24 0.4935
40° 143.03 4.6995 90° 18.79 0.1722
45° 149.95 4.3372
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Figura 34 — Curva de coercitividade Hc em funcao do angulo 6 de aplicacao do campo
externo, para nanofios do Arranjo 5 (. A coercitividade Hc é obtida através
das curvas de histerese.

em [4] por C. Franga, quando comparada a experimental (Curva vermelha - Figura 35).
Sendo importante ressaltar as diferencas entre os comprimentos dos fios produzidos e

simulados bem como a distancia de centro a centro e o didmetro, fatores fundamentais na
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Figura 35 — Curva de coercividade Hc¢ em funcao angulo do campo aplicado 6, para
nanofios produzidos e gerados em [4]. A curva azul corresponde as medidas da
simulagao de um arranjo hexagonal composto de uma cadeia de cuboctaedros
de 30 nm. Enquanto que a curva em vermelho corresponde as medidas do
nanofio eletrodepositado em membranas de AAO.
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Figura 36 — Curva de magnetizacao remanente Mr em funcao angulo 6, de aplicacao do

campo externo para os nanofios do Arranjo 5. A remanéncia Mr é obtida
através das curvas de histerese.

Mr-A5 o

resposta magnética. Se mostrando mais sensiveis nesse arranjo especifico.

A magnetizagdo remanente do Arranjo 5 apresenta grandes diferengas quando

comparada com os arranjos anteriores. Os arranjos de cilindros, elipsoides longos e cadeias
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Figura 37 — Curva de magnetizagdo remanente Mr/Ms em fungao &ngulo do campo aplicado
0, para nanofios produzidos e gerados em [4]. A curva azul corresponde as
medidas da simulacdo de um arranjo hexagonal composto de uma cadeia de
cuboctaedros de 30 nm. Enquanto que a curva em vermelho corresponde as
medidas do nanofio eletrodepositado em membranas de AAO.

de elipsdides tinham como a razdo Mr/Ms um valor préximo a 1, enquanto que para
esse problema a magnetizacao remanente é inferior a magnetizacao de saturacao. O valor
maximo dessa razao correspondendo a 0.68 em 6 = 0°, indicando que a direcao de eixo facil
de magnetizacao ainda ¢ na direcao do fio, porém atuando de forma menos intensa que os
arranjos anteriores. A de curva de Mr/Ms do Arranjo 5 (Figura 36) se aproxima mais a
curva experimental (Figura 37 - curva em vermelho) que a simulada para os nanofios com

30 nm de didmetro (Figura 37 - curva em azul).

4.1.6 Campos de comutacao, Hsw

Como visto nas secgoes anteriores, utilizando variadas geometrias (cilindros, elip-
séides longos, cadeias de elipsdides e cadeia de cuboctaedros) os valores de remanéncia e
coercividade em nanofios de niquel, sofrem grandes altera¢oes quando se considera que o
nanofio possui irregularidades. Para entender o mecanismo de reversao de magnetizagao,
além do campo coercitivo, a dependéncia angular do campo de comutacao ¢ um ponto
chave [15] [18] j& que, ele é responséavel pela inversao na diregdo de magnetizacao da

particula.

No trabalho de Wernsdorfer [14] é apresentado uma relagao entre o de campo de
comutacao e o angulo, para nanofios isolados de Ni para os didmetros de 92 nm e 50 nm
(Figuras respectivamente 39). Na primeira situacdo, a relagdo do campo de comutagao

tem um minimo na regiao em que 8 = 0°. explicado pelo modo curling. No nanofio com
)
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didmetro de 55 nm, a dependéncia angular do campo apresenta dois minimos locais nas
regides em que o angulo # era cerca de 35°. A presenca desses minimos nao é explicada

pelos modos de reversao coerente ou curling, causando uma discrepancia com o método de

Brown [100].
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Figura 38 — Variagao angular do campo de comutagao Hsw para um fio de Niquel com
aproximadamente 50 nm de didmentro e 3.5 ym de comprimento. Na parte

interior um histograma de Hsw para o angulo 5°.[14].
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Figura 39 — Variacao angular do campo de comutacdo Hsw para um fio de Niquel com
aproximadamente 50 nm de didmentro e 3.5 yum de comprimento. Na parte

interior um histograma de Hsw para o angulo 5°.[14].

