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RESUMO

OLIVEIRA, Gabriel Alves, M.Sc., Universidade Federal de Vigosa, julho de 2023. Um
estudo sobre bicamadas retangulares de gelo de spin arti cial . Orientador: Winder
Alexander de Moura-Melo.

Nesse trabalho, estudamos os efeitos do desvio de uma geometria quadrada em uma
bicamada retangular de gelo de spin arti cial (BRASI). Especi camente, investigaremos
como sistemas com parametro de rede diferentes se comportam e como eles se
diferenciam do caso quadrado. Para isso, simulamos trés con guracbes com proporcao
entre lados = a=b= 2, 3,e 4. Os resultados obtidos mostram que as interacdes
possuem duas partes: uma polinomial, do tipo Ah® (onde A e B s&o constantes) e uma
exponencial do tipo Ce”" (onde C e D séo constantes). Tal comportamento sugere
gue, ao nos distanciarmos da geometria quadrada, os monopolos residuais presentes
nos vertices dessa rede passam a contribuir cada vez mais fortemente na energia de
interacdo do sistema. Mostramos também que, ao alcancarmos uma rede retangular
com parametro de rede > P 3, 0 potencial se torna quase insensivel a variacdes desse
parametro. Por m, estudamos qual o efeito na energia de interacao de incluirmos
rotacdes entre as monocamadas do sistema. Encontramos que, para cada parametro
de rede, é possivel obtermos dois valores de minimo de energia, mostrando entao
possiveis angulos com forte estabilidade que podem ser explorados para aplicacdes
magnetrénicas utilizando tais sistemas.

Palavras-chave : Gelo de spin. Simulagdo magnética. Sistemas frustrados.



ABSTRACT

OLIVEIRA, Gabriel Alves, M.Sc., Universidade Federal de Vigcosa, July, 2023. A study
on bilayered rectangular arti cial spin ice . Adviser: Winder Alexander de Moura-
Melo.

Here, we study a rectangular bilayer arti cial spin ice (BRASI). Namely, we shall
investigate how its underlying geometry alters the results obtained for the square case.
For such, we simulate three con gurations with aspect ratios = a=b= "2, 3, and

4. The obtained results show that the interactions are composed by two parts: a
polynomial one, with Ah® (where A and B are constants) and a exponential one, with
CePh (where C and D are constants). Such behaviour sugests that, as we go further
away from the square geometry, the residual monopoles present in each vertex of this
lattice contribute more strongly on the interaction energy of the system. We also show
that, as we reach a rectangular lattice with aspect ratio > 3, the potential becomes
almost insensible to variations on such parameter. Lastly, we study what are the effects
on the interaction energy from including rotation between the monolayers of our system.
We nd that, for each aspect ratio investigated, there are two minima in the energy,
implying possible angles with strong stability which can be exploited for magnetronic
aplications using such systems.

Keywords : Spin Ice. Magnetic simulations. Frustrated systems.
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1 INTRODUCAO

O tema de materiais magneéticos frustrados tem recebido cada vez mais aten-
cao, tanto do ponto de vista tedrico quanto experimental. Isso, por conta da grande
variedade de fenbmenos emergentes que esses sistemas apresentam, fornecendo
um terreno fértil para a reproducéo de particulas fora do modelo padréao, quase como
um "laboratério de particulas" [1-6]. Esses fendbmenos também s&o responséaveis por
comportamentos eletromagnéticos de alto interesse para dispositivos tecnolégicos de
ponta, tais quais memristores [7], portas l6gicas [8] e até mesmo spintrdnica [9, 10].

Dentre esses, 0 sistema que possivelmente mais recebeu atencao nos ultimos
anos séo os gelos de spin. Devido ao avanco de técnicas litogra cas [ 11], a facilidade
de reproducédo desses objetos fez com que as especulacdes tedricas, tais quais mo-
nopolos magnéticos emergentes [6], pudessem ser estudados experimentalmente e
o0 comportamento real dos mesmos fosse posto a prova. Uma grande vantagem que
esses sistemas magnéticos tem sobre o0s outros estudados anteriormente € a facilidade
de manipulacdo de propriedades termodinamicas via mudanca de geometria, como
seréa desenvolvido mais adiante no trabalho.

Nesse panorama, algumas geometrias de grande importancia sao: as redes
kagomé, com suas cargas residuais; as redes quadradas, com sua simplicidade
con guracional e as redes retangulares, com sua entropia residual idéntica a dos
gelos de agua. Além disso, o estudo de combinacgdes.

Neste trabalho, iremos focar nas duas ultimas. Em especi co, iremos avaliar
como o distanciamento da rede quadrada afeta as interagcdes entre placas, estudando
a energia das mesmas. Além disso, estudaremos como € a interacao dessas placas
guando introduzimos um novo grau de liberdade para o sistema através de rotacdes
entre placas. Para isso, dividimos essa dissertacdo em cinco capitulos além deste.
No segundo, apresentamos conceitos norteadores de extrema importancia para a
compreensao desses sistemas e de nossas simulagdes. Em seguida, no terceiro
capitulo, apresentamos uma breve revisao histérica sobre os gelos de spin: sua
origem, evolugao e estado atual. Depois desses dois capitulos embasadores, partimos
para o cerne do nosso trabalho: no quarto capitulo apresentamos os resultados da
comparacao energética entre redes quadradas e redes retangulares, além de uma
possivel explicacdo para a mudanca comportamental que esses sistemas exibem. Ja
no quinto, apresentamos os resultados das simulac¢des incluindo rotages para todas
as con guracdes testadas. Por m, no sexto capitulo, concluimos apresentando um
breve resumo dos resultados obtidos e 0s proximos passos a serem tomados no estudo
desses sistemas téo ricos e ainda néo explorados.
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2 CONCEITOS NORTEADORES

2.1 Os trés pilares conceituais

Se quisermos compreender com maior profundidade os sistemas de gelo de
spin, precisamos, antes disso, relembrarmos trés conceitos primordiais:

 Fracionalizacéo;
* Frustracéo;
» Emergéncia.

Cada um desses conceitos possuem grande protagonismo no ramo de fisica
dos materiais, porém, também tem sido bastante utilizados no estudo de topologia
aplicada [12—14], teoria de campos [15—-17] e até mesmo em fisica de particulas [18,19].
Além disso, tais conceitos sdo primordiais para se entender o interesse e as varias
aplicacdes dos gelos de spin. Por essa razédo, reservaremos um tempo para de nirmos
e nos aprofundar um pouco nesses temas.

2.1.1 Emergéncia

Dizemos que um fenbmeno é emergente quando o comportamento coletivo
de um grupo de entes da origem a uma estrutura fisica diferente daquela presente
individualmente no sistema [20, 21]. Em outras palavras, dizemos que um fendémeno
€ emergente quando a interacdo entre 0s objetos constituintes do sistema apresenta
propriedades diferentes dos proprios objetos constituintes originais.

Para exempli car melhor, daremos alguns exemplos. Talvez o exemplo mais
usual de particula emergente sejam os fonons. Em sistemas cristalinos, os atomos de
uma rede estdo xos em sua posi¢cao. Dessa forma, existe uma quebra de simetria
translacional dessas particulas. Porém, apesar de estarem "presos"em uma certa
posicdo, esses atomos ainda podem vibrar nessa rede. Ao realizar esse tipo de
movimento, a interacdo coletiva da rede de atomos € perturbada de tal forma que
a energia dessas vibracdes seja quantizada. Cada quanta de energia desse tipo
€ denominada "fénon"e pode ser descrita como uma particula que se movimenta
pela rede através de operadores de criacdo e destruicdo, como uma particula virtual.
Ou seja, apesar do sistema como um todo ser composto unicamente por atomos e
particulas, o comportamento coletivo dessa rede pode ser descrito como um conjunto
de outras particulas (fénons).
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Outro exemplo bastante estudado atualmente séo os skyrmions magnéticos. O
modelo de skyrmions foi inicialmente proposto por Skyrme [13] ao apresentar solucdes
para solitons 3D com caracteristicas baribnicas como uma tentativa de se explicar
a interacdo de pions. No entanto, essa teoria recebeu bastante atengcdo no campo
de matéria condensada, onde skyrmions magnéticos sdo estruturas tipo vortice que
possuem uma topologia ndo trivial e carregam, em si, uma carga topoldgica néo nula.
Em resumo, essas estruturas sédo solitons topologicos, i.e. con guracdes estaveis e
topologicamente protegidas [12,22], compostas por uma textura vorticial dos momentos
magnéticos do sistema. Essas estruturas, tipicamente presentes em materiais que
apresentam algum tipo de anisotropia, interagem e se comportam como se fossem
particulas independentes, mesmo sendo efeito de um coletivo de spins.

2.1.2 Fracionalizacéo

O conceito de fracionalizac&o, apesar de ser um pouco mais tangivel logica-
mente, seu mecanismo € um pouco mais etéreo. Dizemos que um sistema sofre
fracionalizacdo quando existe a dissociacdo ou alteracdo de propriedades de uma
determinada particula dentro do sistema gracas ao seu comportamento coletivo.

Um exemplo bastante claro desse tipo de fendmeno ocorre no efeito Hall quan-
tico fracionario, onde cargas elétricas com apenas uma fracédo da carga do elétron séo
observadas. Esse efeito foi observado experimentalmente inicialmente por Willet em
1982 [23] e posteriormente teorizada por Laughlin em 1983 [24], mas desde entdo
tem sido uma das &reas mais ativas da matéria condensada, tanto por seu potencial
de atuar tal qual um "laboratdrio tedrico”para teorias quanticas de campo, como tam-
bém por sua alta aplicabilidade em sistemas eletrénicos (em especial no grafeno [25]).
Esse fendmeno surge devido a forte correlacdo de elétrons, causada pela interacéo
coulombiana bastante intensa nos niveis de Landau parcialmente preenchidos em
sistemas bi-dimensionais. Nessas situacdes, os elétrons se condensam em um estado
quantico cujas excitacbes exibem nimeros quanticos fracionarios - entre eles, a carga
elétrica [19].

Podemos também encontrar materiais que apresentam "separagao spin-carga”,
isto €, a separacdo de um elétron em duas quasiparticulas, o spinon e o chargon (ou
holon). A primeira carrega 0 momento magnético do elétron (spin) e interage com
o restante do material como se fosse uma particula por si s6. Ja a segunda possui
uma carga elétrica associada (negativa no caso de chargons e positiva no caso de
holons). Esses dois objetos surgem devido a interagéo de vérios elétrons quando os
mesmos sao con nados em um espaco muito pequeno, como nanotubos. Devido a forte
repulsdo de origem coulombiana, os elétrons se "dividem"nessas duas quasiparticulas
para manter o sistema em uma con guracao estavel [ 26-29].
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Figura 2.1.1: Representacdo de uma organizacdo de dipolos em um sistema antiferromagnético. Do
lado esquerdo temos esses spins dispostos em uma rede quadrada. J& do lado direito,
temos uma rede triangular.

