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RESUMO

A relacao entre as propriedades microestruturais e magnéticas dos arranjos de nanofios
magnéticos tem sido amplamente discutida na literatura, em particular a influéncia da
microestrutura nos modos de reversao da magnetizacao. No presente trabalho foi feito
uma analise das propriedades magnéticas de arranjos ordenados de nanofios de niquel,
especificamente os fios sao constituidos por cadeias de elipsoides. Com isso, calculou-se, a
dependéncia angular do campo de ressonancia, anisotropia e coercividade, considerando os
elipsoides sendo de revolugao com semi-eixo transversal a = 15 nm e semi-eixo longitudinal
c = ea, sendo € = 1,4, 8,16,32, as cadeias de elipsoides sao paralelas. As contribuigoes
para energia foram: dipolar e Zeeman, com interagao de troca constante. Para o calculo
das quantidades mencionadas aqui, utilizamos o modelo de Stoner-Wohlfarth combinado
com o critério de Encinas. A interacao dipolar entre as cadeias foi obtida com base em
resultados experimentais para arranjos de nanofios com a mesma distribuicao espacial.
Foram utilizados trés valores diferentes para as distancias entre os fios, d = 55 nm, 60
nm, 65 nm. A distancia centro a centro do elipsoide no fio foi r = 2¢, portanto, para os
diferentes valores do fator de empacotamento (P), e da relagdo de aspecto, foram obtidas
alteragoes nas expressoes dos campos de coercividade, anisotropia e ressonancia. Dessa
forma, mostramos que a geometria e a microestrutura sao de grande importancia nas

propriedades magnéticas destes arranjos.

Palavras-chave: Arranjos de nanofios. Cadeia de elipséides. Anisotropia. Interagoes

magnéticas. Propriedades magnéticas.



ABSTRACT

The relationship between the microstructural and magnetic properties of the nanowire
arrays has been widely discussed in the literature, in particular the influence of the
microstructure on the magnetization reversal modes. In the present work, an analysis of the
magnetic properties of ordered arrangements of nickel nanowires was made, specifically the
wires are constituted by ellipsoid chains. With that, it was calculated, angular dependence of
the resonance field, anisotropy and coercivity, considering the ellipsoids being of revolution
with transverse semi-axis ¢ = 15 nm and longitudinal semi-axis ¢ = ca, with different
values: € = 1,4, 8,16, 32, the ellipsoid chains are parallel. The contributions to energy
were: dipolar and Zeeman, with constant exchange interaction. For the calculation of the
quantities mentioned here, we use the Stoner-Wohlfarth model combined with the Encinas
criterion. The dipolar interaction between the chains was obtained based on experimental
results for nanowire arrays with the same spatial distribution. Three different values were
used for the distances between the wires, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm. The center-to-center
distance of the ellipsoid in the wire was r = 2c¢, therefore, for the different values of
the packing factor (P), and the aspect ratio, changes were obtained in the expressions
of the coercivity, anisotropy and resonance fields. Thus, we show that geometry and

microstructure are of great importance in the magnetic properties of these arrangements

Keywords: Nanowire arrays. Ellipsoid chain. Anisotropy. Magnetic interactions. Magnetic

properties.
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1 INTRODUCAO

Nos tultimos anos, ¢ visivel o estimulo na investigacao de nanomateriais, devido ao
seu uso em grandes areas, como: 6ptica, magnetismo e armazenamento de informacgoes
de alta densidade [1, 2, 3, 4]. O avanco na fabricagdo de nanomateriais permite que
nanoestruturas magnéticas sejam objeto de estudos para fins de aplicacao académica e
tecnoldgica [5]. Existem intimeras maneiras de produzir nanofios, para preparar arranjos
em grande extensao, sao utilizadas membranas porosas para depositar os fios em seu

interior, as mais utilizadas sdo as de policarbonato e as de alumina [6, 7].

As membranas ordenadas de alumina atraem muita atencao porque possuem poros
bem empacotados arranjados hexagonalmente, eles tém um didmetro tipico variando, entre
5nm e 300nm, a espessura dessas membranas pode ser de cerca um. Na fabricacao de
nanofios, os poros das membranas podem ser preenchidos por eletrodeposi¢ao, polimeriza-
¢ao, sol-gel, dependendo da natureza do material que serd depositado [5]. Podemos ver na
Figura 1 membranas de 6xido de aluminio anédico (AAO) que podem servir como modelo

na produgao de nanofios.

Figura 1 — (A), (B) Membrana de 6xido de aluminio anodico; (C) Secgao transversal de

um filme poroso.
Fonte: Napolskii, 2007. (1)

Diferentes grupos investigaram o papel das interagoes magnetostaticas e a influéncia
do tamanho dos nanofios nas propriedades magnéticas desses arranjos [1, 8]. Recentemente,
Escrig et al. [1], investigaram a dependéncia da coercividade dos arranjos de nanofios de

niquel, quando o campo magnético externo é aplicado paralelamente ao eixo dos fios.

Entre os diversos trabalhos reportados na literatura sobre arranjos de nanofios
magnéticos, existem estudos experimentais [9, 10], e tedricos analiticos e computacionais,
veja a Figura 2. Na maioria dos estudos computacionais a simulagao micromagnética
é usada em plataformas como OOMMF, Nmag [11, 12, 13, 14]. O que se observou nos

trabalhos anteriores sobre arranjos de nanofios é que as propriedades microestruturais
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e macroscopicas sao de imensa importancia na obtencao de resultados, e mudancas
nessas estruturas e geometrias comecam a produzir grandes mudancas nas propriedades

magnéticas [15].

L=450 nm

v \.V‘ !."-.

—

Figura 2 — (A) Nanofio de niquel produzido por eletrodeposi¢cao em membranas de AAO. ;
(B) Nanofio de niquel produzido por eletrodeposi¢cao em membranas de AAO;
(C) Geometria de uma cadeia de cuboctaedros criada por simula¢do no Nmag.

Fonte: Napolskii, 2007. (1) Fonte: Franca, 2017. (2)

Padrén et al. [5] em seu trabalho experimental mostrou imagens de microscopia
eletronica e mapas de energia dispersiva, caracteristicas morfolégicas e microestruturais
de nanofios, através de curvas de magnetizacao e de ressonancia ferromagnética em funcao
do angulo de aplicacao do campo externo. Também mostraram o carater uniaxial da

anisotropia magnética desses sistemas, com predominio das interacoes desmagnetizantes.

Holanda [16] propds um estudo experimental, baseado em trés tipos de materiais:
niquel, ferro e cobalto. Essas amostras foram produzidas por processos eletroquimicos e os
nanofios foram depositados por eletrodeposicao AC, onde foi realizada inicialmente uma
caracterizagao topologica das amostras por microscopia eletronica de varredura (MEV) e
um estudo morfolégico estrutural por Microscopia Eletronica de Transmissao (convencional
e alta resolugdo), onde posteriormente com anélise tedrica, baseada neste experimento, foi
possivel encontrar uma expressao para o campo de anisotropia dos arranjos de acordo com

parametros microestruturais, usando o modelo de Stoner-Wohlfarth, por rotagao coerente.

Nos varios trabalhos tedricos sobre arranjos de nanofios magnéticos encontrados
na literatura, existem algumas abordagens nas quais os nanofios com geometria na forma
cilindrica e elipsoidal sdo considerados [5, 16, 1, 17], isso se deve ao fato de que os cilindros
nanométricos sdo prototipos para estudar baixa dimensionalidade e propriedades de sistema
fisico [18].

Hertel [19], investigou processos de reversoes de magnetizacdo em nanofios de
niquel com geometrias cilindricas. Hongjian [20], investigou as propriedades magnéticas e
processos desmagnetizantes para nanofios com estruturas de elipsoides e cilindro, e mostrou
que a morfologia dos nanofios como: o raio e as interagoes dipolares afetam diretamente as

propriedades magnéticas.

Padron et al. [21] propuseram um modelo de cadeias de elipsoides para descrever
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a reversao da magnetizacao em arranjos de nanofios. Um dos efeitos mais estudados em
materiais ferromagnéticos, e que sera abordado nesse trabalho, com grande énfase, é o
mecanismo de reversao da magnetizagao. Entre os mecanismos de reversao da magnetizacao
mais conhecidos e relatados na literatura estdo: modo coerente e curling [22, 15], tais
mecanismos ocorrem dependendo da geometria das particulas [19, 23]. Para investigar a
reversao magnética em nanoparticulas, varios modelos foram propostos . Em particular,
um modelo amplamente utilizado e simples é o de Stoner-Wohlfarth [24], que consiste no
calculo da dependéncia angular da coercividade, quando a reversao da magnetizacao é

acionada por rotacao coerente.

Landeros et al. [23] comprovaram que a rotagao coerente esté presente em particulas
curtas, ou seja, quando o comprimento das particulas é semelhante a largura da parede
do dominio. Escrig et al. [25] calcularam a dependéncia angular do campo de nucleagao,
usando modo curling para nanotubos magnéticos. Lavin et al. [26] apresentaram uma
adaptagdo ao modelo de Stoner-Wohlfarth, para estudar diferentes modos de reversao
da magnetizacdo em arranjos de nanofios de niquel com base na geometria dos fios. E
encontrado na literatura, alguns trabalhos que consideram arranjos hexagonal de nanofios

de niquel policristalinos como cadeias de elipsoides [16, 5].

Portanto, para entender melhor como a geometria e a microestrutura dos fios
podem influenciar no processo de reversao da magnetizacao, e nas propriedades magnéticas
do sistema, tais como: coercividade, remanéncia, campo de anisotropia. Neste trabalho
usamos e adaptamos um modelo tedérico analitico que nos levou a investigar a dependéncia
angular da coercividade, assim como a dependéncia angular do campo de ressonancia
ferromagnética e também permitiu determinar uma expressao para a anisotropia do
arranjo. Aqui consideramos estes fios como cadeias de elipsoides formados com um semi-
eixo transversal ¢ = 15 nm e semi-eixo longitudinal ¢ = ca, com valores diferentes. Podemos
ver que as alteragoes nos parametros geométricos implicam diretamente a alteragoes dos

valores assumidos para a coercividade, anisotropia e o campo de ressonancia.

Esta dissertagao esta organizada de tal maneira que: no segundo capitulo foi feito
uma breve fundamentacao tedrica, reportando os principais conceitos sobre materiais
ferromagnéticos e arranjos de nanofios para melhor entendimento do assunto e posterior
suporte no trabalho aqui desenvolvido. No terceiro capitulo expomos de forma sucinta a
metodologia do nosso problema, que considera arranjos hexagonais de nanofios, formados
por conjuntos de elipsoides de revolucao com diferentes relagdes de aspectos, e apresen-
tamos nossos resultados, relatando como mudancas na geometria do problema afetam o
comportamento magnético do sistema. Por fim no capitulo quatro apresentamos nossas

conclusoes, perspectivas e artigos submetidos em revistas cientificas para futuros trabalhos.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

Os materiais ferromagnéticos tém sido objeto de intensa pesquisa cientifica, possi-
bilitando as mais diversas aplicagoes. Entre os sistemas mais estudados estao os formados
por nanofios, que merecem andlise. [22]. Neste capitulo, é feita uma breve revisao biblio-
grafica sobre as propriedades fundamentais dos nanofios ferromagnéticos para uma melhor
compreensao desta dissertacao. Os nanofios ferromagnéticos mais estudados sao aqueles

formados por niquel, ferro, cobalto e suas ligas [27, 28, 29, 30, 19, 31, 21].