Dessa forma, Xiangcong [15], modelando cadeia de cristais em forma de elipséides

em monodominio, com anisotropia uniaxial e fazendo mais algumas consideracoes bem

especificas (presentes em [100]) conseguiu reproduzir a situagao do trabalho de Wernsdorfer

Xiangcon pode verificar que ao variar a razao entre os eixos do elipsoide surgia uma alteracao
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significativa na curva Hsw x 6 (Figura 40). A razao entre os eixos, denominada de fator de
forma, m, é a razdo m = c¢/a, onde ¢ é o eixo do elipséide na dire¢gao do nanofio e a é o
eixo perpendicular ao nanofio. As curvas de Xiangcong mostraram que para valores em
que o fator de forma, m, é superior a 1, ou seja, situacdo em que os elipsbides sdo prolatos,

surgem os dois minimos locais que Wernsdorfer observou.
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Figura 40 — Variagdo angular do campo de comutacao para diferentes fatores de forma

[15].

T. Hauet et al em [16] calcula a derivada dos ciclos de histerese para um sistema
composto por multicamadas de Co/Pt nas temperaturas: 20 K, 100 K, 200K e 300K.
Revelando nas curvas, uma caracteristica de pico duplo, tipico em reversoes de duas etapas,
também presente neste trabalho. Para as curvas de Hauet, presentes na Figura 41 essa
caracteristica revelou uma competicao entre as interacoes dipolar forte e acoplamento de

troca, confirmadas por imagens MFM (magnetic force microscopy).

Tendo em vista a importancia do campo de comutacao, aqui foram calculadas as
curvas de distribuicao de campos de comutacao Hsw para § = 0 em cada um dos arranjos
simulados, a partir da derivada da curva de histerese onde foram obtidos os valores de

Hswméx, valor do campo de comutacao para o qual a derivada atingia o maximo.

A distribuicao dos campos de comutacao dos arranjos para § = 0 sao apresentadas
nas figuras a seguir. Os primeiros graficos sao as distribui¢des de cada arranjo, onde a
imagem da geometria esta presente para relacionar a distribuicdo ao Arranjo. O tltimo
grafico apresenta todas as distribui¢oes juntas, onde em verde tem-se o Arranjo 1, em

vermelho o Arranjo 2, em azul o Arranjo 3, em preto o Arranjo 4 e em rosa o Arranjo 5.

A derivada da histerese do Arranjo de cilindros (Figura 42), apresentou dois picos,

sendo 0 maximo em Hswmaix = -0.50 Oe, outro pico foi observado em Hsw = -1.25 Oe.
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Figura 41 — Derivadas da histerese de multicamadas de Co/Pt em superficie com periodo
de 100 nm a temperaturas variadas [16].

Dentre as derivadas realizadas, esse arranjo obteve o menor pico e uma das distribui¢oes
mais largas. O Arranjo 2, elipséide uinico, obteve seu maximo em Hswméx = -1.38 Oe e
um méximo local em Hswmax = -2.89, sendo a curva com pico mais alto (Figura 43). Os
Arranjos 3 e 4 apesar de suas geometrias serem muito parecidas obtiveram diferencas
significativas. O Arranjo 3, Figura 44, apresentou um campo de comutagao maior Hsw,max =
-0.75 Oe enquanto o do Arranjo 4, Figura 45, foi de Hsw,msx = -0.50. Ambos apresentaram
duplo pico, sendo o pico menor do Arranjo 3 mais afastado do pico maximo e com um
valor Hsw = -1.25 Oe < Hswmax. O segundo pico do Arranjo 4 dentre os arranjos foi o
unico com um valor superior a Hsw,méx, assumindo o valor: Hsw = -1.5077 Oe. Por fim, o
Arranjo 5, composto por uma cadeia de cuboctaedros apresentou uma distribui¢do com

apenas um pico em Hswméx =-0.1257 Oe (Figura 45).