2.1.3 Frustracao

Por m, talvez o conceito mais importante no estudo de gelos de spin é o
de frustracdo. Dizemos que um sistema € frustrado quando é impossivel minimizar
todas as interag0Oes de seus constituintes simultaneamente [30—32]. Obviamente, iSsoO
gera uma situacao de degenerescéncia energética no sistema, onde mais de uma
con guragao possui uma certa energia.

Um exemplo pode ser visto na gura 2.1.1. Considere um sistema antiferromag-
nético composto por dipolos de Ising, onde dipolos dispostos em uma rede devem ser
rodeados por dipolos em uma orientacao diferente da sua. Nesse caso, se dispormos
esses dipolos em uma rede quadrada todas as interagfes conseguem ser simultanea-
mente minimizadas, alcangando assim uma con guracao estavel. Porém, se dispormos
esse mesmo sistema em uma rede triangular conseguimos minimizar, no maximo, duas
interacdes simultaneas. Nao importa qual orientacado escolhamos para o terceiro dipolo,
sempre havera uma interagdo que néo respeita a ordem antiferromagnética. Dessa
forma, dizemos que esse sistema possui uma frustragdo geométrica , ja que a origem
dessa dissonancia é causada unicamente pela geometria da rede.

O fen6meno da frustracéo é bastante interessante ao se estudar novos materiais,
uma vez que ele pode causar degenerescéncias no estado fundamental dos sistemas
sem ter, necessariamente, uma origem quantica.

2.2 Nocoes de magnetismo

O eletromagnetismo é a interacdo fundamental mais bem conhecida e estudada
dentre as quatro interaces fundamentais. Toda a dinamica do campo eletromagnético
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pode ser resumida em oito equacdes, conhecidas como "Leis de Maxwell":

r E = total , r E = @
0 - @t 2.1)
1
B =0; B= = + oI
r 0; r 2 ot oJ”

Esse conjunto de aparentemente simples equacfes conseguem descrever,
juntamente com condi¢Bes de contorno, qualquer sistema que possua interacoes
eletromagnéticas que se possa imaginar. Nessa sec¢ao, iremos discutir alguns sistemas
e interacOes de muito interesse, principalmente para o magnetismo.

2.2.1 Interacédo de troca

Uma das maiores responsaveis pelo surgimento de ordenamento magnético de
longo alcance em diversos materiais € a interacdo de troca. Essa interacdo possui uma
origem quantica, surgindo devido ao principio de exclusdo de Pauli, que estabelece que
dois férmions idénticos ndo podem ocupar 0 mesmo estado quantico simultaneamente.
A consequéncia de tal principio é o estabelecimento da estatistica de Fermi-Dirac para
particulas com spin meio-inteiro, que estabelece que a autofuncdo de onda total para
um sistema de elétrons deve ser antissimétrica. O modo como esse principio atua para
0 surgimento da interagéo de troca pode ser visto no apéndice A.

Por ser de origem quantica, essa interacdo possui um baixissimo alcance,
sendo muito relacionada com a superposi¢ao das funcbes de onda da nuvem eletronica
interatbmica. Dessa forma, em uma rede cristalina com atomos que apresentam
momento magnético, apenas 0s vizinhos mais proximos estardo ligados por esse
tipo de interagdo. Porém, nessas circunstancias, essa se torna uma das ligagbes
mais importantes no estabelecimento da ordem magnética, visto que sua magnitude é
altissima.

O primeiro a propor um modelo que descreva essa interacéo foi Werner Heisen-
berg, em 1928. Seu estudo levou a descoberta do modelo de Heisenberg, ainda usado
na descricdo de inUmeros sistemas magnéticos, inclusive em fisica de ponta. O modelo
€ bastante simples e pode ser descrito pela hamiltoniana

X
Hexc = Ji;j S S; (2.2)
i>]
onde J;; € o parametro de troca entre os momentos magnéticos localizados nos sitios i
e . Esse parametro € crucial no entendimento de materiais magnéticos, uma vez que
ele determinara se 0 mesmo é ferromagnético, ferrimagnético (em caso de anisotropia)
ou antiferromagnético (vide gura 2.2.1).
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Figura 2.2.1: O parametro J;j de ne o comportamento coletivo de um determinado material. Caso ele
seja positivo e isotrépico, teremos a situagdo (a). Caso ele seja positivo e anisotropico,
teremos a situacdo em (b). Ja para o caso em gue ele é negativo, temos 0 caso em (C).

2.2.2 Interacéo dipolar

Um dipolo é de nido como um sistema que apresente dois polos opostos ligados
de alguma forma (seja energeticamente ou por uma limitacdo fisica). Nesse sentido,
um dipolo magnético é aquele sistema que possui um polo norte e um polo sul, sendo
assim um sistema neutro de cargas magnéticas, mas que exibe um campo da forma

— 0 .
B= 5 Bm O (2.3)

onde o é a permeabilidade magnética do vacuo, m € o momento magnético do dipolo,
i é 0 versor que aponta na direcdo que une o dipolo e o ponto onde se calcula o campo
e r € o médulo desse mesmo vetor. Caso esses polos estejam separados por uma
distancia muito pequena em relacéo a r, podemos dizer que esse dipolo € pontual, no
sentido de que o momento dipolar do mesmo esta basicamente concentrado em um
ponto.

Ao se incluir um segundo dipolo pontual nessa con guracao, a interagao do
mesmo com o campo pode ser visualizada através da energia de interacdo, dada por

Edip = My B]_I (24)
Desse modo, utilizando (2.3), a energia de interacéo entre os dois dipolos &
Eap = 5 5[3(M A(mf)  m my: (2.5)

Note que essa interacdo é de origem puramente magnética, sendo causada
unicamente pela in uéncia que um dipolo possui no outro. Além disso, devido a forma
do campo magnético, essa interacdo € de longo alcance, sendo de grande importancia
em sistemas macroscopicos.

Por m, podemos considerar um sistema constituido por diversos imas pontuais,
separados por distancias rjj . Nesse caso, a energia que representa essa con guragao

€ dada por
Xoo(mom) 3(m f)(m fy)

Edip = 2—0 (26)
j
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Através dessa energia, é possivel encontrar quais as con guragdes mais esta-
veis para dois dipolos, de acordo com suas posic¢des relativas um ao outro. A gura
2.2.2 apresenta essas con guracdes para trés casos de especial interesse no presente
trabalho.

3 b) c)

amjpo

Figura 2.2.2: Con gurac¢des de menor energia para dois dipolos situados a) em linha vertical; b) parale-
lamente; ¢) um na vertical e outro na horizontal (em L).

2.2.2.1 Modelo de halter

Ao se tentar modelar computacionalmente um fenémeno fisico, muitas vezes
€ necessario fazer simpli cacées no modelo de modo a encontrar o equilibrio entre
verossimilidade com o experimento e o tempo de computacdo necessario para rodar
a simulacdo. Um exemplo desse tipo de simpli cacdo pode ser encontrado ao se
construir uma simulacao para varios dipolos interagindo simultaneamente.

Acontece que, devido a dependéncia da interacdo dipolar com a direcéo de
cada dipolo par a par e ao seu longo alcance, computar toda a interacdo do sistema
pode ser demasiadamente laborioso até mesmo para uma maquina, levando assim a
um gigantesco tempo de execucgédo para a simulagao. Para simpli car esse processo,
muitas aplicagdes utilizam-se do modelo de halter.

Ele consiste, basicamente, em substituir cada dipolo por um par de monopolo-
antimonopolo com carga g e separados por uma distancia d igual ao tamanho do
dipolo original, tal qual um halter, de modo que o momento de dipolo original m = qd.
Uma representacao dessa troca pode ser visualizada na gura 2.2.3. Ao se fazer tal
substituicdo, passamos a lidar com 2N cargas no sistema, podendo entdo modelar a
interacdo através de uma interacdo de Coulomb do tipo

T .
4r 2’
onde r é a distancia entre cada carga magnética pertencente a dipolos diferentes.

Ehat = (2.7)
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Figura 2.2.3: Substituicdo utilizada no modelo de halter.

Note que, embora tenhamos dobrado o nimero de corpos interagentes do
sistema, obtemos uma signi cativa melhora no tempo de execucao por ndo termos
mais que lidar com o produto interno presente na equacéao (2.6), eliminando assim o
carater vetorial dessa interacdo. Esse tipo de simpli cacao é frequentemente utilizado
em simula¢gBes moleculares, onde temos um grande numero de particulas interagindo
e um grau de liberdade muito grande para a direcdo do momento magnético das
particulas.

2.2.3 Monopolos magnéticos

Apesar de os campos elétricos e magnéticos serem partes igualmente impor-
tantes da expressdo do campo eletromagnético, existe uma diferenca fundamental
entre ambas: o campo elétrico possui fontes e sorvedouros isolados, conhecidos como
cargas elétricas; jA o campo magnético s6 pode apresentar fontes e sorvedouros em
pares, como dipolos, quadrupolos e etc. Essa diferenca, por mais simples que seja,
possui consequéncias enormes. Uma delas, por exemplo, € a impossibilidade de se
estabelecer correntes magnéticas, analogas as correntes elétricas.

Mesmo com a impossibilidade tedrica imposta pelas leis de Maxwell, a ideia
de um monopolo magnético nunca fugiu da mente de tedricos que trabalhavam com
eletromagnetismo. A primeira conjectura de tal estrutura foi proposta por Pierre Curie,
em 1894. Porém, a teoria capaz de prover tal estrutura s6 seria apresentada em 1931,
por Paul Dirac em seu seminal artigo "Quantised singularities in the electromagnetic
eld" [33]. Nesse artigo, Dirac discorre sobre uma possivel estrutura capaz de com-
portar monopolos magnéticos, denominada posteriormente de "Corda de Dirac”, que
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traria, como consequéncia de sua existéncia, a quantizacao da carga elétrica.

Em resumo, esse sistema pode ser visualizado como um solenoide semi-in nito
e de area in nitesimal que se estende desde a origem do sistema de referéncia até o
in nito. Nessa situacéo, cada ponta do solenoide se comporta exatamente como um
monopolo magnético. Porém, para que essa estrutura ndo viole condi¢des da teoria
guantica, a corda que liga um monopolo ao seu par (o corpo do solenoide) ndo pode
ser observavel. Ao se fazer tal imposicao, o resultado é que a carga elétrica deve ser
um mudltiplo inteiro da carga magnética existente na ponta da corda, levando entéo a
famosa "condi¢cdo de quantizacao de Dirac". Note que, até mesmo hoje, o problema da
guantizacdo da carga € uma incognita na teoria eletromagnética. Por esse motivo essa
estrutura recebeu grande atencao , tanto tedrica quanto experimental. Apesar de todo
o0 interesse, nenhuma prova de sua existéncia foi observada até o momento.