Uma das maneiras mais comuns de caracterizar arranjos de nanofios ferromagnéticos
¢é obtendo suas curvas de histerese, que podem ser obtidas experimentalmente, através de
medic¢oes de magnetizacao usando o magnetémetro de amostra vibratoria ou analiticamente,

veja as Figuras: 3, 4. Uma curva de histerese representa uma resposta de um material

10 [ T T T
NiSTT
== [
2= i,
0.5
E’ﬂ
= 0.0
= 0.13
205 = /
0.00 —= //
1.0 0.00 H (kOe) ~ 0.60)
L L 1 L 1 L 1 L
-15 -10 5 0 5 10 5
H (kOe)

Figura 3 — Curvas de histerese para nanofios de niquel com o campo aplicado paralelo e

perpendicular aos nanofios.
Fonte: Holanda, 2014 (3)

quando exposto a um campo magnético, e sua magnetizacao é alterada. Nos materiais
ferromagnéticos, a magnetizacdo nao varia linearmente com a aplicacao do campo, e seus
valores dependem da histéria magnética do material. [32, 22, 16]. Podendo ser alterada de

diversas maneiras tais como: impurezas locais, defeitos e contornos de graos [33, 34].

2.1 Curvas de Histerese

Curvas de histerese sao curvas de magnetizacao que apresentam um conjunto de
possiveis estados termodinamicos do material [5], que podem ser determinadas analitica-

mente minimizando a energia livre do sistema [16]. Em geral, um material magnético tem
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Figura 4 — Curvas de histerese obtidas do modelo de Stoner-Wohlfarth, para diferentes
angulos do campo magnético aplicado.
Fonte: Tannous, 2009. (4)

sua composicao formada por regioes de dominios magnéticos, de modo que, quando sao
influenciados por um campo magnético externo, eles podem mudar de tamanho ou girar a

magnetizacao, afastando-se de dire¢oes facéis.

Através das curvas de histerese, podemos obter grandezas importantes para o estudo
das propriedades magnéticas, tais como: magnetizagao de Saturacao (M), Remanéncia
(M,), coercividade (H,), campo de saturagao (H,), campo de nucleagdo (H,), veja a Figura
5.

Magnetizacao (M)
|

A

M/ ¢

e e Hg ”

" Campo magnético
-My  externo (H)

Figura 5 — Estrutura tipica de uma curva de histerese ilustrando grandezas importantes
nas propriedades magnéticas.
Fonte: Martins, 2019. (5)

A obtencao de uma curva tipica de histerese para um material segue as seguintes

etapas:
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1 - Um campo externo (H) é aplicado, iniciando o processo de magnetizacao com
campos fracos, até atingir a magnetizacao de saturacao por processos reversiveis, quando
o campo externo é maximo (H = Hg). 2 - Depois de reduzir este campo (H) a zero, surge
uma magnetizagao de remanéncia (M,), caracteristica de materiais ferromagnéticos. 3 - A
magnetiza¢do remanente torna-se nula, para H = (—H..) e finalmente, para M = (—Mj),
concluimos o ramo superior do lago. Para processo andlogo o ramo inferior é concluido [16].
A variagdo da magnetizacao com o campo magnético aplicado provém de varios processos

diferentes no material.

2.2 Anisotropia magnética

Anisotropia é definida como uma tendéncia direcional de uma propriedade fisica de
um material. Se uma propriedade intriseca é medida ao longo dos trés eixos perpendiculares
entre si e nao sofre variagao, este material é considerado isotropico, caso contrario pode-se
dizer que o material é anisotrépico [35, 36]. As propriedades magnéticas dos materiais
ferromagnéticos sao dependentes da direcao, existem trés tipos principais de anisotropia:

anisotropia magnetocristalina, magnetostatica e magnetoeléstica [35]

Foi observado experimentalmente que a magnetizacao de materiais ferromagnéticos
tende a se alinhar em algumas diregoes preferidas [33, 37, 38]. Isso se deve ao fato de a

contribuigao energética favorecer tais diregoes [39, 40, 33].

2.3 Energias magnéticas em arranjos de nanofios ferromagnéticos

Existem varios tipos de energias magnéticas que compoem o sistema de nanofios
magnéticos, pode-se escrever expressao matematica da contribuicao energética total em

arranjos de nanofios ferromagnéticos, como [5, 16, 15, 22]:
E =FEzece+ Err + Epes + Evc + Erpc + Erpr. (2.1)

Onde Fy,.. é a energia Zeeman, Er, é a energia de troca, Ep.s é a energia desmagnetizante,
Eye é a energia magnetocristalina, Frpg € a energia de interagao dipolar entre graos,
E;pr é a energia de interagao dipolar entre fios [16]. Aqui nesse tGpico essas energias serao
discutidas, pois serao essenciais para o desenvolvimento de nossa dissertacao. Para o nosso
modelo de cadeia de elipsdide, a contribuicao energética é dada pelas seguintes energias:

Zeeman, desmagnetizante, interagdo dipolar entre graos e entre fios.

2.3.1 Energia Zeeman

A energia Zeeman descreve a interagdo dos momentos magnéticos do material com

o campo magnético externo, e é importante no problema de reversao da magnetizacao
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quando acionado por modo coerente [24]. Esta energia ¢ definida como [5, 16]:
Egee = — / N.HaV. (2.2)

Onde M é a magnetizacao da amostra, V' é o volume da amostra, e H é o campo magnético
externo. Para a magnetizacdo M uniforme, ou seja, quando temos todos os momentos

orientados paralelos, a equagao 2.2 pode ser reescrita como [5]:

Ezee=—(M.H)V. (2.3)

2.3.2 Energia de troca

Essa energia é consequéncia direta da interagao entre os spins vizinhos, e surge
devido & indistinguibilidade dos elétrons [34, 41]. Landau et al. [42] mostraram que essa
energia ¢ isotrépica, e em escala mesoscopica, pode ser representada numa expansao em
série uniforme de poténcia dos gradientes das componentes da magnetizacao, que para o

primeiro termo é escrita como:
Er, = A[(Vma)? + (Vm,)? + (Vm.)?] . (2.4)

A é a constante de troca do material que pode ser determinada experimentalmente ou
com a teoria da mecanica quantica usando o modelo de Heisenberg. E extremamente
importante para o nosso trabalho perceber que a energia de troca descrita pela equagao 2.4
por ser isotrépica, e no caso de rotacao coerente, tem valor constante durante o processo
de magnetizac¢ao. Por isso nao desempenha um papel importante no calculo das curvas de
histerese em muitas situagoes [5, 16, 43]. De outro modo a energia de troca pode ser obtida
a partir da mecéanica quantica através do Hamiltoniano de Heisenberg, que é oriundo das
interagoes coulombianas entre elétrons no material com o principio de exclusao de Pauli
[44] [45]. Este Hamiltoniano é dado pela seguinte expressao [45, 22]:
BEr, = -2 Ji;S; - S, (2.5)
ij
Onde SZ e SZ sao respectivamente os operadores de spin de dois atomos vizinhos, respecti-
vamente, e J;; ¢ a integral de troca entre spins vizinhos. Quando o angulo entre os spins
vizinhos é pequeno e os operadores de spin tém a mesma magnitude, podemos definir
S:- = Sn; e S_; = S1i; [45] e a equagao 2.5 pode ser reescrita como:
Er, = -2J5°Y l1 - ("_Q”J)T . (2.6)
ij
Para sistemas macroscopicos, é possivel aproximar a equac¢ao 2.6 a uma integral sobre
todo o volume da amostra, e como a constante de troca independe da direcao, finalmente

temos a seguinte expressao para essa energia:

Er, = /V A[(Vm,)? + (Vm,)? + (Vm.)?| av. (2.7)
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2.3.3 Energia Desmagnetizante

Anisotropia de Forma é uma consequéncia direta da geometria da amostra e dos
efeitos dipolares. Ela tem sua origem nos dipolos magnéticos descompensados na superficie
de um material magnético, ou seja, quando um campo magnético externo Hé aplicado a um
determinado material até a sua saturacao, surge um campo denominado desmagnetizante
I—fd na superficie da amostra oposto a magnetizacao M e a0 campo magnético aplicado H
40, 44], resultado da solugdo da equacao de Poisson para a magnetostatica, veja a Figura
6.

Hap;’:’cada
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Figura 6 — Esquema da magnetizacao e do campo desmagnetizante no interior do material
na presenca do campo externo.

Fonte: Rahman, 2003. (6)

O campo desmagnetizante para objetos altamente simétrico, pode ser escrito da
seguinte maneira [5]:
Hy=—NyM. (2.9)

Sendo N, o tensor de forma, M a magnetizacao da amostra. O tensor de forma depende
da geometria do material e é representado na forma de uma matriz 3x3. Para amostras
com elevadas simetria, como: (cilindrica, cibica, elipsoidal), é possivel diagonalizar esse
tensor em seus respectivos eixos de simetria, com o traco da matriz associada a este
tensor no (SI) é igual a 1, e no (CGS) é igual a 47 [46, 5, 22|. Entao, podemos obter o
tensor desmagnetizante para varias geometrias com magnetizacao uniforme [16], pode-se
simplificar as componentes do tensor com sua simetria, por exemplo: uma esfera possui
valores iguais em cada componente que é: in no CGS e - no SI [22, 16]. Para um cilindro
infinito observa-se que a componente do tensor ao longo do eixo de simetria é nula e as

demais sdo iguais 27 no CGS e 5 1o ST [33].

Em particular, a geometria elipsoidal é muito relevante para as propriedades
magnéticas de arranjos de nanofios [16], varios grupos tém trabalhado considerando
arranjos de nanofios compostos por elipsdides, para o entender a microestrutura dos fios e

suas relagdes com as grandezas macroscopicas [5, 21, 47, 48]. Stoner [24] e Osborn [49]
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calcularam as componentes dos tensores para os seguinte elipsoides, que sao: prolato,

oblato, slender.

Para um elipsoide com ¢ > b > a, onde a, b e ¢ sao os semi-eixos do elipsoides,
veja a Figura 7, definem-se as componentes de tensor desmagnetizante ao longo de cada

semi-eixo como sendo: N,, N, e N, [24].