Capitulo 4. Resultados 66

—-4.000 -2.000 0 2.000 4.000
0,003 I 1 1 1 | | 1 | 1 \ i | I I ] 0,003
"l';,“ 0,0025 - - 0,0025
@ 3 o
O 0,002 5 — 0,002
= ; :
L ] =
= 0.0015 — 0,0015
= ] -
7 _ E
0,001 - - 0,001
-1 5 -
"-..\_ - L
% 0,0005 - 0,0005
0 _: . L— e o - 0
-0,0005 +—+———+—+—F—+—+—+—71—r—r—7——+—+— -0,0005
-4.000 -2.000 0 2.000 4.000

H (Oe)

Figura 42 — Derivada da curva de histerese para o Arranjo de cilindros em 6 = 0°.
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Figura 43 — Derivada da curva de histerese para o Arranjo de elipséides longos em 6 = (0°.
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Figura 44 — Derivada da curva de histerese parao Arranjo de cadeias de elipséides alinhados
em 0 = 0°.
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Figura 45 — Derivada da curva de histerese parao Arranjo de cadeias de elipsbides desali-

nhados em 6 = 0°.
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Figura 46 — Derivada da curva de histerese para o Arranjo de cuboctaedros em 6 = 0°.
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Figura 47 — Derivadas da curvas de histerese para todos so Arranjos em ¢ = 0°. Em que
A1l representa o Arranjo 1, na curva verde; A2, o Arranjo 2 na curva vermelha;
A3, o Arranjo 3 na curva azul; A4, o Arranjo 4 na curva preta; A5, o Arranjo
5 na curva rosa
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5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

O trabalho realizado teve como objetivo estudar a influéncia da geometria dos
cristais dos nanofios de Ni nas propriedades magnéticas de nanofios. Para tal, foram com-
parados ciclos de histerese, coercividade, magnetizacao remanente e campos de comutacgao
para arranjos com nanofios em formato de cilindros, elipséides longos, cadeia de elipséides

alinhados e desalinhados e cadeia de cuboctaedros.

A partir das curvas de histerese a influéncia da geometria ficou bem evidenciada,
sendo as curvas dos arranjos de cadeias de elipsdéide bem mais estreitas que a dos arranjos
de cilindro e elipséide. Uma alteragdo mais brusca nos lagos ocorreu no arranjo de cadeia
de cuboctaedros. Nao apresentando o formato retangular para 8 = 0, presente nos outros

arranjos e no modelo de Stoner-Wohlfarth.

Na andlise da coercividade, dentre os arranjos estudados, o arranjo de elipsoides
longos foi o que apresentou uma curva que mais se assemelhou a curva do modo de reversao
coerente. Os arranjos de cilindros e os dois arranjos com cadeias de elipséides apesar de
apresentarem decaimento a partir do angulo de 60° (presente nas curvas do modelo de
Stoner-Wohlfarth) apresentaram na regiao de angulos pequenos uma relagao de He com
0 que nao era esperada pelos modelos. Para o arranjo de cuboctaedros nao foi possivel
associar a variagao angular da coercividade com nenhuma curva de reversao conhecida. Os
valores de Hc em 6 = 0 foram de 674.61 Oe, 1329.6 Oe, 707.77 Oe, 714.22 Oe, 90.506 Oe
para os Arranjos 1, 2, 3, 4 e 5 respectivamente. Apesar das curvas de coercividade nao se
assemelharem bem aos modelos, se assemelharam bem as curvas geradas por experimentos

com nanofios que tinha geometria parecida com as geometrias propostas aqui.

As curvas de magnetizacao remanente apresentaram poucas variacoes para os 4
primeiros arranjos, diferindo bastante no arranjo de cuboctaedros. Diferente os demais,
n Arranjo 5 a relacdo da remanéncia com 6 nao seguiu o modelo de Stoner-Wohlfarth.

Situacao ja observada em experimentos realizados em nosso laboratorio.

Por fim foram comparados os campos de comutacao, onde se evidenciou curvas de
dois picos para todos os arranjos exceto o de cuboctaedros. Indicando que a reversao se da

por duas etapas nos Arranjos 1, 2, 3 e 4.

Como perspectivas futuras sugerimos uma analise dos mapas de momento, a fim de
observar a reversao de magnetizacao presente nos nanofios aqui simulados. Bem como a
analise de nanofios compostos por uma cadeia de cuboctaedros para outros comprimentos

e diametros.
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