Apos a publicacéo do artigo de Dirac, diversos outros sistemas que levavam a
estruturas monopolares para 0 magnetismo foram sugeridos. Um deles se baseava na
topologia do campo eletromagnético em uma determinada estrutura espaco-temporal.
Esse sistema cou conhecido como monopolo de t'Hooft-Polyakov [34, 35] e, até hoje,
ainda é bastante utilizado no estudo de sistemas magnéticos topolégicos e em sistemas
de matéria condensada.

Por m, o dltimo sistema que gostariamos de revisitar nessa dissertacédo se
trata dos monopolos de Nambu. Em 1974, Nambu propde uma estrutura parecida
com a corda de Dirac, porém, dessa vez, sem a imposi¢cdo de que a corda seja
inobservavel [36]. Ao se retirar essa condicdo, claramente obtemos um sistema que
nao leva a condicdo de quantizacao da carga elétrica, mas que se assemelha muito
mais as estruturas de sistemas reais, inclusive em sistemas de matéria condensada,
como veremos posteriormente. A diferenca entre ambos pode ser vista na gura 2.2.4

E notorio o interesse da comunidade cienti ca em encontrar ou propor teorias
gue sejam capazes de descrever monopolos magnéticos, visto que a assimetria entre 0s
campos elétrico e magnético parecem sugerir uma incompletude da teoria, que poderia
ser resolvida por tais estruturas. Porém, apesar de todo esse entusiasmo, nenhuma
prova experimental da existéncia desses objetos como estruturas fundamentais foi
obtida nos ultimos 100 anos e, ao que tudo indica, ainda faltam caminhos para obter
guaisquer sombras desses objetos, se € que eles existem. Por sua vez, sistemas de
matéria condensada sdo um universo a parte e, nessas estruturas, € possivel se obter
pseudo-particulas de todo tipo! por essa razdo, muitos teéricos que trabalharam com
monopolos magnéticos migraram para o estudo desses sistemas tao interessantes e
ricos.
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Figura 2.2.4: Representacdo de um monopolo de Dirac e sua corda. Ao lado esquerdo, temos a viséo do
campo magnético da corda, enquanto que ao lado direito, temos 0 monopolo e impomos a
restricao a corda. No caso dos monopolos de Nambu, temos uma situagdo mais préxima
a situacao da direita. Figura retirada de [37].

2.3 Anisotropia de forma

A anisotropia de forma é o nome dado ao fenébmeno em que o formato de um de-
terminado sistema (usualmente magnético) impacta drasticamente no comportamento
de propriedades magnéticas do mesmo. Esse tipo de fendmeno é de extrema impor-
tancia no estudo de materiais magnéticos e em suas aplica¢des, como em dispositivos
eletrdnicos, spintronicos e em dispositivos de conversao energética.

Tal efeito tem como origem a competicdo entre a energia magnética associada as
orienta¢cdes dos momentos magnéticos do material e a energia associada a organizacao
estrutural do préprio sistema. Essa competicdo faz com que o sistema tenda a uma
con guracado capaz de minimizar a energia, alinhando os momentos magnéticos em
uma determinada direcéo. Esse balanco no pode ser perturbado através da escolha
de uma geometria especi ca, como um cilindro ou um disco. Isso faz com que uma
determinada direcdo seja mais energeticamente favoravel do que outra, criando assim
um eixo facil para o alinhamento magnético. Por exemplo, em uma geometria alongada,
o eixo facil é de nido como o eixo de maior dimensao do material. Quando isso
acontece, dizemos gue o sistema apresenta anisotropia de forma. Esse alinhamento,
inclusive, pode ser tanto positiva quanto negativa, levando a um ordenamento ferro ou
antiferromagnético.

A importancia desse fenbmeno esta na possivel manipulacéo de propriedades
magnéticas de diferentes materiais através da simples escolha de uma determinada
geometria. Isso simpli ca enormemente o trabalho de confeccionar sistemas que
atendam as necessidades ou que otimizem um dispositivo eletrdnico, por exemplo. Em
2.3.1 podemos ver como o formato de uma determinada estrutura magnética pode
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modi car os dominios que compdem a mesma.
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Figura 2.3.1: Con guragdes metaestaveis em nanoilhas (a) Circulares e (b) quadradas. Como podemos
notar, a forma da nanoilha afeta drasticamente o comportamento do monodominio estavel
da estrutura magnética. Imagens retiradas de [38, 39] respectivamente.

No contexto de gelos de spin, a anisotropia de forma tem um papel fundamental

na simpli cacdo das interagdes entre nano ilhas.

Isso se deve ao fato de que as

mesmas costumam ser confeccionadas em um formato cilindrico, criando assim um
eixo preferencial de ordenamento e, consequentemente, fazendo com que as nano

ilhas se comportem como um monodominio, sendo entdo descritas como um simples

spin de Ising, apontando na dire¢céo do eixo de maior dimensao.

2.4 Método de Monte Carlo

As simulaces computacionais tem se con gurado como parte primordial de
diversas ciéncias atuais, tais quais biologia, economia, quimica, matematica, etc.
Dentre os métodos numéricos utilizados para isso, uma classe que tem recebido
bastante protagonismo em especial na fisica € o método de Monte Carlo [40,41]. Esses

algoritmos tem sido aplicados nas mais diversas areas, desde simulagdes de sistemas
magnéticos até o estudo de redes complexas. Por sua relativa simplicidade e poderosos
resultados, tem-se utilizado tais métodos principalmente para a obtencéo de grandezas

termodinamicas.

Em especi co, utilizaremos simulacbes de Monte Carlo (sMC) para obter con-
guracdes de equilibrio e o estado fundamental de redes de gelo de spin, além de
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estimar quantidades necessérias para tal.

Para que um método computacional seja considerado valido, contudo, ele deve
seguir duas condi¢@es: ergodicidade e balanco detalhado. A primeira estabelece que,
partindo-se de um estado inicial , qualquer outro estado do sistema possa ser
alcancado através de um numero nito de passos. J& a condi¢édo de balan¢o detalhado
esta relacionado a reversibilidade dos processos de transicdo associados ao sistema.
Em outras palavras, a probabilidade do sistema em equilibrio sair de um estado e ir

para um estado , dado por W( ! ) deve serigual a probabilidade do sistema em
sair do estado e ir para o estado , dado porW( ! ), explicitado pela equacao
Wt )PC)=w( ! )P(): (2.8)

No caso das sMC, utiliza-se um processo de Markov, no qual cada nova con gu-
racdo do sistema depende da con guragao atual, que siga a distribuicdo de Boltzmann,
para garantir as condi¢des acima citadas. Esse processo pode ser visualizado como a
evolucdo temporal do sistema e € mediado pela equacao mestra

@) . X

at PGoOwWE !t ) P GOWE D )] (2.9)

Note que a condi¢do de balanco detalhado nos diz que, no equilibrio, ndo ha
variacao da probabilidade P( ;t ). Isso esta de acordo com a condicé&o inicial do nosso
método, ja que, nessa situagao, as con guracdes serdo geradas seguindo a distribuicédo
de Markov.

Para se fazer essa escolha de nova con guracao, porém, é necessario escolher
uma taxa de transicdo W( ! ). A escolha mais usual € a apresentada por Metropolis
em 1953 [42], onde a nova con guragao tera uma possibilidade maior de ocorrer quanto

menos energética ela for. A taxa é dada por
8
<e [E() EC)N, .
& — seE()-E()>0;
W( ! )= ! ()-E0) (2.10)
: caso contrario,

=

onde t se refere ao tempo transcorrido.
O algoritmo de Metropolis em si € bastante simples e pode ser explicado em
alguns simples passos:

» Gere uma con guracao inicial do sistema, usualmente aleatoria;
» Selecione um dos elementos distintos do seu sistema de maneira aleatoria;

» Calcule a diferenca de energia caso esse elemento seja modi cado (usualmente,
em um spin, a energia caso 0 mesmo seja ipado);

» Caso essa energia dE seja negativa, aceitamos a mudanca de estado e voltamos
para o primeiro passo;
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» Caso dE > 0, sorteamos um numero aleatoério entre 0 e 1;

« Caso 0 namero aleatério seja menor que e 9%ks T aceitamos a mudanga e
voltamos para o primeiro passo;

» Caso contrario, mantemos o elemento intacto e voltamos para o primeiro passo.

Apesar de bastante simples, esse algoritmo pode ser bastante poderoso. Ele &
utilizado, por exemplo, para calcular quantidades termodinamicas de sistemas magnéti-
cos de altissima magnitude, com mais de 10° dipolos em questdes de dias!

Para garantirmos que esse algoritmo seja e ciente e cumpra todas as condicées
de ergodicidade de uma teoria estatistica, devemos repeti-lo tantas vezes quanto
necessarias para se encontrar um estado de equilibrio. E importante frisar que esse
meétodo € utilizado para se encontrar o estado de equilibrio do sistema dado uma
guantidade térmica, ndo para analisar como esse sistema evolui de um estado para
outro! Portanto, sé nos é relevante o resultado nal depois que o sistema atingiu seu
estado mais estavel. I1sso usualmente é alcancado com um total de 10  10° passos
de Monte Carlo (pMC), onde cada pMC consiste da aplicagdo de N vezes do algoritmo.

Esse numero é importante para que o sistema percorra todas as possibilidades
de variacao, fazendo com que apenas o mais estavel energeticamente se mantenha,
no m.
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3 GELOS DE SPIN

Tendo em mente esses conceitos norteadores, podemos agora nos aprofundar
um pouco mais nos materiais conhecidos como gelos de spin. Esses materiais possuem
uma longa histéria, se iniciando em 1997, porém seus fundamentos se iniciam em 1956
com o mapeamento molecular do gelo de agua.

3.1 Gelo de agua

Por volta de 1930, enquanto estudava o comportamento do calor especi co
do gelo de agua em sua fase mais comum (hexagonal), Giauque encontrou uma
entropia residual de Sp = 0:82 0:05Cal/deg mol [43,44]. Tal caracteristica chamou a
atencao da comunidade cienti ca, uma vez que con gura uma quebra da terceira lei da
termodinamica como ela era conhecida na época. Uma explicacéo convincente so6 seria
apresentada 5 anos depois, por Pauling, utilizando-se da degenerescéncia fundamental
da agua. Para compreendermos melhor essa explicacao, € importante antes termos
um certo entendimento sobre as duas regras do gelo de Bernal e Fowler [45].