Figura 7 — Formato geral de um elipsoide com os semi-eixos a, b e c.
Fonte: Cullity, 2011. (7)

1- Elipsoide prolato

Tendo em mente que o elipsoide prolato é de suma importancia para estudar
nanofios eletrodepositados em nanoporos de alumina, e que a seguinte relagao ¢é valida

. C ~
a = b < ¢ e considerando ¢ = () Temos que as componentes do tensor de forma sao
a

24, 49):

N, = 5 In
2 =1 2 (g - 1) (q—Q(QQ—l)

2- Elipsoide Slender

Para o elipsoide slender a seguinte relagao ¢ valida a < b < ¢ e considerando
c a c
q= (), m = (), emq = (), as componentes do tensor de forma sao [24, 49]:
a a

b
1 1 4 1 1
N [l L () L)
m-+1 2mg? m+ 1 2\m+1
1 4 1
N, = |- <ln<mq>_(m+3)>7 (2.13)
m+1 2mg? m+1 2\m+1
1 4
chz[ln <mq>—1}. (2.14)
mq m+1

3-Elipsoide oblato
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Para o elipsoide oblato é valida a seguinte relacdo a < b = ¢ e considerando m =

a
(), temos que as componentes do tensor de forma sao [24, 49]:

b
_om L e (VY
N, = ) [1 T ( )} , (2.15)

(m? —1 m? — 1) m
_ — 1 m arcsin 72 (m? —1) _
Ny, =N, = 2m? = 1) [ Tom? 1) ( - ) 1] . (2.16)

E importante saber que a energia de forma pode ser definida como magnetostatica
quando o material estd completamente saturado. [44]. Para uma magnetizacao com

dependéncia espacial, essa energia pode ser escrita como [33] :
1 - — —
Epes = 5 / VN Mav. (2.17)
v

Usando a equagao 2.9 que define o campo desmagnetizante e considerando a magnetizagao

uniforme, reescrevemos a expressao 2.17 como [33]:
1 - _— —
Epes = iMNdMV. (2.18)

Com M o vetor magnetizacao da amostra, V' o volume da amostra e Ny o tensor de forma.

Como ja foi mencionado neste trabalho, varios grupos de pesquisas utilizam modelos
de cadeias de elipsoides para o estudar as propriedades magnéticas de nanofios magnéticos
[5, 16, 50]. Em virtude disso, vamos calcular a energia de forma para um material em
formato de elipsoide. Considerando o vetor M em coordenadas esféricas, temos a seguinte
expressio: M = (M cos ¢sin @, M sin ¢ sin 6, M cos ) [16] e lembrando que para o elipséide
prolato N, = N, [49, 24], e que o traco do tensor de forma no CGS é igual a 4x [21] [46],
obtemos a seguinte relagao: N. = 41 — 2N,. Substituindo essas informagoes na equacao
2.18, temos:

] N, 0 0 sin 6 cos ¢
Epes = 5VM2 (sinﬁcosgb sinfsin¢ cos 9) 0 N, 0 sin 0 sin ¢
0 0 47 —2N, cos 6
(2.19)

Resolvendo os produtos matriciais da equacao 2.19 e usando a relagdo fundamental
da trigonometria [51]: sin? 6§ + cos? = 1 e desconsiderando os termos independentes da

variavel angular, podemos escrever a equagao 2.20.

1
Epes = 5VM* (47 — 3N,,) cos? 0] . (2.20)

E possivel observar que na equacio 2.20, a energia de forma possui apenas depen-

déncia angular, reforcando seu cardater uniaxial para tais geometrias [22]. E importante
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perceber que a energia desmagnetizante pode ser derivada do eletromagnetismo classico
e, no caso de um corpo magnético ideal, a magnetizacao ¢ definida apenas numa regiao

finita e tem um valor igual a M = Mg, e fora dela é nula. [50].

2.3.4 Energia magnetocristalina

Cristais ferromagnéticos sao facilmente magnetizados ao longo de certas direcoes
cristalograficas, ou seja, existem eixos de facil magnetizacdo em que a amostra é mais
facilmente saturada com a aplicagdo de um campo externo [22], veja a Figura 8, sendo
essas orientagoes conhecida como anisotropia cristalina. [16]. A magnetizacdo ao longo dos

eixos preferidos estd relacionada a energia cristalina minima [33].

M ¢ eixo facil

eixo dificil

i~

Figura 8 — Curvas de magnetizacao de uma amostra ferromagnética, com campo aplicado
na direcao facil e dificil, respectivamente.
Fonte: Campos, 2016. (8)

A origem da energia magnetocristalina estd associada ao acoplamento spin-érbita,
entre os spins dos elétrons desemparelhados e o campo gerado pelo movimento orbital
dos elétrons [33]. Normalmente, a energia magnetocristalina é descrita por expressoes
fenomenolégicas, usando a expansao em série de poténcias de cossenos diretores da
magnetizacao em relagdo aos eixos cristalinos [22, 45]. Para materiais como o ferro e o
niquel com simetria cristalina ctbica [33, 5, 16], a expressao fenomenoldgica em termos

dos cossenos diretores pode ser escrita até sexta ordem como [33]:
Eye = KoV + K,V (a%ag + ajas + a%a%) + K,V (a% + a5+ ag) : (2.21)

Sendo «; os cossenos diretores da magnetizagdo em relacao aos eixos cristalinos, K; as
constantes de anisotropia magnetocristalina, e dependem do material, costumam ser
determinadas experimentalmente e V' é o volume da amostra [33]. Para o niquel os eixos

de facil magnetizacao sao os eixos diagonais [33], veja a Figura 9.

Para materiais que possuem apenas um eixo facil de magnetizacao, temos anisotropia
uniaxial [45], como um sistema com estruturas cristalinas hexagonais, como cobalto

[45, 33, 16]. A expressao fenomenoldgica para energia magnetocristalina é [22]:

EMC = (K0+K1 Sin20+K2 Sin49+K3 Sin6 9) V. (222)
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Figura 9 — Dire¢oes de magnetizagao facil, média e dificil para cristais de ferro, niquel e
cobalto.
Fonte: Holanda, 2014. (3)

Onde Ky, K, K5, K3 sao constante de anisotropia magnetocristalina uniaxial e dependem

do material [33] e 6 é o Angulo entre a magnetizacao e o eixo facil.

Em muitos trabalhos encontrados na literatura sobre o estudo de arranjos de
nanofios ferromagnéticos, como niquel, a energia magnetocristalina pode ser desconsiderada
quando comparada com outros tipos de contribui¢ao energética no material [21, 26, 43].J4

para nanofios de cobalto, esta energia é de suma importancia [52].

2.3.5 Energia de interacdo dipolar entre graos

Em certos trabalhos encontrados na literatura, os nanofios policristalinos sao
formados por cadeias de graos cristalinos, e esses graos apresentam formato de elipsoides
prolatos [5, 16, 53].

Para determinar, a energia de interacao dipolar entre dois graos, iniciaremos a
partir da interacao, F;; ente dois dipolos magnéticos m;, e m;, definidos pela distancia
entre eles 71-]- e pelas orientagoes 6; e 6; dos momentos, sendo escrita como [5]:

E;; = mz?j [cos (0; — 6;) — 3 cos (6;) cos (0;)] . (2.23)

L)

Uma abordagem ¢ encontrada na literatura para escrever a energia de interacao de
graos usando a equagao 2.23, que esta nos modelos de Jacob et al. [53], e Padrén et al.

21], veja a Figura 10.

Nesses dois modelos a magnetizagao é considerada homogénea, de modo que, dentro
de cada grao, é paralela, sendo m; = m; e também r;; =re 0, = 0; = 0, e os graos
iguais [5, 16]. Dessa maneira a equagao 2.23, para um nanofio com n, graos em formato de
elipsoides, pode ser reescrita da seguinte maneira [5]:
nVZIMZK, (1 — 3cos®0)

r3

DG = : (2.24)

Sendo M, a magnetizacao de saturacao de cada elipsoide, V; o volume de um grao, n o

numero de elipsoides que formam a cadeia, 6 é o angulo da magnetizagao, em relagao
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Figura 10 — Cadeia de elipsdides simulando fio do arranjo.
Fonte: Holanda, 2014. (3)

ao eixo do fio. Com K, uma constante que depende do ntimero de elipsoide, devido a

interacao entre dipolo na cadeia, tem a seguinte expressao [5]:

K, = i (n—i) (2.25)

ni3
Sendo n o nimero de elipsoides que formam o fio, ¢ um niimero que quantifica as interagoes,
onde esta soma para cadeias com nimeros grandes de elipsoides sera convergente para

K, — 1.2, veja a Figura 11.
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Figura 11 — Comportamento de K, em funcdo do nimero de elipséides.
Fonte: Padrén, 2009. (9)

Usando a relagao fundamental da trigonometria [51]: sin? @ + cos? # = 1 e descon-

siderando termos sem dependéncia angular a equagao 2.24 pode ser reescrita como [16]:
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3nV;MZK, sin® 0

r3

Eipc = (2.26)

Para dipolos magnéticos com dependéncia espacial na magnetizacao, podemos

escrever a energia de interagdo da seguinte maneira [16]:

M; M,
B,
Vi JVi o T

[cos (6; — 6;) — 3 cos (6;) cos (6,)] dV;dV;. (2.27)

Como mostraram Padroén et al. [21] esse tipo de abordagem para fios policristalinos

formados por graos é de suma importancia para trabalhos de nanofios ferromagnéticos.

2.3.6 Energia de interacdo dipolar entre nanofios

Em arranjos de nanofios magnéticos, a energia de interacao dipolar entre os fios é
muito relevante no calculo da contribuicao energética total do sistema. A interacao dipolar
depende da distancia [16, 22], além disso, é de longo alcance quando comparada com a
interacao de troca [22]. Devido a complexidade que existe no calculo de interagoes entre
fios, principalmente na simulagdo computacional, para obter uma expressao analitica para
a energia de interacao [5, 22]. A obtencao da energia de interagao dipolar entre nanofios

ferromagnéticos na literatura, foi baseada em modelos fenomenolégicos.

Netzelmann [54] em seus estudos sobre campo de anisotropia em fitas magnética
de gravacao, propds um modelo baseado em aproximacao de campo médio para interagoes
dipolares entre as particulas que as compoem. Dessa maneira, mostrou que a energia

dipolar entre as particulas na fita pode ser escrita como:
]. A — - - —
B =_Vp (MNGM — MNgM) . (2.28)

Sendo V' o volume da amostra, p o empacotamento volumétrico das particulas nas fitas de

gravacao, Ny o tensor de forma das particulas, N L o tensor de forma da amostra [16, 5].

Encinas et al. [55], publicaram um trabalho usando aproximagao de campo médio
para arranjos de nanofios de niquel, usando ressonancia ferromagnética, observaram
experimentalmente que o campo de interacao podia ser escrito como uma funcao linear
do empacotamento (P) do arranjo. Para o caso de uma amostra composta por nanofios
ferromagnéticos (P) é o fator de empacotamento volumétrico do fios que coincide com o
fator de emapacotamento dos poros nas membranas [55, 56]. Para nanofios depositados em

membranas de alumina, o ordenamento do arranjo é hexagonal e o fator de empacotamento
21 R?