A molécula de agua, apesar de bastante simples, possui uma variedade enorme
de comportamentos andmalos, apresentando mais de 70 anomalias registradas até o
momento. Em seu cerne, a molécula é composta por um atomo de oxigénio em uma
ligacdo covalente & dois atomos de hidrogénio, com uma distancia de 0.96 A. Devido a
distorcéo eletrénica causada pela ligac@o covalente, os &tomos de hidrogénio adquirem
carga positiva e, portanto, se repelem mutuamente. Dessa forma, a particula apresenta
um angulo de 104° entre cada hidrogénio e uma representacao esquematica pode ser
vista na gura 3.1.1a.

y

(a) (b)

Figura 3.1.1: Em a temos uma representa¢do da molécula de dgua e em b temos a representacdo da
estrutura wurtzite, adotada no processo de solidi cacéo.

Quando esse material se solidi ca, as ligacfes entre moléculas se fortalecem,
gerando assim uma ligagdo O-O com distancia caracteristica de 2.76 A. Os atomos de



Capitulo 3. GELOS DE SPIN 28

hidrogénio, por sua vez, se organizam de tal modo a manter a estrutura da molécula
intacta, se posicionando ndo no ponto médio dessa ligacdo, mas sim préximo a um dos
atomos de oxigénio. Dessa con guracdo, surgem as duas regras de Bernal e Fowler:

1. Para cada ligacdo O-O do gelo de agua, deve existir, em média, um (e apenas
um) atomo de hidrogénio.

2. Para cada atomo de oxigénio, devemos ter dois hidrogénios proximos e dois
hidrogénios distantes.

A rede formada pode ser visualizada na gura 3.1.1b. Uma vez que essa rede
nao consegue minimizar as interacdes entre os atomos de hidrogénio, ela se torna
frustrada e, devido as varias formas de se situar os atomos de hidrogénio em uma
mesma célula da rede, essa célula torna-se também degenerada.

Pauling, entéo, utilizou-se dessas propriedades para construir o seguinte ra-
ciocinio [46]: em um mol de gelo, temos Ny atomos de O? e 2Ny atomos de H™.
Cada atomo de oxigénio se liga a dois outros atomos de oxigénio, gerando assim 2N
ligacdes. Seguindo a regra do gelo, para cada ligacéo, temos duas posi¢cdes possiveis
para os atomos de hidrogénio. Isso con gura um total de 22No arranjos possiveis para o
solido todo. Porém, apenas 6 dos 16 arranjos possiveis para cada molécula mantém a
estrutura original da agua. Dessa forma, o numero verdadeiro de arranjos possiveis
para esse sistema € de = (6 =16)N02?No A entropia con guracional, portanto, é dada
por

S=kgln = NgkgIn(6=4) = NokgIn(3=2) = 0:806Cal/deg mol = 1:68Imol 'K *:
(3.1)

Essa estimativa esta extremamente de acordo com o valor encontrado por
Giaugue em 1930 e p6s um m a discusséo iniciada pelo mesmo.

Esse tipo de comportamento termodindmico posteriormente foi associado a
um grande nimero de materiais que também apresentavam algum tipo de frustracéo
em sua estrutura, em especial em materiais com grande momento magnético. Por
esse motivo as regras do gelo caram bastante conhecidas e se tornaram um pilar
importantissimo no estudo de matéria condensada de sistemas frustrados. Entre esses,
um dos mais conhecidos e explorados até hoje com certeza sdo os gelos de spin
naturais e arti ciais, 0s quais discorreremos com mais profundidade nas proximas
secoes.

3.2 Gelo de spin natural

Os gelos de spin naturais sdo materiais conhecidos por apresentarem proprieda-
des muito parecidas com os gelos de agua discutidos anteriormente [32]. Usualmente,
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Figura 3.2.1: Representagdo de uma rede pirocloro de Di2Ti207. As setas na gura representam o
momento magnético de cada 4tomo de Ti, apontando para o interior ou o exterior da rede.
Figura retirada de [52]

esses sdo cristais que possuem uma rede pirocloro, tendo como base 6xidos de terras-
raras do tipo T,A,O7. O fon T** deve ser um atomo magnético do grupo de terras-raras,
enquanto o ion A* ndo pode apresentar momento magnético [47].

Esses materiais foram inicialmente propostos no m da década de 90, com
Bramwell et. al [48], quando 0 mesmo apresentaram os resultados de um estudo de es-
palhamento de néutrons em titanato de Hélmio (Ho,Ti,0). Tendo exatamente a forma
apresentada anteriormente, esse cristal demonstrou ter caracteristicas termodinamicas
muito parecidas com as do gelo de agua no estado wurtzite. Porém, a di culdade
experimental de se estudar a termodinamica de baixas temperaturas desse material
fez com que outras alternativas cristalinas fossem propostas. Posteriormente, o cristal
de titanato de Disprosio (Dy,Ti,0;) demonstrou as mesmas caracteristicas do gelo
de spin "original”, aléem de ser muito mais conveniente de se trabalhar experimental-
mente [49-51]. Por essas e outras razdes (que serao vistas em seu devido momento),
o titanato de disprésio assumiu as rédeas como carro chefe no estudo de gelos de spin
naturais. Uma esquematizacdo da estrutura atbmica desses cristais pode ser vista na
gura 3.2.1.

Existem, basicamente, duas caracteristicas principais que esses materiais apre-
sentam em comum com o gelo de agua:

» Regra do gelo no estado fundamental,
* Presenca de uma entropia residual.

A analogia com a regra do gelo se da através de um paralelo entre 0s momentos
magnéticos da rede pirocloro e os vetores de deslocamento que partem do ponto médio
das ligacdes O-O e apontam na direcdo do atomo de hidrogénio mais préximo. Em
ambos os casos, é possivel notar a manutencdo da regra two-in two-out nos estados
fundamentais de ambas as redes. O motivo dessa regra surgir em cada caso, porém,
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€ bastante diferente. No caso do gelo de 4gua, essa regra surge devido a repulsédo
elétrica entre atomos de H* e atracao elétrica entre os ions de H* e O . Ja nos gelos
de spin naturais, essa regra surge devido a uma anisotropia cristalina que faz com que
0S momentos magnéticos quem paralelos com a linha que conecta os centros de dois
tetraedros vizinhos.

Ja a presenca de uma entropia residual pode ser calculada através de um
argumento muito parecido com aquele apresentado por Pauli para o gelo da agua:
uma vez que os tetraedros sdo independentes entre si, a entropia sera proporcional
ao numero de con guracdes possiveis para o sistema. Considerando os momentos
magnéticos como tendo apenas dois sentidos possiveis (para dentro ou para fora da
rede), cada tetraedro apresenta dezesseis con guragdes possiveis, das quais seis
respeitam a regra do gelo. Portanto, se temos N atomos magnéticos, teremos N/2
tetraedros e o niimero de con guracdes possiveis serd =2 N (3=8)""2. Da relacéo de
Boltzmann, encontramos que

ke N

So = kglIn ﬁ(:—)’)N:2 ke N3 i amolK & (3.2)
- UBT oNt) ) 2 T ' '

Posteriormente, Ramirez et al. [53] encontrou um valor de S = 1;8% a
temperatura T = 0; 3K para o titanato de disprosio, demonstrando assim a fase de gelo
de spin desses materiais.

Além dessas propriedades do Di,Ti,O7, uma terceira caracteristica chamou
a atencdo da comunidade cienti ca em meados de 2008: a presenca de monopolos
magnéticos como excitacdes da rede [6] Essa caracteristica se estabeleceria como
o primeiro caso de fracionalizagcdo em trés dimensdes espaciais. Para compreender
melhor esse processo, antes precisamos entender como o material € descrito. Para
isso, devemos estudar a hamiltoniana do sistema.

Os atomos magnéticos que constituem esses compostos apresentam momentos
magnéticos extremamente fortes, da ordem de 10 g, de forma que para se descrever o
sistema de maneira adequada, é necessario levar em consideracao a intera¢ao dipolar
do mesmo. Porém, essa ndo é a Unica interagdo presente. Visto que o espacamento
de rede desses atomos magnéticos é de aproximadamente 3 a 4 A, devemos incluir
a interacdo de troca também nessa descri¢do através do termo de Heisenberg. E
importante notar, contudo, que a interacdo de troca possui um papel muito menos
signi cativo do que a dipolar, ja que o distanciamento entre dipolos é razoavelmente
alto. Dessa forma, a hamiltoniana do sistema deve ser da forma

= X 1S S + o X (mom) 3(H;]i PIGIILD)
4 r

> i>j

(3.3)

Chamamos atencéo para o fato de que essa hamiltoniana € completamente
constituida de termos dipolares em sua natureza. Observa-se que a fracionalizacao
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Figura 3.2.2: Em (a) e (b) temos um mapeamento dos dipolos magnéticos em uma rede cristalina
de diamante, no estado fundamental e em uma excitacdo apos a inversao de um dos
spins, respectivamente. Em (c) e (d) temos um mapeamento desses mesmos estados
utilizando o modelo de halter. J4 em (e) temor uma exempli cacédo do distanciamento do
par monopolo anti-monopolo e a corda que os liga esta evidenciado em branco. Figura
retirada de [6].

ocorre e os monopolos surgem devido a estrutura das redes tetragonais do composto,
que respeitam a regra do gelo. Os momentos magnéticos presentes na rede acabam
se cancelando mutuamente, resultando em uma rede neutra e altamente estavel em
baixas temperaturas. Porém, ao se excitar tais redes, € possivel mudar a direcdo do
momento magnético de um dos adtomos, causando assim um desbalanceamento de
momentos magnéticos. Com isso, um vértice da rede adquire uma carga monopolar
positiva e outro vértice adquire carga negativa. Note que, independentemente da
magnitude da excitacdo, o material ainda deve possuir um balancgo entre 0 nimero de
cargas positivas e cargas negativas, garantindo assim a neutralidade da rede em sua
totalidade.

Através de subsequentes excitacdes dos vértices vizinhos podemos inverter
spins e, consequentemente, distanciar um monopolo de seu anti-monopolo. Existe,
contudo, um resquicio desse distanciamento. Como pode-se notar na gura 3.2.2, existe
um "caminho”de dipolos que ligam os dois polos no cristal. Uma vez que esse caminho
pode ser observado, podemos concluir que 0os monopolos presentes nesses materiais
sdo do tipo Nambu. Apesar disso, essa corda ndo € energética e ndo in ui em nenhuma
forca restritiva aos monopolos, sendo eles livres para se mover pelo material. Isso faz
desses materiais excelentes protagonistas em pesquisas relacionados a spintrénica,
um analogo magnético da eletronica.

Muitos outros materiais tém sido estudados como possiveis candidatos a gelos
de spin, porém poucos possuem caracteristicas magnéticas relevantes em médias ou
altas temperaturas (cerca de 200K), cenario esse onde as aplicagdes de nanomateriais
se situam.
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3.3 Gelo de spin arti cial

Apesar de toda sua versatilidade, existe um problema de liberdade nos sistemas
de gelos de spin naturais. Acontece que, por sua construcao, esses sistemas requerem
propriedades bastante especi cas, que ndo sdo encontradas tdo facilmente. Além disso,
temos uma certa rigidez quanto a manipulacdo dos mesmos, visto que estamos restritos
as interacdes atbmicas e moleculares dos materiais que compdem tais estruturas. Isso
torna bastante interessante a busca por metamateriais ou estruturas que apresentem
propriedades magnéticas e de frustracdo que imitem os gelos de spin naturais, porém
mantendo a liberdade de alguns parametros, para que se possa modi ca-los conforme
necessario.

Com esse intuito, os gelos de spin arti ciais foram propostos em 2006 por
Wang [54]. As primeiras estruturas a serem construidas eram compostas por nanoilhas
de materiais magnéticos, organizados como as arestas de uma rede quadrada, de
maneira a manter um andalogo da regra do gelo two-in, two-out em cada vértice da
con guracdo. Esses materiais possuiam uma frustracdo geométrica bastante parecida
com os gelos de spin naturais, uma vez que também possuem quatro momentos
magnéticos dispostos de maneira a minimizar a energia de interacdo entre eles.

Em laboratdrio, esses sistemas costumam ser confeccionados com nanoilhas
da ordem de 220 nm X 80 nm X 25 nm e um distanciamento de aproximadamente 320
nm [54]. Dessa maneira, a interagéo de troca entre nanoilhas pode ser desconsiderada
sem grandes perdas, ja que ela so é relevante até uma distancia de 20 nm. Obviamente,
caso se deseje estudar a dindmica e o comportamento de cada nanoilha, tal interacao
deve ser levada em consideragéo.

Outro aspecto que in uencia fortemente a estrutura da interacdo do sistema é o
formato das nanoilhas. Uma técnica utilizada para simpli car a maneira de se estudar
esses sistemas é utilizar-se da anisotropia de forma, confeccionando nanoilhas alonga-
das em um eixo facil. Fazendo isso, os dipolos podem ser considerados basicamente
como dipolos de Ising, apontando em uma Unica direcéo.

Dito isso, portanto, podemos de nir a hamiltoniana do sistema como um conjunto
de interagOes dipolares, dadas da seguinte maneira

o 0% a8 @ m)E )

3 5
4 i r r;

SiSj; (3.4)

onde o é a permeabilidade magnética do vacuo, € o médulo do momento dipolar
do monodominio, & € o versor que aponta na dire¢édo do momento magnetico, fy €
a distancia entre as nanoilhas i e j e s; nos d& a orientacdo do momento dipolar da
nanoilha (por convencédo, adotamos +1 na direcdo positiva dos eixos x ou y e -1 na
direcdo negativa).

Usualmente, esses materiais sao feitos de permalloy, uma liga metalica com
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cerca de 70~90 % niquel e o restante de ferro. Apesar desse ndo ser o Unico material
utilizado na confecgéo dos gelos de spin arti ciais (alguns artigos, por exemplo, utilizam
uma liga composta por niquel e cobalto),o0 permalloy é o mais utilizado devido ao seu
baixo custo e facil manipulacdo. Esse material apresenta uma momento magnético
de aproximadamente 10’ magnetons de Bohr. Podemos, inclusive, de nir a
constante de acoplamento dipolar D = 4°a—§ 8,598 10 %], onde a ¢ a distancia
de separacao entre nanoilhas (entre 100 e 200 nm). Isso nos diz aproximadamente a
ordem de magnitude da energia de interacdo entre os dipolos. Gragas a esse momento
magnético extremamente grande, portanto, a temperatura necessaria para se ipar
uma nanoilha é de cercade T  10%°K, o que faz com que esses materiais possam
ser considerados atérmicos. Essa independéncia de utuacdes térmicas é excelente
para o sistema, uma vez que isso previne as nanoilhas de mudarem de diregdo em um
momento indesejado. Em 3.3.1 apresentamos imagens de medidas desses materiais
obtidas pelo LabSpin que foram gentilmente concedidas por Hamilton.

(b)

Figura 3.3.1: Medidas de gelos de spin obtidas pelo LabSpin - UFV. Em (a), vé-se a estrutura quadrada
das redes feitas de permalloy. Ja em (b), temos uma imagem de AFM de uma dessas
redes. Os pontos brancos representam um polo magnético, enquanto 0s pontos pretos
representam o outro polo. Imagens gentilmente concedidas por Hamilton A..

Uma grande vantagem desses materiais € que podemos explorar diversas
caracteristicas de sistemas magnéticos frustrados apenas modi cando o material
utilizado na confecgdo ou na geometria dos mesmos. Cada geometria possui suas
caracteristicas especi cas e se constitui como um sistema altamente rico por si sO.
Diversos trabalhos ja exploraram diferentes geometrias, como a kagomé, a pinwheel, a
quadrada, a retangular, entre vérias outras. Iremos explorar duas em especi co nessa
dissertacdo: a rede quadrada e a rede retangular.
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3.4 Redes quadradas

A rede de gelos de spin arti ciais quadradas se con gura como uma das mais
importantes no estudo de sistemas magnéticos frustrados devido a sua simplicidade
de confeccao, além de ser uma con guracdo que possui diversos paralelos diretos
com a geometria dos gelos de spin naturais. Isso pois, nessa rede, também temos
quatro dipolos magnéticos interagindo em cada vertice, sendo a con guracdo de menor
energia aquelas que respeitam a regra do gelo, assim como no caso natural.

Existe, no total, 16 con guracdes possiveis de organizar as nanoilhas em um
vértice dessa rede, podendo estes serem categorizados em 4 tipos, conforme pode ser
visto na gura 3.4.1. Essas con guracdes se diferem de muitas maneiras, tanto por
algumas serem mais provaveis do que outras (devido a grande variedade de formas)
guanto por suas propriedades magnéticas. Por exemplo, as con gurac¢des do Tipo 1 ( Ty)
respeitam a regra do gelo e ndo possuem nem carga, nem momento dipolar residual,
sendo assim uma con guracao bastante pouco energética. Ja as con guracdes do
Tipo 2 (T,), apesar de também respeitarem a regra do gelo, possuem um momento
dipolar intrinseco, causado pela proximidade de dois polos iguais em um canto do
vértice. Os vértices Tipo 3 (T3) sdo 0s primeiros a ndo respeitar a regra, gerando assim
uma carga residual diferente de zero. E, por m, os vértices Tipo 4 ( T4) sdo 0s mais
energeéticos e apresentam uma carga residual quatro vezes maior que as presentes
nos vértices Ts.

As con guracdes de menor energia sdo aquelas que respeitam a regra do
gelo 2-in 2-out, isto é, os tipos T, e T,. Porém, na con guracao T,, temos dois polos
iguais muito proximos um do outro. Isso faz com que a energia dessa con guragao
seja muito maior do que o tipo T;. Além disso, essa proximidade faz com que um
momento magnético residual exista nesses tipos de veértices. Dessa forma, em baixas
temperaturas, o gelo de spin quadrado adota con guracdes com vértices T; em sua
totalidade [55]. Esse estado fundamental é amplamente conhecido na literatura e essa
transicdo de fase ocorre em uma temperatura de aproximadamente T = 7:6K . Nos
referimos a tal con guragcdo como "State-0".

N e e
SR SR n s 5.4

Figura 3.4.1: Tipos de vértices em uma con guracdo quadrada. Aqui eles estdo apresentados de acordo
com sua energia, do menos energético para 0 mais energético. Figura retirada de [55]

Uma situacdo de grande interesse é a de excitacdes sobre o estado fundamental.
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Note que, em uma rede composta por vértices do tipo T;, caso viremos um dos
dipolos da rede, necessariamente criamos dois vértices do tipo Tz, que possuem carga
magnética diferente de zero! Dessa forma, as excitacdes energéticas dessas redes
podem ser descritas como monopolos magnéticos de carga Q e, em determinados
casos, podem ser movidos pela rede. Essa movimentagéo é feita excitando alguma das
nanoilhas do vértice, fazendo com que o monopolo "caminhe"naquela dire¢cdo. Porém,
nesse processo, devemos necessariamente transformar um vértice T; em um T,, sendo
necessario entéo, fornecer uma energia maior do que a necessaria apenas para se
"ipar'uma nano ilha. Além disso, é possivel notar que, nessa situacao, existe um
rastro do movimento dos monopolos pela rede. Esse resquicio € o que chamamos de
"corda de Dirac"que liga os dois monopolos. Essa corda possui uma energia nédo nula,
devido a interacdo dos momentos magnéticos dos vértices ali presentes e, portanto,
exerce uma espécie de tensao entre 0s monopolos, quase como se tentasse uni-los
novamente.

Essa tenséo cresce de acordo com o tamanho da corda X, que por sua vez
é diferente do distanciamento R entre o par monopolo-antimonopolo, muito embora
exista uma relagdo de proporcionalidade X / R (vide gura 3.4.2). Dessa forma,
segundo [56], o potencial de separacao entre o par é dado por

W(RIX)= o+ bX + ¢ (3.5)
onde q € o valor da interacdo coulombiana entre as cargas magnéticas, b € uma
constante de proporcionalidade, e ¢ € um valor referente a criagdo do par monopolo-
antimonopolo, ou seja, ao valor energético necessario para " ipar‘uma das nanoilhas.
Tal efeito faz com que os monopolos estejam con nados e o0 estabelecimento de
correntes magnéticas seja energeticamente inviavel nessas redes, tornando esses
sistemas nao muito atrativos para os dispositivos spintronicos.

Para que se possa, entdo, neutralizar essa tensdo, € necessario encontrar
maneiras de se igualar as energia entre o0s vértices T, e T,. Esse processo decon naria
0s monopolos e reavivaria a ideia de se usar 0s gelos de spin para se compor sistemas
em spintrénica. Até o momento, sdo conhecidas duas técnicas capazes de fazer isso
mantendo-se uma geometria de quadrilatero. A primeira é o deslocamento de uma
leira de nano ilhas de maneira tridimensional, tornando a rede, antes bidimensional,
em um sistema em trés dimensdes. Ao se alcancar um certo valor de distancia entre
0s spins mais baixos e aqueles com um offset [58-61] de h, = 0; 27a, as tensfes se
tornam quase nulas e recuperamos o comportamento das excitagdes encontradas nos
gelos de spin naturais.

A outra modi cagdo, conforme veremos na proxima secao se trata do "estica-
mento"de uma determinada direcéo da rede, transformando-a em uma rede retangular.
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Figura 3.4.2: Diferenca entre X e R representada em uma rede quadrada com dois monopolos distantes.
Figura retirada de [57] e adaptada.