V3l

centro a centro. [16, 5], veja a Figura 12.

pode ser escrito como: P = em que R ¢é o raio dos fios, d a distancia entre os fios,
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Figura 12 — Representacao esqueméatica de uma membrana de alumina.
Fonte: Li, 1998. (10)

Segundo essa abordagem a energia de interagao dipolar, pode ser escrita como [55]:

1 .
Eipp=5VP (MNSM — MNgM) . (2.29)
Na equagao 2.29 a magnetizagao ¢ homogénea. De maneira geral podemos escrever, a

energia de interacao dipolar para um arranjo de nanofios como [16]:
1 - — — - — —
Eipr = 5PV / (MNSM — MNgM) dV. (2.30)

Considerando os fios cilindricos e longos o suficiente para que o didmetro seja muito
menor que o comprimento dos fios (protétipo de nanofios) e tomando o eixo de simetria
na direcao z, dessa forma a componente do eixo de simetria dos fios, N33 — 0 [5] [22]. Em

seguida podemos escrever os seguintes tensores de desmagnetizacao da seguinte maneira:

2r 0 0
Ny=10 21 0]. (2.31)
0 0 0
N:=100 o0]. (2.32)
0 4rm

Considerando o vetor M em coordenadas esféricas, temos a seguinte expressao [16]:

M= Mg(cos ¢psin 6, sin ¢ sin 6, cos ). (2.33)
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Para obter o valor a expressao da energia de interacao descrita pela 2.29, serd calculado o

primeiro produto matricial da equacao 2.29, que é: M 1\731\2 , portanto, temos:

0 0 O sin 6 cos ¢
MN;M = M: (sin@cosd) sinfsin¢ cos 9) 00 O sinfsing | . (2.34)
0 0 4m cos 0

A equagao 2.34, tem um valor igual a: (47 M2 cos®#), da mesma forma calculemos

o segundo produto matricial da equagao 2.29, que é: MN;M , entao temos:

2 0 0\ (sinfcos¢
MN M = M3 (sin@cosgb sinfsin¢ cos 9) 0 27 O] |sinfsing |. (2.35)
0 0 0 cos 6

A equacdo 2.35, tem valor igual a: (2m M2 sin? 9)

Substituindo as equagoes: 2.34 e 2.35 na equacao 2.29, temos:
1
Eipr = 5VPMg (47 cos? 0 — 27 sin®0) , (2.36)

usando a relagdo fundamental da trigonometria [51]: sin? § + cos? =1, e desconsiderando

os termos que nao apresentam dependéncia angular, a equagao 2.29 fica:
Eipr = —3nMZV Psin® 0. (2.37)

A dependéncia angular da equacgao 2.37 evidéncia o carater anisotrépico uniaxial do sistema,
que a interagao dipolar impoe sobre os fios [22], reescrevendo finalmente a equacao 2.29

em funcao do campo de anisotropia, temos:

H Mg sin? 6
Erpr = %, (2.38)

sendo Hy = 27 Mg (1 — 3P).

2.4 Modos de reversao da magnetizacao em nanofios ferromagnéticos

Na literatura, trés modos principais de reversao da magnetizacdo sao encontrados e
acionados dependendo da geometria dos nanofios ferromagnéticos [19, 23, 57]. Esses modos
sao conhecidos como: modo coerente, transversal e curling, veja as seguintes Figuras: 13 e
14.

Se um fio de niquel é fino o suficiente, a interagao de troca forga a magnetizacao
a ser homogénea através de qualquer sec¢ao transversal radial da particula [1]. Para

nanofios finos, com diametro menor que 60 nm, o modo transversal é preferido nos fios
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Figura 13 —

Figura 14 — Esquemas dos modos de reversao: coerente, buckling e curling.
Fonte: Lebecki, 2008. (12)
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ferromagnéticos, nos quais os momentos sao progressivamente invertidos pela propagacao
do dominio transversal [26], veja a Figura 15.

Para investigar modos de reversao da magnetizacdo em nanofios ferromagnéticos
varios modelos foram propostos. Em particular o modelo de Stoner-Wohlfarth é usado
para o calculo da dependéncia angular da coercividade quando a reversao da magnetizacao

é acionada por rotagao coerente [24]. A dependéncia angular do campo de nucleagao para

reversdo de magnetizagdo coerente foi calculada por Stoner-Wohlfarth [24], que é dada
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Figura 15 — Mecanismo de reversao da nucleacao e propagacao feito por simulacao micro-
magnética.
Fonte: Hertel, 2008. (13)

pela seguinte expressao:

HS(O) 1-3N.(L)v1I—8+1t!
Mg 2 1+t2

(2.39)

Onde t = v/tanf, M, é a magnetizacdo de saturacdo, HS é o campo de nucleacdo para
modo coerente e N, é o tensor desmagnetizante ao longo do eixo z, e é dado pela seguinte

expressao [58, 59]:

R

Para um modo transverso a dependéncia angular da nucleacao foi adaptado ao

2

modelo de Stoner-Wohlfarth [60] onde é usado a largura de parede w; como comprimento
da regiao de rotacao coerente, sendo dessa forma uma coercividade que quase nao depende

do comprimento [23], a expressao da nucleagao é:

HI ) 1—3N.(w)V1I—12+1
Mg 2 1+2

(2.40)

Onde H! é o campo de nucleagao para modo transversal. Landeros et al. [23] em seu
trabalho para modo transverso, mostraram que o coerente é valido para particulas curtas,

sendo seu comprimento comparado a largura da parede de dominio.

No modelo de Stoner-Wohlfarth [24], o campo de nucleacao nao representa a
coercividade em todos os casos [26], mas a coercividade para o modo coerente e transversal

pode ser escrito da seguinte maneira [24]:

c(T) ’H”C(T)‘ 056> Z
H = 2.41
C e =D - (| T<e=] (240
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Allende et.al[22] prop6s uma expressao mateméatica para a dependéncia angular da
coercividade em nanotubos magnéticos quando a reversao magnética ¢ dada por modo

transversal.

O modo curling foi proposto inicialmente por Frei et al [61], e tem sido usado em
filmes e particulas de diferentes geometrias [62], como elipsoide prolato [63] e cilindros [62].
Aharoni [64] calculou a dependéncia angular do campo de nucleagao para um elipsoide

quando a reversao magnética é acionada por modo curling;:

HY(6) _ (NZ - if;) <NI - q;%) _ (2.42)

MS 2L 2 2L 2
\l (NZ — qR;) sin? 0y + (Nz — qR;) cos2 O,

Onde M, é a magnetizacio de saturagao, HY é o campo de nucleagio para modo curling,

N, é o fator desmagnetizante ao longo do eixo x, e é dado pela seguinte expressao [58, 59]:
N (1) = ; 21 Ff;j - gRl
m

Com base nas equacoes descritas para os modos coerentes, transversal e curling,

Lavin et al. [26] estudaram a dependéncia angular da coercividade para arranjos de nanofios
de niquel com diametro de 50 nm e comprimento de 12 pu, e obtiveram o seguinte resultado,
veja Figura 16, nesta figura a linha pontilhada representa reversao coerente, a tracejada é

por modo vértex e a cheia é por modo transversal [26].

3.0 ¢ ,
- Transverse
25 - - - -Vortex wall | ]
i Coherent
2.{] — ‘--qhv =
g
0 L5 S =
9] L
T 1.0 F S
0.5 x .-‘.—
0.0 I |\

0 30 60 90
0(°)
Figura 16 — Coercividade para diferentes angulos do campo externo aplicado em relacao

ao eixo do fio.
Fonte: Lavin, 2009. (11)
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Lavin et al. [26] mostraram em seu trabalho que os resultados experimentais, quando
comparados analiticamente com o modo coerente de reversao da magnetizagao, mostraram
certa divergéncia, essa diferenca advém da distancia de interacao entre os fios no arranjo,
que afeta diretamente a coercividade [65, 66]. Quando as distdncias entre os nanofios no
arranjo sao menores ou da ordem de seu didametro, as interacdbes magnetostaticas sao de
fundamental importancia nas propriedades magnéticas destes arranjos [26], a Figura 17,

mostra a coercividade obtida experimentalmente e analiticamente:

[ COHr T T T I T
w — Analytical R = 25 nm
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- " &
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] in il 40 120 130 150
8/ degree

Figura 17 — Dependéncia angular da coercividade medido experimentalmente e calculado
analiticamente para nanofios de niquel com didmetro de 50 nm.
Fonte: Lavin, 2009. (11)

Com as linhas no formato de quadrados e triangulos representando a coercividade

medida experimentalmente, ja as cheias exibindo a coercividade calculada analiticamente.

O modo curling é solugao possivel quando consideramos fios como sendo cadeias
de elipsoides, o modo de reversao é dado quando as projecoes da magnetizagao no plano
transverso ao eixo do fio sdo organizadas na forma de vortice [22, 15]. Dessa forma, havera
um aumento na energia de troca, porque os momentos magnéticos deixarao de ser paralelos,
consequentemente, havera uma diminui¢ao na contribuicdo magnetostatica, a competicao
entre essas energias determina o modo de reversao da magnetizagao do sistema, de maneira
que existe uma dimensao critica denominada didmetro de coeréncia (D.,.) que para fios

perfeitos (cilindros infinitos), é dado pela seguinte expressao [22] [15]:

A
Depe =731 —. 24
coe = 1.3 ”4M§ (2.43)

Para o niquel D.,. = 40 nm [67], quando temos valores acima desse didmetro a reversao
acionada é do tipo curling, ji para menores tem-se a coerente [15]. Quando temos amostras
com valores proximos ao diametro de coeréncia, a direcao da aplicacao do campo ¢é de suma
importancia no papel da reversao da magnetizagao, nesse caso o modo curling prevalece
quando o campo forma pequenos angulos com o eixo facil, ja quando configura, grandes

angulos o modo coerente domina [68].
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De acordo com Han et al. [68] os nanofios com didmetros menores que 30 nm
apresentam modo de reversao coerente, e didmetro variando entre 50 nm e 80 nm predomina
curling. Geralmente os resultados experimentais encontrados na literatura para dependéncia

angular da coercividade sdo interpretados usando o modelo de Stoner-Wohlfart [24].

No presente trabalho, o didmetro dos nanofios é de 30 nm e utilizamos e usamos o
modelo de Stoner-Wohlfarth por rotagao coerente para calculo da dependéncia angular da

coercividade, conforme proposto Han et al. [68] em seus estudos.

2.4.1 Modelo De Stoner-Wohlfarth

Os graos de particulas, dependendo do seu tamanho, apresentam comportamentos
magnéticos diferentes, em particular, exibem diferentes maneiras de reverter a magnetizacao
com a presenca de um campo magnético externo [33, 69, 70, 71]. Em graos de dominio
unico, o campo externo gira a magnetizagao e essa rotagao precisa deve a anisotropia
magnética [69], o modelo fisico mais elementar, e estudado nos processos de reversao da

magnetizacao, é o de Stoner-Wohlfarth [24], veja a Figura 18.

Figura 18 — Particula elipsoidal de dominio inico em um campo magnético H, mostrando
angulos e eixos definidos.
Fonte: Stoner, 1948. (14)

O modelo de Stoner-Wohlfarth [24] é usado para calcular a orientacao de equilibrio
da magnetizagao de um sistema ferromagnético, minimizando sua energia livre. Neste
modelo sao feitas algumas consideracoes importantes que sao: o material é formado
por particulas de monodominios que nao interagem, a magnetizacao é uniforme em todo
material, resultado de uma forte interacao de troca, capaz de manter os momentos paralelos
entre si, resultando em uma energia de troca inalterada durante o processo de reversao
[22]. Nesta descri¢ao, apenas termos de energia relacionados com anisotropia magnética e

a interacao com o campo externo sao relevantes para o problema.

Nesse modelo, a energia da particula sera dada pela competicao entre a contribuicao
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Zeeman e a anisotropia magnética, sendo escrita matematicamente da seguinte forma [72]:
Er = Ksin®0 — MgH cos (0 — ¢) + 2w M3 (N — Nj) sin® 6. (2.44)

Onde 0, é o angulo que a magnetizagao faz com o eixo de simetria da amostra, ¢ é o angulo
que o campo magnético externo faz com o respectivo eixo e K é a constante de anisotropia.
N, é a componente do tensor desmagnetizante na direcao perpendicular ao eixo e N
paralela ao eixo, é importante perceber na equacdo que para § = 0° a energia anisotrépica
é minima, para K > 0, dessa forma a magnetizacao selecionard uma orientacao para

minimizar a energia do sistema [72].

Podemos reescrever a equagao 2.4.1 [72], da seguinte maneira:
Er = K.psin®0 — MgH cos (0 — ¢). (2.45)
Com K. fs a constante de anisotropia efetiva, dada pela seguinte expressao [72]:

Koy = |[K +2rM3(NL — N))| sin®0. (2.46)

Tannous et al. [72] mostraram o comportamento da energia usando o modelo
de Stoner-Wohlfarth [24] em funcao do angulo 6, para o angulo de aplicacdo do campo
magnético constante, de valor ¢ = 30° e para véarios valores do campo magnético, veja a

Figura 19.

15

Energy vz angle 8 for variable field h =H/H and fixed ¢ = 30°
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Figura 19 — Variacao de energia para diferentes valores dos angulos 6 e diferentes valores
do campo magnético normalizado h.
Fonte: Tannous, 2008. (15)

Para obter a curva de histerese para este modelo, é necessario encontrar os minimos
para a energia do sistema descrito pela equacao 2.45, pois, em equilibrio a magnetizacao

apontard na diregdo de minimizacao da energia [22]. Ou seja, precisamos obter a primeira
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e segunda derivada da energia em relagao ao angulo 6, aplicando essa condi¢ao temos as

seguintes expressoes:

E
(;) = [2K.fsinfcosby + HMgsin (6 — ¢)] = 0. (2.47)
0=0o

O’FE

902 = [2Kc g cos 200 + HMs cos (6o — ¢)] > 0. (2.48)
=0
2K H

Para rescrever a equagao 2.45 de forma adimensional, é definido: Hx = Ry - —_—,
Mg Hyg

em que Hy é o campo de anisotropia e h o campo magnético reduzido [72].

Assim, as equagoes 2.47 e 2.48 ficam:

<8E> = [sin 0y cos Oy + hsin (g — ¢)] = 0. (2.49)
00 6—8,
2
<8§> = [cos 26y + hcos (6y — ¢)] > 0. (2.50)
00 6—8,

As equagoes 2.47 e 2.48 nao tém solugao analitica para valores arbitrarios de ¢,
exigindo o uso de métodos computacionais [15, 16], mas para os valores de ¢ igual a 0,

45" e 90° esse sistema possui uma solugdo analitica [72]:

Para o caso ¢ = 0, temos:

sin 6y (cos by + h) = 0. (2.51)

cos 26y + h cos 6y > 0. (2.52)

Concluimos da equagio 2.51, que 8y = 0°, 6y = 180°, 6y = arccos(—h), substituindo esses
valores na equacao 2.52 temos: Para 6, = 0°, temos: 1 + h > 0, logo: h > —1. Para
0y = 180°, temos: 1 — h > 0, logo : h > 1 Para 6, = arccos(—h), e lembrando a relagao
trigonométrica: cos (20p) = 2cos? 0y — 1 [51], temos: 2h* — h? — 1 > 0, logo h? > 1, ndo
condizendo ao limite da fung¢do cosseno, portanto §y = arccos(—h) nao é ponto de minimo.
Concluimos que 6y = 0° e 6y = 180° sdo pontos minimos, portanto a solucdo nao ¢ univoca,

mostrando a histerese magnética, nesse caso, o lago é quadrado, veja a Figura 4.

Apébs encontrar os valores de # que minimizam a energia, podemos observar o
comportamento da projecao da magnetizagdo ao longo do campo magnético [73], veja
equacao 2.54.

my = My _ cos (¢ — 0). (2.53)
Mg

0=0":h>-1,m =1;60=180":h<1,m =—L. (2.54)
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Para valores arbitrarios, a simulagdo micromagnética é usada para obter as curvas
de histerese [15, 74, 47], veja a Figura 4:

O modelo fisico proposto por Stoner-Wohlfarth é uma aproximagao simples para
particulas de monodominio com fraca interacao [24]. Nesse cenério, surgem mais teorias
que tentam solucionar o problema de reversao da magnetizacao e dos estados do equilibrio
do sistema, sendo de grande destaque a teoria micromagnética proposta por Brown. Onde
a magnetizacao ¢ definida como uma funcao da posicdo em materiais ferromagnéticos, a
minimizacao da energia ocorre através do calculo variacional, o que leva a um sistema de

equagoes nao lineares, chamadas expressoes de Brown [39, 22].

2.4.2 Modo de reversdo coerente para nanofios formados por cadeias de elipsoides

Ao estudar arranjos de nanofios magnéticos, uma grande questao que aparece na
literatura é sobre a importancia da microestrutura dos fios nas propriedades magnéticas
do sistema [5, 16]. Quando arranjos de nanofios sao estudados, as interpretagoes se tornam
mais complicadas devido as interagoes entre os fios que surgem, estudos por simulagoes
computacionais nao mostram expressoes analiticas que mostrem a dependéncia do campo
de anisotropia e de outras grandezas importantes com propriedades microestruturais
(75, 76, 77, 78].

Sellmyer et al. [79], mostraram a possibilidade da inversao da magnetizagao a partir
de modos localizados que surgem nas regioes onde existem defeitos estruturais e impurezas.
Wein chen et al. [80], propuseram que os fios do arranjo sao considerados como cadeias
de elipsoides, para explicar propriedades magnéticas de nanofios da liga F'e,Co_z). O
maior problema desse modelo é a exclusao do fator de empacotamento P, ou seja, ele
nao considera as interacoes entre os fios, que desempenham um papel fundamental nas

propriedades magnéticas [81, 82].

Han et al. em seus estudos sobre campo coercitivo, com a aplicacao do campo
magnético externo, por meio da reversao por modo curling, propuseram a seguinte expressao
para o campo anisotropia:

R2L

HA = 27TMS—6,37TMS?.

(2.55)

Onde M, é a magnetizagao de saturagdo, R é o raio dos fios, L é o comprimento dos fios e

d a menor distancia entre os fios no arranjo. Lembrando que o fator de empacotamento
21 R?

V3d?

Hy=27Mg[1 — X,P). (2.56)

no arranjo hexagonal, é: P = [5], o campo de anisotropia da equagao 2.55 pode ser

reescrito como [5]:

L
Sendo X, = 7 o grande problema da equacao 2.56 é que, para fios longos, o valor do

campo de anisotropia é negativo, contradizendo medidas feitas em experimentos [5]. Dessa
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forma, varios grupos tentaram explicar a dependéncia do campo de anisotropia com as

propriedades microestruturais dos fios [83, 84].

Para estudar o fator de empacotamento P nas propriedades magnéticas, Encinas-
Oropesa [17] comprovaram experimentalmente a seguinte expressiao para o campo de

anisotropia em uma abordagem de campo médio [5]:

Hy=2nMg[1 —3P]. (2.57)
A equacao 2.57 sugere que, para empacotamento P < ; a magnetizacao é paralela ao eixo
dos fio, enquanto que para P > il)) a magnetizacao é perpendicular ao eixo dos fio e para

1
P= 3 temos um valor critico para o qual a anisotropia é elimininada [17] [5] [15].

Neste trabalho, buscamos estudar as propriedades magnéticas de nanofios de niquel
composto por elipsoides. Assim, partindo de alternativas para uma expressao que relacione
as caracteristicas estruturais e morfolégicas de arranjos de nanofios com suas propriedades
magnéticas, a fim de enfatizar este trabalho, nesta secao sera reportado alguns trabalhos
importantes sobre nanofios magnéticos compostos por cadeias de elipsoides que estudem
sua microestrutura [22, 15, 5, 16, 21, 56].

Padroén [5], baseando-se no trabalho experimental de Encinas et al. [17], que mostra
que a dependéncia do campo de anisotropia para nanofios ferromagnéticos ¢ linear com
o fator P de empacotamento. Propos um modelo onde os fios sdo policristalinos, e finos,
para garantir que a estrutura interna esteja composta por arranjos de cristais alinhados
ao longo do eixo do fio, e esteja perto da configuracdo monodominio e o fato de serem

nanométricos, modificarem as propriedades destes nanofios [85, 86]. veja a Figura 20.

Nesse modelo Padrén [5], propds para o campo de anisotropia, a seguinte expressao

matematica:
Hy=21nM;[a— BP]. (2.58)

Sendo «, e 3, parametros obtidos a partir da microestrutura dos fios. Para determinar a
forma do parametro «, foi assumido que cada fio é uma cadeia de elipsoides ferromagné-
ticos moles (anisotropia magnetocristalina desprezivel), com volume V', encontrando-se

distanciados por uma distancia r de centro a centro.

Nesse modelo as energias predominantes foram: Zeeman, desmagnetizante, energia

de interacao dipolar entre graos. Dessa forma matematicamente sendo escrita como [5]:
ETotal = Ezee + EDes + EIDG- (259>

Na equagao 2.59, E,.. ¢ a energia zeeman, Fp., ¢ desmagnetizante e E;pg € a energia de

interacao entre elipsoides.

A Figura 10, faz uma boa representacdo do modelo de cadeia de elipséides, que

conformam um arranjo de nanofios.
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Figura 20 — (a) Imagem de microscopia eletronica mostrando elipticidade de graos; (b)
Imagem de campo claro demonstrando a policristanilidade e aleatoriedade no
fio; (c¢) Imagem de campo escuro mostrando a policristanilidade no fio.