3.5 Redes retangulares

Ao se esticar uma rede quadrada em uma direcéo especi ca, podemos alcancar
uma situacdo em que todos os dipolos estdo a uma distancia exatamente igual. Isso
ocorre quando = a=b= 3, sendo a a distancia horizontal e b a distancia vertical.
Quando isso acontece, as con guragdes do tipo T; e T, apresentam a mesma energia,
0 que faz com que a corda de Nambu que existia anteriormente no caso quadrado
exiba uma tensao praticamente nula. Desse modo, os monopolos cam decon nados e
o estabelecimento de uma corrente magnética no material se torna factivel. Além disso,
essa con guracao faz com que a degenerescéncia do estado fundamental da rede seja
ainda mais intensa, ja que agora temos 6 con guracdes de menor energia dentro das
16 possiveis. Essa situacao, inclusive, aproxima ainda mais essa estrutura do gelo da
agua.

Isso, porém, ndo vem sem um certo custo. Acontece que, ao se adotar um
parametro de rede > 1, a distancia entre as nanoilhas foge do equilibrio estabelecido
na rede quadrada, fazendo com que as possiveis con guracdes para os vertices dessa
rede sejam completamente alterados. Por exemplo, os vértices do tipo T, adquirem
uma carga magneética residual, proveniente da maior proximidade entre nanoilhas de
um certo sentido, como pode ser visto na gura 3.5.1. Aléem disso, os veértices do tipo
T; se dividem agora em dois tipos: T; ; e T3 », cada um com uma carga magnética
diferente. Essas alteragdes, inclusive, fazem com que o estado fundamental da rede
retangular seja completamente diferente do estado fundamental da rede quadrada.
Nessa situagdo, os vértices do tipo T; e T, possuem a mesma energia, de maneira que
o estado fundamental dessa rede seja uma combinacdo desses dois tipos de vértices.
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Para redes com > P 3, por sua vez, vértices do tipo T, se tornam mais
energeticamente favoraveis. Dessa forma, o estado fundamental se torna aquele que
possui um momento magnético residual diferente de zero e com carga magnética
nula. Porém, & m de minimizar a energia e maximizar a entropia do sistema, a rede
como um todo tende a uma con guragcao que nao possui um momento magnético total
apreciavel. Sendo assim, a con guracao é do tipo "State-1", apresentada na gura
3.5.1.

® +u/a
© -p/a
-” @ +pu/b
@ -u/b
(c) T, T Tz, Tz T,
I 1 ¥ 1)
»I«»f ;»«*»« »»I»« ««I»
Vo tee?! t ! ¥
«i= f‘*&**{** e»iel **i*
*2yu (1/a-1/b) 0 +2p/a +2u/b M (1/a+1/b)
Q(a,b,T,)

(d) state-0 state-1
»t«?»?«?»?«<«f«‘«f«‘«f«
y +. ¥ ¢t t V¢ Vv 1®
- = @ o w s @i WD = = = = =
sdedatedale Tttt
ﬁ*gt«‘»f«‘» »f»‘»f»‘»f»
t=dy ¢+ ¥ 1 t ¥ + ¥ 1

Figura 3.5.1: Figura retirada de [62]. Em (a) temos uma representacdo de um vértice T; em uma
con guracao retangular, com um enfoque na carga residual Q, que depende de . Em
(b) temos uma representacéo de um vértice T, também em uma con guragdo retangular,
demonstrando que a carga residual Q é nula. Em (c) temos todos os tipos de vértices da
rede retangular. Podemos notar a divisao do tipo T3 da rede quadrada em dois novos tipos:
T3 1 e Ts ». Embaixo dos vértices temos as cargas residuais de cada um. Por m, em (d)
temos os estados fundamentais da rede quadrada (State-0) e da rede retangular (State-1).

Essas consequéncias, inclusive, afetam de maneira expressiva as quantidades
termodinamicas desses sistemas. Um dos efeitos mais claros € a diminuicdo da
temperatura de transicéo de fase conforme aumenta-se o parametro de rede (vide gura
3.5.2). Por sua vez, para 3, a temperatura de transicdo se torna basicamente xa

eigualaT =0:3K.



Capitulo 3. GELOS DE SPIN 38

5| oey= S
) . 3
=ay=1.6 §
soay=14 F 1
ol £ ; 1.0 ' Ii 6
! ! disordered
S “% K phase
! I\ 2 § 4 L
J & =
a5 Yoo " ]
3 7 - ) e 2 b ordered
i i phase
o sdma s OPE—"
L : . L . | : h
0 0 L L L

4
T D/kE] 0,9 1,1 1,3 15 1,7 18

(@) (b)

Figura 3.5.2: Propriedades termodinadmicas das redes com quadrilateros. Em (a) temos o calor especi-
co em fungéo da temperatura. Podemos notar que, conforme  aumenta, o pico do calor
especi co ocorre em uma temperatura menor. Esse comportamento ca evidenciado em
(b), onde temos a temperatura em que tal pico ocorre em funcdo de . Figura retirada
de [62].

3.6 Bicamada de gelo de spin

Gracas a alta versatilidade dos gelos de spin, as pesquisas tedricas puderam se
basear no teste de geometrias distintas, cada qual de modo a obter uma propriedade
diferente e desejada. Tal qual uma crianca brincando de tetris, os pesquisadores
comecavam a procurar maneiras de se organizar nanoilhas cada vez mais exoticas,
estudando o que poderia ser utilizado e o que deveria ser descartado.

Nesses estudos, porém, o uso da tridimensionalidade nos sistemas era rara-
mente explorada. Isso se deve principalmente ao fato de que as técnicas litogra cas
para a fabricacao de con guracdes desse tipo s6 foram desenvolvidas muito recente-
mente [61,63,64], de modo que o estudo experimental e pragmatico desses sistemas
so6 se fez possivel poucos anos atras. O sistema mais pesquisado nesse contexto foi o
de placas quadradas com um offset, conforme ja apresentamos brevemente na secao
3.4, essencialmente por conta de suas excitagdes monopolares decon nadas.

Existia, porém, um vacuo tedrico que deveria ser preenchido caso se desejasse
construir dispositivos spintrénicos de grande porte com gelos de spin. Até recentemente,
pouco se sabia sobre como diferentes camadas interagem entre si. Em 2021, porém,
o trabalho de Santos apresentou uma simulacao de qual seria 0 comportamento das
BASI - Bilayered Arti cial Spin Ice -, um sistema composto por duas camadas de
gelo de spin sobrepostas uma a outra, além de estudar como essa interacao evoluiria
conforme tais camadas se aproximassem [65].

Com uma estrutura razoavelmente simples, os resultados foram bastante interes-
santes: primeiramente, o estado fundamental ndo era apenas uma juncéo dos estados
fundamentais de cada rede separadamente. Esse fato é bastante 6bvio quando se
entende que haverd uma interagéo entre as placas que deve modi car como o menor
estado de energia se apresenta. Mas a grande questao ndo é essa, mas sim a quebra
da degenerescéncia dos estados fundamentais das placas. Acontece que, para cada
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camada isolada, temos duas possiveis con gura¢cdes de vértices do tipo T;. Ambas
respeitam a regra do gelo e possuem a mesma energia. Porém, ao se adicionar uma
segunda camada de gelo de spin ao sistema, 0s spins dessa rede tenderdo a se alinhar
de tal modo que o vértice presente em uma placa seja diferente do vértice presente
na outra placa. Sendo assim, h4 uma quebra de simetria entre as con gurac¢des de
vértices das redes.

Além disso, essas con guracdes apresentam uma caracteristica ainda mais
interessante: as camadas poderiam atrair-se ou repelir-se, dependendo apenas se
elas estavam com uma con guracao exatamente igual (GS1-GS1), com os dipolos da
placa superior e inferior apontandos todos na mesma direcdo, ou se elas estivessem
com con guragdo contraria (GS1-GS2), com os dipolos da placa superior e inferior
apontando em direcBes contrarias. Para um sistema composto por duas camadas
com 1740 nanoilhas cada, o potencial se comporta de acordo com uma funcao que
depende de h ©. A gura 3.6.1 mostra como a energia varia conforme aproximamos
as monocamadas uma da outra. Esse comportamento chama a atencéo uma vez que
possui 0 mesmo formato que a interacdo atbmica de Van-der-Waals.

100004 ® | | e GS1-GS1
| GS1-GS2
5000 - .
..
o | L 0a. | |
= i
S
5000
~10000 4

0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8 2.0
h [a]

Figura 3.6.1: Energia de interagio entre as camadas em func&o do distanciamento h. E possivel notar
0 aumento vertiginoso da magnitude de interacdo ao se aproximar as camadas, tanto no
caso GS1-GS1 quanto no caso GS2-GS2. Producéo do autor.

No caso GS1-GS1, temos uma repulsdo entre as camadas, o que faz sentido
uma vez que elas estao alinhadas e com con guragcfes exatamente iguais. J& no
caso GS1-GS2, temos uma atracdo muatua entre as mesmas. Esse comportamento é
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bastante interessante ao se imaginar que seja possivel construir um tipo de interruptor
ou disjuntor, trocando o funcionamento de uma determinada estrutura ao mudar de
uma con guracao para outra.

Além disso, o trabalho também estuda como excitacdes em cada uma das redes
interferem nessa interagdo. Mais especi camente, o trabalho estuda quatro situacdes:
dois monopolos em uma camada; dois monopolos em cada camada; um monopolo e
uma "string"em uma camada; um monopolo e uma "string"em cada camada. O que
pode ser observado é que essas excitacdes também interagem, mas de uma maneira
bastante incomum: através de um potencial exponencial, conforme pode ser visualizado
na gura 3.6.2. As raz0es para esse formato de potencial ainda estdo sendo debatidas,
mas muito provavelmente, esse comportamento pode ser causado devido a blindagem
magnética que os dipolos da rede oferecem para os monopolos.
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Figura 3.6.2: (a) Temos uma situacdo em que existe um monopolo apenas na camada inferior. Ao se
computar a energia de interagdo extra nessa situagéo, temos o gra co intermediario. O
ultimo gra co nos mostra o resultado do médulo dessa energia. (b) Temos aqui uma
situacdo com um par de monopolos em ambas as camadas. Novamente, 0 gra co
intermediario apresenta a energia de interacdo extra desse sistema, e o Ultimo mostra o
mdédulo do mesmo. Figura retirada de [65].

05 1]

Mais recentemente, Rehana [66] demonstrou em sua tese de mestrado que
ainda existiam comportamento a serem aproveitados desse sistema ao introduzir uma
rotacdo entre a camada inferior e a camada superior, conforme exempli cado na gura
3.6.3. Ao fazer tal modi cac@o, mostrou-se que existem situagfes de minimo e maximo
local no potencial, o que con gura uma situacao estavel e instavel para as camadas.
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a) b)

Figura 3.6.3: A inclusdo de um angulo de rotag¢éo entre as camadas de uma BASI é capaz de trazer a
tona caracteristicas ainda mais interessantes desses sistemas. Figura retirada de [67].