Fonte: Meng, 2005. (16) Fonte: Sellmyer, 2001. (17)

Sendo H o campo magnético aplicado, M a magnetizacao, r a distancia de centro
a centro dos elipsoides, 0y e 6, respectivamente os dngulos de aplicacao do campo, e da

magnetizagao.

Nesse modelo, para uma cadeia de n elipsoides a expressao matematOica para a

energia, pode ser escrita como:
2

m

Urotal = n—5 Kn |1 — 3 cos? (9] + 2mnmM, {NL — NII] sin? @ — nmH cos (6 — 0) . (2.60)
r

Sendo N, N, respectivamente as componentes perpendiculares e paralelas do tensor

desmagnetizante, n é o numero de elipsoides no fio, K,, é um termo de soma, que surge da

interacao de elipsoides na cadeia e pode ser escrito como na equacao 2.25, veja Figura.

Entao com o objetivo de determinar o parametro S da equagao, foi usado o critério
de Encinas-Oropesa [17] que considera que para o fator de empacotamento P = -, o
campo de anisotropia nulo. Ou seja, H4 = 0, dessa forma a anisotropia eliminada, entao

Padrén [5] chegou as seguintes equagoes:

H M, sin?0
Urotal = % — MH cos (0 — 0y). (2.61)
Ha = 27Mp, [1—3P). (2.62)

VK,
o= "3 [1-3N)]. (2.63)
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As equagbes: 2.61, 2.62, 2.63 sao uma tentativa de relacionar propriedades microes-

truturais com as magnéticas de arranjos de nanofios [5].

Padroén [5] para comprovar as equagoes: 2.61, 2.62, 2.63, fez a andlise de alguns
limites, como: o caso de cilindros continuos e infinitos, a cadeia contém apenas um elipsoide
(n=1),e K, =0, donde us = 1, sendo dessa forma o campo de anisotropia correspondente

a proposta do modelo de Encinas-Oropesa [17], dado na equagao 2.57.

Para um arranjo de nanofios empacotados hexagonalmente com distancia d entre
os fios, e didmetro D, Padron [5] para analisar a veracidade de seu modelo com pardmetros

reais dos fios calculou o valor de P, e obteve a seguinte expressao:

1 Hy
P=—-11———]. 2.64
3 [ 27T,usMS] ( )

Ramos et al. [87], estudaram medidas de microscopia eletronica de varredura em
emu
arranjos de nanofios de niquel, com magnetizacao de saturacao M, = 485 (3>, e
cm
obtiveram para didmetro dos fios, os seguintes valores: 35 nm , 55 nm e distancia entre fios
21 R?

V3d?

onde R é o raio do poro, e d é a distancia entre poro, centro a centro. Chegaram aos

= 110 nm. Usando a expressao experimental para o fator de empacotamento: P =

seguintes valores: para D = 35 nm ; P = 0.09 e D = 55 nm ; P = 0.22. Se usarmos a
equagao 2.64, proposta por Padron [5], chegamos aos seguintes valores: P = 0.08 ; D = 35

nm e P = 0.24 ; D = 55 nm, valores bem préximos dos medidos experimentalmente.

Holanda [16] Em seu estudo sobre modo coerente de reversao da magnetizacao
em arranjos de nanofios metalicos, considerando nanofios policristalinos como cadeias de
elipsoides, obteve o campo de anisotropia através da variagao angular da coercividade e
remanéncia. Também propos uma expressao analitica para a constante de anisotropia de

superficie através de parametros microestruturais.

No modelo proposto por Holanda [16] a energia total do sistema para um nanofio é
dada pelas contribui¢oes individuais das energias de: Zeeman, desmagnetizante, interacao

dipolar entre graos e entre fios, sendo a expressao matematica escrita:

3V.K, K\ .
Er = le; ( s (1—3N)) + 7er§> sin?(¢ + 0y) — MsH cos ¢| Viio.  (2.65)

A equagao 2.65, em termos da densidade de energia, fica escrita como: [16]:

VLK,

s

K
Urfio = TM3 ( + (1 =3N)) + ! ) sin?(¢ + 0) — MgH cos ¢. (2.66)

2
Mg

Onde Mg ¢ a magnetizacao de saturacao, r é a distancia entre centro a centro, Ny é o

fator desmagnetizante da amostra ao longo do eixo da cadeia dos elipsoides.
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Considerando a amostra como um arranjo de nanofios, a densidade de energia pode

ser escrita pela seguinte expressao: [16]:

3V.K,,
s

K
Upr = M2 ( +(1=3N)) + - 3P> sin?(¢ + 0g) — MsH cos¢.  (2.67)

2
TM5§

Reescrevendo a equacao 7?7 de forma admensional, temos [16]:

1
<=3 sin(¢ + 6) — ( cos ¢. (2.68)
U H K.pe
=——,(=—,eH, = 24|.
Com ¢ Kefe,( HA’e A Mg [24]
Com isso o campo de anisotropia da amostra é dado por [16]:
Ky 3V.K,

Hy=2nMZ |1 3( - "—N—P> : 2.69
A T S[ * TM3 * w3 I ( )

Por fim usando o modelo de Stoner- Wohlfart [24], Holanda [16] sugeriu a seguinte expressao

para o campo de anisotropia em termos da nucleagao [16]:

Hy = —H, (cos* 0z + sin?* 0 ) . (2.70)
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3 RESULTADOS

Varios trabalhos tedricos e experimentais mostram resultados sobre propriedades
magnéticas em arranjos de nanofios para diferentes geometrias [81]. A maioria dos estudos
magnéticos sao dedicados a obtencao de curvas de histerese para diferentes temperaturas
e campos [88, 89]. Alguns trabalhos usando simulagdo micromagnética mostram que as
formas dos cristais nos fios sdo decisivas na obtenc¢do de curvas de coercividade para
diferentes angulos aplicado [47, 90]. Oropesa et al. usando dedugbes experimentais e
analiticas mostraram efeitos de interacoes dipolares em matrizes cilindricas de nanofios
em membrana de alumina com ordenacao hexagonal [17], diversos trabalhos mostram que
nanofios depositados dentro dos poros de Al;O3 sao policristalinos [5, 16, 21], veja Figura
21. Com tantos trabalhos relatados na literatura, ainda nao ha uma expressao analitica

para descrever o comportamento magnético desses arranjos [85, 47, 85, 47].

raak=

Figura 21 — Imagem de TEM mostrando os graos cristalinos de nanofios de niquel.
Fonte: Holanda, 2014. (3)

Neste capitulo descreveremos de forma sucinta o estudo de arranjos extensos de
nanofios de niquel em ordenamento hexagonal. Para tanto, foi proposto um modelo analitico,
que permitiu calcular através de expressoes matematicas grandezas como: coercividade,
campo de ressonancia, assim como um tratamento estabelecido do campo de anisotropia

do sistema, através de parametros microestruturais.

Assim como este capitulo apresenta resultados e discussoes sobre o comportamento
do campo de anisotropia, dependéncia angular da coercividade, e campo de ressonancia,
com calculos feitos a partir de equagoes envolvendo a microestrutura e a geometria dos

fios de niquel.

Neste modelo, entendemos os nanofios de niquel como um conjunto de cadeias
de elipsoides de revolugao com um semi-eixo menor de valor a = 15 nm e um semi-eixo
longitudinal ¢ = ea com diferentes proporgoes: € = 1,2,4,8,16,32. Trés valores foram

considerados para a distancias entre os fios nas cadeias que sao d = 55 nm, 60 nm e 65
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nm. Com o uso do modelo de Stoner-Wohlfarth e do critério de Encinas-Oropesa obtemos

0s nossos resultados.

3.1 Descricao do modelo

Para o estudo, assume arranjos extensos de nanofios de niquel dispostos hexago-
nalmente com distancia entre os fios: d = 55 nm, 60 nm e 65 nm, conforme mostra a

figura 22. Os fios sao formados por elipsoides alinhados com um semi-eixo transversal com

a) b)

® &) ®

© | : . . .
|
|
|
|

Figura 22 — a) Duas cadeias de elipsoides, b) Corte transversal mostrando a visdo superior
de nanofios 2D com ordenacgao hexagonal, feita pelo autor.

valor @ = 15 nm e um semi-eixo paralelo aos elipsoides ¢ = ca com diferentes proporgoes:
e=1,2,4,8,16, 32, assumindo assim os seguintes valores: 15 nm, 30 nm, 60 nm , 120 nm ,

240 nm e 480 nm, com distancia centro a centro entre elipsoides sendo: r = 2¢ = 2¢a.

Neste modelo, a energia magnética do sistema pode ser escrita como [5]:

2

E = nm—3Kn 1 — 3cos? 0| + 2nrnmM, [NL - NH} sin? @ —nmH cos (0 — 0) + Eqip- (3.1)
r

Sendo K, um termo de soma que surge devido as interagoes entre dipolos, descrito pela

3
cm
magnetizacao de saturacao para o niquel. Com NN, V|, respectivamente, as componentes

equacao 2.25, com convergéncia uniforme para: K, — 1.2, com M, = 485 (emu> a

perpendiculares e paralelas do tensor de desmagnetizacao, satisfazendo a seguinte relacao

N+ 2N, =4n, [5] e E4;, a contribuicdo energética devido a interagao entre os fios [21].
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A componente N do tensor de forma pode ser escrita como funcao da relagao de

aspecto da seguinte forma, conforme mostra as equacoes 3.2, 3.3 [24]

oo T -
N = —Z " arccose — 1 ,e> 1. (3.2)
e” Ve -1 |
47 | € ]
Ny = = _1 — ﬁarccose_ e < L. (3.3)

Apés algumas manipulacoes podemos escrever a densidade de energia magnética, conforme

mostra a equagao 3.4.

VK, 1 .
53 T3 (1- 3NII)} sin® @ — M H cos (0 = 0u) + faip- (3.4)

f:27rM32{

Uma tentativa neste trabalho é usar a proposta por Padrén [5], que descreve o campo

de anisotropia da seguinte forma Hy = 27nM; [ — BP], para a interacao entre os fios
H M, sin?(0
no arranjo. Lembrando que no modelo de Encinas-Oropesa [17], faip, = A—() e

Hy =27 M;[1 — 3P], dessa forma podemos reescrever a equacao 3.4 da seguinte maneira

[5:
3VK, 1 Bl e
5 (13N - QP] sin?0 — M,H cos (0 — 0).  (3.5)

f:27er[

Sendo P o fator de empacotamento volumétrico fornecido pela seguinte expressao: P =

2ma? . . : .
—=—, em que a ¢é o raio dos elipsoides, e d a distancia centro a centro [16], e § um

)
V3d?
parametro que esta relacionado com as interagoes entre os fios no arranjo. Para determinar
o parametro (3, usamos o critério de aproximagao proposto por Encinas-Oropesa [17].
Quando P = 3 o campo de anisotropia H4 = 0. Usando essa abordagem, chegamos as

seguintes expressoes:

H M, sin?
f= A;me — M,H cos (6 — 0g). (3.6)
Hy =2nMgus[1 — 3P]. (3.7)
VK,
e =" [1-3N)]. (3.8)

Essas equagoes sao uma maneira de relacionar a microestrutura do arranjo com suas
propriedades magnéticas, como veremos neste trabalho, na equagao 3.8 o parametro p,
representa a contribuicao microestrutural das cadeias de elipsoides para a densidade de

energia magnética.