Esses estados de minimo e maximo apresentam, inclusive, estruturas periddicas
bastante ndo usuais, além de um comportamento termodinamico completamente
diferente do caso em que nao ha rotacdo. Um exemplo de comportamento que é
modi cado sdo as curvas de histerese, ndo s6 aumentam de espessura como se
tornam mais suaves em uma rotacdo com = 38°. Esse tipo de comportamento pode
ser bastante interessante na aplicacdo das BASI em sistemas eletrdnicos mais gerais.
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4 BICAMADAS DE GELO DE SPIN
RETANGULAR

Tendo agora uma certa compreensao de como vieram a surgir os gelos de
spin e como tais sistemas ja foram explorados, podemos entéo partir para o trabalho
desenvolvido nesse mestrado. Nossa pesquisa se baseia no estudo dos efeitos do
esticamento de uma rede quadrada na interacao de BASI's, transformando-as em redes
retangulares. Esse estudo tem como intuito analisar o uso de redes retangulares e
seus monopolos decon nados como possiveis bases para sistemas spintrénicos, de
modo que a interagcao entre placas deve ser conhecida e levada em consideracgao.

Para nossa simulacéo, escolhemos utilizar a linguagem C++ devido a sua simpli-
cidade de aprendizado e de nicdo de objetos, além de rapidez quando se demanda
grande poder computacional. Em nosso programa, construimos 2 redes com 1740
dipolos pontuais, dispostos em duas redes interpenetradas, cada uma com 29x30
dipolos. Esse arranjo nos garante um gelo de spin com geometria quadrilatera e
um total de 29x29 = 841 vértices totais. No momento de construcédo dessa rede na
memoéria computacional, devemos xar um parametro de rede = a=h Esse parametro
se mantém xo para todo o resto da aplicacdo e € compartilhado pelas duas redes,
para que tenhamos certeza de que estamos observando os efeitos do esticamento de
ambas as estruturas.

Com a rede entdo de nida, prosseguimos com um protocolo de termalizacao
do sistema através de um annealing térmico utilizando o método Monte Carlo (vide
2.4). Nesse processo, tratamos as monocamadas como se estivessem a uma distancia
muito grande, de maneira que a termalizacdo se da para cada uma separadamente
e independente da interacao entre elas. O annealing entdo prossegue de uma tem-
peraturaT =1 até T = 0:1. No m, portanto, teremos duas camadas completamente
termalizadas e em seu estado fundamental.

Para seguirmos adiante, xamos 0s momentos magnéticos das nanoilhas em
cada camada, basicamente "congelando-os"em sua direcdo. A partir desse passo,
nenhuma alteracdo se dard nesses objetos (0 que chamamos de " ip"do momento).
Fazemos esse tratamento unicamente como simpli cacao do sistema. Em tratamentos
anteriores, avaliamos utilizar pMC's para cada distancia h que simulassemos, porém
esse cbdigo se mostrou extremamente demorado e ndo muito e ciente. Portanto, uma
vez que o tempo se mostrava valioso, decidimos atacar o problema por essa 6ticaa m
de encontrar possiveis efeitos interessantes, enquanto mantemos essa analise anterior
ocorrendo em paralelo para trabalhos futuros.

Por m, entdo, aproximamos essas camadas e medimos a energia total do
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sistema, juntamente com a energia que provém unicamente da interacdo entre as
mesmas.

Repetimos esse processo para trés sistemas com 0s seguintes parametros de
rede: =1, 2, 3e 4 Estudamos esses quatro casos para que possamos ter um
panorama mais rico de como esse sistema evolui conforme nos distanciamos da rede
guadrada e para entendermos quais as situacdes otimizadas.

Os estados fundamentais dessas redes ja sdo muito bem conhecidos e ja foram
bastante explorados em diversas simulagdes [5]. De acordo com a literatura, as redes
com parametro < = 3apresentam, como estado de menor energia, uma con guragao
populada por vértices do tipo T;. Em nossas simulagdes, encontramos esses mesmos
estados, conforme apresentado na gura 4.0.1a.

Para as redes com parametro > = 3, por sua vez, a literatura aponta para um
estado de menor energia populado por vértices do tipo T,. Novamente, em nossas
simulacdes, obtivemos também essa con guragéo , conforme pode ser visto na gura
4.0.1b.

Ja para o caso em que = P 3, existe uma di culdade. Nessa situacg&o, tanto o
State-0 quanto o State-1 se con guram como estados fundamentais da rede. Isso se
deve ao fato de que, nessa situacdo, os vertices T; e T, possuem a mesma energia.
Dessa forma, o estado fundamental da rede pode ser qualquer combinagao desses dois
ajustes. Nossa simulacdo apresentou exatamente esse tipo de comportamento, tendo
uma combinacédo de vértices em toda sua extensao. Mas, para que possamos analisar
e comparar melhor as diferencas entre as redes retangular e quadrada, podemos
utilizar essa degenerescéncia ao nosso favor. Para isso, estudamos a rede com = 3
nos dois casos: State-0 e State-1. Dessa forma, podemos comparar com 0s estados
fundamentais das outras redes sem maiores complica¢des. Dito isso, partimos para 0s
resultados das simulacdes.

4.1 State-0

Para as redes com P 3, 0 estado fundamental é dado pelo State-0, conforme
visto na gura 3.5.1. Nesse caso, 0s vértices estdo, em sua totalidade, em uma
con guracdo T;. Apesar disso, as cargas magneticas residuais das redescom 61
podem afetar drasticamente como esses sistemas interagem entre si.

Os resultados da simula¢do podem ser visto nos gra cos da gura 4.1.1. E
visivel que, conforme o parametro de rede aumenta, naturalmente a energia total do
sistema também aumenta. Esse comportamento era esperado, uma vez que os vértices
sdo mais energéticos conforme cresce. Inclusive, essas diferencas de energia fazem
com que, até mesmo um sistema que seria aBarentemente mais estavel, como uma
con guracdo GS1-GS2 para camadas com 2 seja mais energética até do que a
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Figura 4.0.1: Em a temos a con guragdo de uma placa no estado State-0, enquanto que em b temos a

de uma placa no estado State-1.

con guracgao

GS1-GS1 da rede quadrada. A caracteristica mais interessante,

todavia, ca em maior evidéncia quando analisamos apenas a energia de interacéo

entre as placas. Esses dados sao apresentados na gura 4.3.1b.
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’
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E
torna mais energética, gerando assim uma repulsdo ou atracdo mais intensa. Isso

simboliza que a interagao deve estar sendo intensi cada pelo esticamento das redes.
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Figura 4.1.1: Gré& cos dos dados encontrados na simulagéo dos sistemas. Em a temos a energia total
de cada sistema em funcdo de h. Para simpli car a visualizacdo e compreenséo dos
mesmos, em b apresentamos a densidade energética por nimero total de vértices.

Essa intensi cacéo € bastante evidenciada pelo distanciamento apreciavel entre as
curvas das redes retangulares e das redes quadradas, principalmente nas situacdes
em que h < 0:7.

Para entender o comportamento desse sistema, inicialmente tentamos fazer
uma analise do potencial através de uma funcao poténcia, conforme o apresentado por
Nascimento [65], utilizando um método de regressao. Essa primeira analise ndo parecia
concordar tdo bem com os dados, tendo um desvio muito grande principalmente para
baixos valores de h. Depois disso, tentamos utilizar uma funcdo exponencial para a
regressao, visto que as excitagcdes das BASI interagem dessa maneira e as redes
retangulares apresentam monopolos residuais. Novamente, esse ajuste nao obteve
grande sucesso, cando sempre abaixo dos resultados obtidos. A solugao encontrada,
portanto, foi juntar as duas analises em uma Unica, ajustando uma funcéo do tipo

V(h) = AhB + Ceé’M; (4.1)

através do método "Non-linear curve tting"do software QtGrace.
Os resultados obtidos nessa situacédo podem ser visualizadas na tabela 1.

Tabela 1 — Ajuste utilizando (4.1) - State 0

A B C D 2
1 /0.0495| -6.2 - - -
0.645 | -3.412 | -7.016 | -2.6 | 0.0006
0.952 -3.1 -55 |-2.1| 0.001

©

NI

wl

Apesar desses ajustes para 0s potenciais se adequarem muito bem aos re-
sultados obtidos ( 2 10 °), ndo fomos capazes de encontrar uma relagdo entre 0s
parametros A, B, C e D e . Notamos que, obviamente, a interacdo se torna mais
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intensa, mas para que pudéssemos ter maiores informag6es do efeito da rede retan-
gular, seria interessante encontrar a dependéncia desse aumento da intensidade com
o parametro de rede. Esse tipo de diagnostico, apesar de ter sido discutido, ndo foi
completamente elucidado e ainda estamos tentando encontrar uma boa explicacao
para tal. Por essa razédo, partimos para uma mudancga de ponto de vista. Para isso,
decidimos subtrair a energia de interacdo da rede quadrada (ja conhecida) da energia
de interacao das redes retangulares. O resultado pode ser visualizado na gura 4.1.2.
Dessa forma, dizemos que a interagdo possui 0 seguinte per |:

Vers (h) = unad + Vextra ; (4.2)

onde Vguag = 0:0495 62 é a interacdo entre placas quadradas, obtida através de
um meétodo de regressao e Vexra € a interagdo que surge entre as placas nos casos
retangulares.

O que encontramos € que a diferenca entre a interagdo em ambos 0s casos €
basicamente uma funcéo exponencial dependente do distanciamento entre as placas.
Ou segja,

Vextra (h) = AexpeB e h: (4.3)
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Figura 4.1.2: Diferenca da energia das camadas retangulares e das camadas quadradas. Os simbolos
preenchidos representam os dados obtidos pela simulacéo e as linhas mostram os ajustes
exponenciais utilizados. No inset, temos 0 mesmo gra co, porém em uma escala logarit-
mica, para con rmar nossas suspeitas quanto ao formato exponencial desses dados.

Ao concluirmos essa segunda andlise do formato do potencial novamente utili-
zando o método "Non-linear curve tting"do software QtGrace, encontramos que 0S
potenciais efetivos em cada caso sdo aqueles apresentados na tabela 2. Podemos no-
tar que, conforme aumentamos o parametro de rede, a interacdo exponencial aumenta
de magnitude, além de decair mais lentamente.
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Tabela 2 — Ajuste utilizando (4.3) - State-0

AO B 0 ErrOConst ErroCoef
P—
" 2| 26.90 |-5.4| 0.007 0.006
P—
" 335531 -4.9 0.03 0.05

Esse processo pode estar relacionado com a maneira de interagir dos monopolos
residuais de cada camada em relacdo as nanoilhas do sistema. Tal hipétese se fortalece
ao notarmos que, segundo Nascimento et. al [65], a presenca de uma excitacdo em
uma Unica placa faz com que uma nova interagao surja, exatamente com uma forma
exponencial.