Todos os calculos realizados foram obtidos a partir das propriedades microestrutu-
rais do sistema, bem como de sua geometria, para isso, foi utilizado o uso das equagoes:
3.6, 3.7, 3.8.
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3.2 Calculo do campo de anisotropia

Para o calculo do campo de anisotropia, usaremos a equacgao 3.7, que é uma
expressao que depende da geometria e microestrutura dos fios, ou seja, estd equacao tem
dependéncia com o fator de empacotamento, bem como da relacao de aspecto do elipsoide.

Para calcular o fator de empacotamento (P) que aparece na expressao 3.8, usaremos a
27a’

V3d?

expressao proposta experimentalmente por Encinas-Oropesa [17]: P =

3.2.1 Resultados para o campo de anisotropia

Com isso montamos a tabela 1, com os respectivos valores de P, para diferentes

distancias entre os fios, com o valor do raio constante.

d (nm) P
95 0.269821
60 0.226725
65 0.193186

Tabela 1 — Valores obtidos para P, com a variacao da distancia entre os fios utilizando o
modelo experimental de Encinas-Oropesa.

O problema que surge e, como ja foi dito anteriormente, é que o campo de anisotropia
descrito matematicamente pela equacao 3.7, tem dependéncia com a relagao de aspecto,
que ¢ descrita pela equacao 3.8. Portanto, temos dois parametros dos quais a anisotropia
depende, e para o raio de aspecto, € = 2, com base na equacao 3.7, construimos a

tabela a seguir 2, para entender melhor o comportamento da anisotropia com o fator de

empacotamento.
HA (Oe) P
806 0.193186
613 0.226725
365 0.269821

Tabela 2 — Valores do campo de anisotropia, para diferentes valores do fator de empacota-
mento P, com o raio de aspecto fixo, ¢ = 2.

A partir da tabela 2, vemos que nossa proposta esta de acordo com o modelo
experimental de Encinas-Oropesa [17], o campo de anisotropia é linear com o fator de

empacotamento.

O que podemos observar nesse estudo é que o campo de anisotropia cresce com o
aumento do raio de aspecto do elipsoide, como mostra as equacoes: 3.7, 3.7, no entanto,
a partir do valor € > 16, o tensor de forma descrito conforme a equacao 3.3 é da ordem

de 1072, Assim, o fator de empacotamento para esses valores tem mais importancia
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para o calculo do campo de anisotropia. Conforme mostrado na tabela 3, para o valor

de P = 0.193186, temos a relagdo da anisotropia e o raio de aspecto. Nosso estudo do

HA (Oe) 9
806 2
1039 4
1247 16

Tabela 3 — Valores do campo de anisotropia, para diferentes valores do raio de aspecto,
para o fator de empacotamento fixo, P = 0.193186.

campo de anisotropia com as relagoes microestruturais esta de acordo com os resultados
experimentais e tedricos, que mostram grande sensibilidade dos valores da anisotropia com

as diferentes microestruturas dos fios e a forma de seus cristais [5].

Finalmente, construimos trés graficos do comportamento da anisotropia em funcao

de €, para a distancia entre os fios fixa, em cada grafico, veja a Figura 23.

—O0—d =65 nm
1500 - —*%—d =60nm ]
r —O0—d=155nm
1200 | 0
2 L -
. i X ol
- 900 / /X
o X
600 fK R o7
L o
O/
300 O N | 2 | N | 2 1 N 1 2 1 N 1 2 1
0 4 8 12 16 20 24 28 32

Figura 23 — Dependéncia do campo de anisotropia em funcao de e, para diferentes distan-
cias entre os fios, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm, Figura feita pelo autor.

3.3 Calculo do campo de coercividade

Para o calculo do campo coercitivo (H¢), consideramos o numero de elipsoides
n = 500, de modo que K,, — 1.2. Procedemos da seguinte forma: usando a equagao 3.7,

calculamos o campo de anisotropia (H,4), para diferentes distancias entre os fios, d = 55
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nm, 60 nm , 65 nm, e para diferentes relagoes de aspecto através da equacao 3.8. Com os
respectivos valores de anisotropia, podemos calcular o campo coercitivo (H¢), de acordo
com o modelo de Stoner-Wohlfarth, usando a seguinte equagao:

Hiv1—t2+t4

Hy(0n) = o ire (3.9)

Sendo t = vtanf, Hy o campo de nucleacio e H4 o campo de anisotropia. Para calcular

a coercividade entre 0° < # > 90°, usando o modo coerente, temos a seguinte expressao:
0
4 (3.10)
2

Usando as equagoes: 3.9, 3.10, com os valores encontrados para H 4, podemos estudar a

dependéncia angular da coercividade.

3.3.1 Resultado do campo de coercividade

Para o céalculo da coercividade usaremos as equagoes 3.9, 3.10, que é uma expressao
que depende do valor do campo de anisotropia, portanto depende dos parametros microes-
truturais. Para ¢ = 2, 0y = 0, podemos calcular o campo coercitivo para diferente fatores

de empacotamento (P), conforme mostrado na tabela 4. A partir da tabela 4, podemos

HC (Oe) P
403 0.193186
306.5 0.226725
182.5 0.269821

Tabela 4 — Valores do campo coercitivo, para diferentes valores do fator de empacotamento,
com o raio de aspecto fixo, ¢ =2, e g = 0.

concluir que nossos resultados sao tipicos de reversao coerente de momentos magnéticos.
Onde para 6y = 0 temos os maximos de H¢, que sao respectivamente: 403 (Oe), 306.5
(Oe) e 182.5 (Oe). Com fatores de empacotamento préximos a —, o campo de anisotropia

é zero e, de acordo com o modelo de Stoner-Wohlfarth [91], Ho = 0, veja figura 24.

Para ¢ = 4, ¢ = 16, para valores diferentes do fator de empacotamento. Pode-se
estudar a dependéncia angular da coercividade, e sua dependéncia com a geometria e
a microestrutura dos fios, e obter resultados significativos, quando comparados com a

literatura, veja as figuras: 31 e 26

Analisando os gréaficos 24, 31 e 26, obtidos com o nosso estudo para o campo de
anisotropia. Podemos observar que, a medida que ¢ cresce, os valores obtidos para o campo
em Oy = 0 sdo mais altos devido aos efeitos de auto-desmagnetizacio. Para 0° < 0y < 45°,

vemos uma variagao maior para He a medida que € cresce.
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Figura 24 — Dependéncia angular da coercividade para ¢ = 2, e diferentes distancias entre

os fios, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm, Figura feita pelo autor.
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Figura 25 — Dependéncia angular da coercividade para € = 4, e diferentes distancias entre

os fios, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm, Figura feita pelo autor.
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Figura 26 — Dependéncia angular da coercividade para ¢ = 16, e diferentes distancias entre
os fios, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm, Figura feita pelo autor.

Para ¢ = 16, as diferencas no campo de coercividade sao mais evidentes, para
respectivos fatores de empacotamento (P). Resultados usando simulagao micromagnética

[92], em arranjos hexagonais, apresentam boa correspondéncia com os nossos valores.

Finalmente, é importante dizer que arranjos compostos por cadeias de elipsoides
nao exibem o mesmo comportamento que nanofios. Os resultados presentes aqui sao muito

importante para o modo de reversao coerente.

3.4 Calculo do campo de ressonancia ferromagnética

Para o calculo do campo de ressonéncia (Hp), consideramos o nimero de elipsoides
n = 500, de modo que K,, — 1.2. Procedemos da seguinte forma, usando a equacao 3.7,
calculamos o campo de anisotropia (H,4), para diferentes distancias entre os fios, d = 55
nm, 60 nm , 65 nm, e para diferentes relagoes de aspecto através da equagao 3.8. Com
os respectivos valores de anisotropia, podemos calcular o campo de ressonancia (Hg), a
partir da solugdo das equacoes de Landau e Lifshitz sem amortecimento magnético, ou

seja, um sistema em ressonancia, veja a equagao 4.6, [93, 94]:

<:}> = (HA cos?(0) + Hp cos(f) — QH)) (Hacos(20) + Hrcos(0 — 0g)) . (3.11)

HA sm(29) + 2HR sin(0 — QH) = 0. (312)
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Usando as equagoes: 4.6, 4.5 combinadas, com os resultados encontrados para H 4, podemos

calcular a dependéncia angular do campo de ressonancia.

3.4.1 Resultado do campo de ressonancia ferromagnética

Usando os valores obtidos para o campo de anisotropia anteriormente, podemos
calcular o campo de ressonéancia (Hpg), através das equagdes: 4.6 e 4.5. Para o estudo de
sua dependéncia angular, variando os respectivos parametros microestruturais, com isso
obtemos trés curvas, que mostram como a distancia entre os fios, e a relacao de aspecto

foram importantes neste trabalho.

A curva 35, mostra a dependéncia angular do campo (Hg). Seu perfil é semelhante
aos resultados experimentais reportados por Encinas- Oropesa [17], para arranjos de
nanofios, e mostra o eixo dificil na diregao perpendicular. Também mostra dois minimos,
para O = 0°, Oy = 180°, consequéncia do eixo ficil nestas direcoes. Comparando
€ = 2,4,16, ha uma reducao na diferenca entre maximos e minimos, uma consequéncia

direta da diminui¢cao do campo de anisotropia com e.

4‘0 X 1 1 1 1 1
m =2 ﬂ a) [
3,5 1 ® =4 -
A =16 d=65nm
- a2 L
T 30 j‘ l’; -
Q An
< | o por i
14 'S _]
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T T T T T T T
50 100 150 200 250

Figura 27 — Dependéncia angular para o campo de ressonancia para diferentes situagoes
geométricas, isto é, € = 2,4, 16 e distancia entre os fios, d = 65 nm, Figura
feita pelo autor.

A curva 28, mostra a dependéncia angular do campo (Hpg), para diferentes valores
de e =2,4,16 e d = 60 nm. Comparando € = 2,4, 16, hd uma reducao na diferenca entre

maximos e minimos, consequéncia direta da diminuicao do campo de anisotropia com e.
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Figura 28 — Dependéncia angular para o campo de ressonancia para diferentes situacoes
geométricas, isto é, € = 2,4, 16 e distancia entre os fios, d = 60 nm, Figura
feita pelo autor.

A curva 29, mostra a dependéncia angular do campo (Hpg), para diferentes valores
de e =2,4,16 e d = 55 nm. Comparando € = 2,4, 16, hd uma reducao na diferencga entre

maximos e minimos, consequéncia direta da diminuicgao.

Podemos ver, que de acordo com as figuras: 35, 28, 29, é que a medida que a distancia
diminui, as curvas sdo menores, para ¢ = 2,4, 16, isto é, o fator de empacotamento (P)

influéncia na interacao dipolar entre as cadeias.

Os resultados aqui apresentados sao um célculo direto do campo de ressonancia
para um arranjo hexagonal de cadeias paralelas constituidas por elipsoides. O calculo
direto foi baseado no pressuposto de que o modelo Encinas Oropesas [17] é preservado
para essa situacao. A proposta é importante para calcular o campo de ressonancia em

arranjos estendidas de objetos nanométricos ferromagnéticos.
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Figura 29 — Dependéncia angular para o campo de ressonancia para diferentes situagoes
geométricas, isto é, € = 2,4, 16 e distancia entre os fios, d = 55 nm, Figura
feita pelo autor.
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4 DISCUSSAO

Tendo em conta que parametros geométricos dos nanofios, sejam eles a distancia
que os separa, o didmetro e a forma afetam as propriedades magnéticas dos arranjos. O
objetivo desse capitulo é expor as propriedades magnéticas obtidas neste trabalho tais,
como: coercividade e campo de ressonancia ferromagnética e comparar com trabalhos em

situagoes fisicas semelhantes, reportados na literatura.

4.1 Dependéncia angular da coercividade

Holanda et.al [47] mostraram curvas para a coercividade usando simula¢ao mi-
cromagnética, baseando-se em resultados experimentais para a estrutura dos nanofios

policristalinos, veja figura 30.

[ leD65 W |
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Figura 30 — Dependéncia angular para campo coercitivo calculado por simulacao micro-
magnética, utilizando Nmag. Para a distancia de 65 nm, a dependéncia esta
de acordo com o modo coerente para a reversao em nanofios.

Fonte: Fuentes, 2017. (18)

No presente trabalho, assumimos em nossos modelos a reversao dos momentos
ocorrendo de forma coerente e os efeitos dipolares sao de acordo com o niimero de elipsdides
formando uma cadeia de nanofios. Além disso, a distancia fio a fio é um parametro muito
importante, porque para alguns nanémetros é fundamental para os efeitos dipolares. A
proposta mencionada teve uma expressao analitica que descreve o comportamento angular

da energia livre para arranjo hexagonal de nanofios.



Capitulo 4. DISCUSSAO 54

Embora nossas curvas, calculadas a partir desta alternativa, se aproximem do
modelo de rotacao coerente. As curvas obtidas aqui reproduzem apenas parcialmente os
dados experimentais, portanto, questiona-se qual a real importancia da microestrutura no
processo de reversao. Uma alternativa para melhor compreender os nanofios fabricados é
utilizar a simulagao micromagnética como ferramenta para resolver as equagdes LLG que

governam este sistema magnético, e entao verificar as solugoes.

O que podemos observar na figura 30 é que para a curva com a distancia de 65
nm entre os fios, temos um grande salto com relacao a curva com a distancia de 40 nm e
pequenos angulos diminuindo a distdncia entre os fios. E a curva com distancia de 65 nm

entre os fios mostra o formato semelhante ao de reversdo coerente.

Dessa forma podemos comparar o nosso resultado das curvas que obtemos, veja

figura 31.
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Figura 31 — Dependéncia angular da coercividade para ¢ = 4, e diferentes distancias entre
os fios, d = 55 nm, 60 nm, 65 nm, Figura feita pelo autor.

Observando as curvas para a dependéncia angular da coercividade feitas usando
simulagdo micromagnética [47], e as curvas feitas no presente trabalho, concluimos que a
microestrutura real é um aspecto fundamental a ser incluido nos modelos de propriedades
magnéticas. Assim, a microestrutura desempenha um papel fundamental na resposta dos

nanofios magnéticos.
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4.2 Dependéncia angular do campo de ressonancia ferromagnética

Medidas de ressonancia ferromagnética tém sido usadas para investigar a anisotropia
em arranjos de nanofios [5]. Para melhor introduzir este este assunto fagamos uma breve
analise do tratamento normalmente seguido. A equagao de movimento que determina o
comportamento da magnetizacao sem amortecimento é:

—

M L
ddt = —yMXH, (4.1)

Sendo v o fator giromagnético.

Como ja previsto, arranjos de nanofios ferromagnéticos mostram anisotropia mag-

nética uniaxial, com campo efetivo HA, desta forma com o campo externo aplicado em
s ) . .

Oy = 5 ©com os fios orientados como representado na Figura 32, teremos para a energia

a seguinte expressao:

MH
E = A

{Sin2 0 sin?(¢) + cos? 9} — MH sinfcos (¢ — ¢p). (4.2)

¢ v

Figura 32 — Configuracao de eixos em relacao a amostra para calculo de freqiiéncia de
FMR.
Fonte: Padrén, 2009 (9)

O equilibrio do sistema em relacao as coordenadas angulares implica a condic¢ao

necessaria: M
Ey = — 5 A cos?(¢) sin(26) — M H cos 6 cos (¢ — ¢rr). (4.3)
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MH
E, = 5 A sin?(#) sin

—~

2¢) + M Hsinfsin (¢ — ¢n). (4.4)

9

e a partir destas expressoes e para 0y = —, obtemos para o equilibrio:

N DN

H 4 sin(20) + 2Hg sin(0 — 0y) = 0. (4.5)

Utilizando as equacgoes 4.2, 4.3, 4.4 a freqiiéncia de FMR para arranjos de nanofios sera

dada pela seguinte expressao:

2
<:j> = (HA cos®(6) + Hg cos(f — QH)) (H4cos(20) + Hgcos(0 — 0g)) . (4.6)

O maior problema é determinar experimentalmente o campo de anisotropia, H s
para arranjos de nanofios ferromagnéticos e relaciona-lo com a microestrutura destes
sistemas, aqui determinamos a anisotropia a partir de equagoes, em funcao de parametros
microestruturais, e depois calculamos o campo de ressonancia ferromagnética. A maioria
dos trabalhos [5], determinam experimentalmente o campo de ressonéncia ferromagnética,
e depois calculam o campo de anisotropia. Como foi visto neste trabalho H, ¢é linear com

o fator de empacotamento P dos fios no arranjo.

A Figura 33 mostra as curvas de FMR tipicas para um arranjo de nanofios. Neste
caso mostramos as medidas realizadas em um arranjo de fios de niquel com o campo
magnético aplicado paralelo e perpendicular aos fios. Observa-se nesta figura que, quando
o campo externo é paralelo ao fio, o campo de ressonancia é menor do que no caso em que

o campo externo é perpendicular aos fios.

120 T T T T T T T

100

80

a0 - E

Resposta de absorgdo ferromagnetica (u. a.)

HikOe)

Figura 3-15 Medida de FMR de arranjo de nanofios de niguel (amostra Ni20cTT3).

Figura 33 — Medida de FMR de arranjo de nanofios de niquel (amostra Ni20cTT5).
Fonte: Padrén, 2009. (9)



Capitulo 4. DISCUSSAO 57

Padrén [5] em seu trabalho mostrou experimentalmente curvas de ressonancia

ferromagnética, veja Figura 34.
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Figura 34 — Dependéncia angular de Hg para arranjo de nanofios de niquel (circulos
cheios, amostra Sem tratamento Ni20cST e circulos vazios, amostra tratada
termicamente Ni20cTT5) .

Fonte: Padrén, 2009. (9)

Na Figura 34 observa a dependéncia do campo de ressonancia, Hz com o angulo

de aplicagdo do campo externo (em relagao ao eixo de simetria dos fios).

As anadlises realizadas por difracdo de Raios-X em arranjos de nanofios se torna
complicada por dois aspectos. O primeiro é a pouca quantidade de material, resultando num
sinal muito fraco no padrao de difra¢ao. O segundo é que, os picos caracteristicos da alumina
sao muito pronunciados e se encontram em posi¢oes proximas aos do niquel. Desta forma
o nosso modelo aqui descrito, pode ser utilizado nas medidas de microscopia eletronica
de transmissao para a obtencao do tamanho dos graos em nanofios ferromagnéticos. Isto
se resume a medir a dependéncia angular do campo de ressonancia ferromagnética e
determinar por microscopia de varredura as caracteristicas das membranas utilizadas na

fabricagao dos fios.

Dessa forma, ao comparar nossas curvas de ressonancia ferromagnética feita através
do modelo de cadeia de elipsoide com as curvas feitas experimentalmente, vemos que as
curvas mostram caracteristicas bastantes peculiares de sistema de anisotropia uniaxial,

veja Figuras, 35 e 36.

E claro que é sempre bom utilizar primeiros principios para descrever as interacoes
entre os fios no arranjo substituindo a aproximacao de campo médio, utilizada no presente
trabalho.
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Figura 35 — Dependéncia angular para o campo de ressonancia para diferentes situagoes
geométricas, isto é, ¢ = 2,4, 16 e distancia entre os fios, d = 65 nm e P =
0.193186, Figura feita pelo autor.
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Figura 36 — Dependéncia angular do campo de ressonancia para arranjo de fios de niquel
amostra Ni20b com didmetro de fios de 25 nm e P = 0.20.
Fonte: Padrén, 2009. (9)
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5 CONCLUSAO E PERSPECTIVAS

O trabalho realizado objetivou estudar a influéncia da geometria e da microestrutura,
nas propriedades magnéticas de arranjos de nanofios de niquel, entendidos como cadeias de
elipsoides. Para isso, estudamos o campo de anisotropia em fungao de sua microestrutura
e geometria, que no estudo aqui foram as relagbes de aspecto e as distancias entre os fios,
utilizando o critério de Encinas-Oropesa para aproximacao de campo médio, e a partir
disto encontramos diversos valores para a anisotropia do arranjo. Apos calcular e analisar
o campo de anisotropia, podemos estudar os campos de ressonancia ferromagnética e
coercitivo. Podemos ver que as combinacoes dos parametros geométricos estudados aqui

influenciaram bastante os respectivos campos.

Em conclusao, o Modelo de Stoner-Wohlfart foi usado combinado com resultados
analiticos e experimentais, afim de determinar a dependéncia angular da coercividade.
A importancia da relacao de aspecto nos valores da coercividade é evidente nos valores
obtidos, nos graficos podemos ver isso. Onde o nosso maior desafio sdo as interagoes entre

fios que surge no trabalho, e os resultados aqui sdo uma alternativa.

Para o campo de ressonancia ferromagnética, usaremos a condi¢ao proposta por
Encinas-Oropesa, os resultados estdao de acordo com a previsao fisica para a geometria
adequada. Os resultados deste trabalho sao de suma importancia para o calculo em outros

arranjos baseados em resultados experimentais.

Para trabalhos futuros, podemos analisar nanofios de niquel para outras geome-
trias e outros modos de reversao magnética, além da coerente. Como outros nanofios

ferromagnéticos.
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