4.2 State-1

Os outros dois casos de interesse que apresentamos nessa dissertacao sao
aqueles com P 3, cujo estado fundamental é dado pelo State-1 apresentado na
gura 4.0.1b. Para essa situacdo, os vértices estdo em uma con guracado T,, que
apresenta uma magnetizacdo residual devido a proximidade de polos iguais em cada
canto do vértice. Apesar disso, esse ordenamento se mostra menos energeético que 0s
outros caso a magnetizacao total da rede seja nula, que € a situacédo aqui analisada.

Os resultados dessa simulacéo s&o apresentados no gra co 4.2.1. E bastante
notavel a diferenca entre o comportamento das energias do caso anterior e 0 desse
caso. A diferenca mais interessante esta na proximidade das energias dos sistemas
com = 3e =2,quase se sobrepondouma a outra. Isso simboliza que, para esse
estado de rede, o esticamento possui uma in uéncia bastante fraca nessa interagéo.

5000 y=V3GS1-GS1 6 o y=V3GS1-GS1
y=3GS1-GS2 o y=V3GS1-GS2
y=V4 GS1-GS1 =4 GS1-GS1
y=\4GS1-GS2 * y=v4GS1-GS2
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U(h)

-10000 /

-15000 6
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Figura 4.2.1: Gréa cos dos dados encontrados na simulacéo dos sistemas. Em a temos a energia total de
cada sistema em fungdo de h. Novamente, apresentamos as densidades energéticas em
b. Chamamos atencéo para o fato de que as curvas se mantém extremamente préximas,
mesmo na situacdo em que h < 0:6.

Para termos uma maior compreensdo de como esse sistema se con gura de
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um ponto de vista matematico, prosseguimos com uma analise do formato do potencial.
Novamente, os ajustes com fungdes poténcias e funcbes exponenciais puros com 0s
mesmos métodos mencionados anteriormente na secao 4.0.1a nao foram de grande
ajuda, portanto utilizamos uma fungcdo da mesma forma de (4.1). Os resultados da
mesma sao apresentados na tabela 3.

Tabela 3 — Ajuste utilizando (4.1) - State 1

A B C D 2
0.936 | -3.104 | -5.178 | -2.068 | 0.003
0.944 | -3.096 | -5.068 | -2.061 | 0.0005

©

wl

©

B

Através dessas fungbes, podemos constatar de maneira algébrica a proximidade
dessas energias. Isso mostra que, & partirde = 3 0 esticamento das redes ndo
apresenta modi cacdes apreciaveis na energética do sistema. Isto €, parece existir
uma estagnacédo quanto a tal modi cacdo. Simula¢cdes com maiores parametros de
rede podem ser Uteis para compreender essa estagnacao, porém é necessario cautela,
uma vez que existe um ponto onde a rede se torna tdo disforme que as nanoilhas se
distanciam demais da geometria quadrada e passamos a ter espécies de " tas", néo
mais redes bidimensionais.

Na proxima secao, desenvolveremos melhor uma possivel explicacdo para essa
diferenca.

4.3 As diferencas entre vértices

Conforme pudemos constatar, a diferenca de comportamento entre os sistemas
com State-0 e com State-1 sdo consideraveis. O primeiro apresenta um agravamento
das interagOes conforme o parametro de rede aumenta. Ja o segundo, ndo parece ser
substancialmente alterado pelo mesmo processo. Obviamente, ndo seria esperado
gue esses objetos se comportassem de maneira parecida, visto que sdo estruturas de
vertices muito diferentes. Porém, vale a pena tentar compreender as bases teoricas
para essa diferenciacao, principalmente para se aprofundar no entendimento dessas
estruturas.

Comecamos a analise dessa diferenca notando que os vértices T, e T, apre-
sentam duas estruturas magneéticas residuais diferentes: uma carga magnética e um
momento dipolar magnético, respectivamente. Isso, por si sO ja aponta para nosso
primeiro argumento, o de que a interacdo entre monopolos residuais sente com maior
intensidade os efeitos do esticamento do que entre dipolos residuais.

Esse argumento vém da seguinte andlise: Considere um modelo de dumbbell
para um vértice simples com parametro de rede . No caso da conguracdo Ty,
conforme apresentado na gura 3.5.1, a carga residual seriade Q = 2 % . Dessa
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forma, a energia de interacao de dois vértices seria basicamente uma interacéo de

Coulomb
44 %b a)?

4r 1p(ah? -’ (4.4)
onde ry, € a distancia entre os dois vértices, ¢ é a permeabilidade magnética do vacuo
e a energia pode ser tanto atrativa quanto repulsiva, dependendo da con guracao
especi ca do sistema.

Ja no caso da con guragcdo T,, seguindo o modelo dumbbell, devemos ter um

- . P
momento magnético com magnitude da forma m = %b a2 + b? (apresentamos o

EState O(a; b; r12) =

meétodo utilizado para encontrar essa grandeza no apéndice B). Portanto, a interacéao
de um vértice com outro seria mediado por uma interagao dipolo-dipolo

o 2(b+ a)*(a® + b?)
4r 3,(ab?

Estate 1(a;b;ro) = [ 1 3 (Mg Pp)(hy fy)]; (4.5)

onde, novamente, ry, é a distancia entre os vértices, € a permeabilidade magnética
do vacuo e a energia pode ser positiva ou negativa dependendo da dire¢éo na qual o
dipolo residual aponta.

~
.
=
£ - s
~/

€Y (b)

Figura 4.3.1: Em a, temos uma representacdo gra ca de dois vértices do tipo T;, enquanto que em b
temos a representacdo de dois vértices do tipo T,. Tais vértices possuem, naturalmente,
uma diferenca estrutural. Por esse motivo, a interagdo entre os mesmos € bastante
diferenca.

Considere, por simplicidade, que os vértices estdo um acima do outro, separados

por uma distancia h = 0:5 e o parametro de rede = P 3(ouseja,a=1eb= " 3).
Nessa situacao, teremos as seguintes energias de interacao
P~ p_

Eswe o(l; 3;05)= 143, ? Estae 1(1; 3;05)= 634, % (4.6)

A P~
Agora, se o parametro de rede for = 2, encontraremos

P~ P~
Este o(l; 2,05)= 0:69 o 2 Eswe 1(1; 2,05)= 556 % (4.7)
Por m, podemos agora fazer uma comparacéo entre a energia de um parametro
de rede e outro, ou seja,

P~ p_
EState 0(1; n 3; 0:5) 2:08 EState 1(1; n 3; 0:5)

P=— : P=— 1:14 (4.8)
EState 0(11 210-5) EState 1(11 2, 0-5)
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Isto é, a energia de interacdo dobra ao se esticar de = P 2para = P 3em uma
con guracao de State-0, enquanto 0 mesmo ndo ocorre para a con guracao de State-1,
se mantendo quase inalterada.

Outro argumento que pode ser utilizado pra essa mudanca brusca esta no fato
de que dipolos magnéticos sao muito mais e cazes em blindar magneticamente um
determinado vértice do que monopolos. Sendo assim, esse estado possuiria uma
caracteristica muito forte de blindagem que o caso anterior ndo possui.

4.4 As rotaches e suas in uéncias

Para nalizar nossas investigacoes, iremos tocar brevemente na introducao
de um novo grau de liberdade para o sistema: angulacdo. Seguindo o espirito da
pesquisa de Rehana [66], estudamos como as placas reagem ao serem rotacionadas
em torno de um ponto no meio das placas. Pretendemos, com isso, procurar situacdes
de maximo e minimo do potencial de interacéo, situacdes essas onde podemos ter
disposi¢des bastante interessantes de spins entre as camadas.

Figura 4.4.1: Energia de intera¢@o normalizada em fun¢é@o do &angulo

Para isso, devemos antes de nir algumas coisas. Em nossa simulagéo, utiliza-
mos con guracfes State-0 com = 2e 3, ambas em um sistema de BRASI com
distanciamento h = 0:5 entre placas e em um estado GS1-GS2. Com essas de nicoes,
podemos iniciar a simulacéo e estudar como varia a energia em fungédo do angulo
Para facilitar a visualizagao, normalizamos a energia de interagdo. Um primeiro teste
para sabermos se nosso algoritmo de rotacéo estava fornecendo o resultado desejado
€ simularmos uma rede quadrada nessas condi¢des, e conferir se os dados batem
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com o que existe na literatura. O resultado desse teste pode ser visto na gura 4.4.1.
De fato, os picos de potencial se assemelham com aqueles encontrados por Rehana,
com =37°e =53°. Isso nos diz, portanto, que nosso cAdigo esta apto a estudar as
rotacoes das redes retangulares.

4.4.1 Redecom = pé

Para arede com = P 2, os resultados sdo apresentados no gra co 4.4.2. Um
novo comportamento pode ser visualizado nessa rede, uma vez que ndo temos mais a
presenca de maximos, nem mesmo quando = 90°. Isso se deve ao fato de que, como
nossa rede é retangular, uma rotagdo de noventa graus ndo leva uma con guragao
GS1-GS2 em outra GS1-GS2, como ocorre no caso quadrado. Na realidade, essa
rotacdo leva a uma con guragcdo muito mais complexa, ja que, nessa situagao, teremos
areas nao sobrepostas das camadas, gerando assim um tipo de "efeito de borda", por
se dizer. Dito isso, podemos ainda reconhecer minimos expressivos de potencial em

=50%°e =130°.

Figura 4.4.2: Energia normalizada em func¢éo do angulo rotacionado para o caso em que = P 2.

As con guracdes dos dipolos nesses pontos de minimo podem ser conferidas
nas guras 4.4.3. Podemos notar a presenca de algumas estruturas nessas imagens,
porém nao existe grande periodicidade dos mesmos.

4.4.2 Redecom = p:_%

Paraaredecom = P 3, decidimos novamente estudar os dois estados (State-0
e State-1). Os resultados dessas simulagdes podem ser conferidos nos gra cos 4.4.4.
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(&) =50°. (b) =50°-Zoom.
(c) =130°. (d) =130°-Zoom.
Figura 4.4.3: Con guracdo de dipolos narede com = P 2.

Aqui, duas situacdes bastante interessantes acontecem. A primeira é para o State-0,
onde novamente temos o efeito da retangularidade da rede faz com que a interagao
possua apenas minimos locais situados em = 60°e = 120°. Ja para o State-1,

temos con guragdes com minimo e maximo bastante préximas, localizadas em = 82°
e =098°.

(a) State-0. (b) State-1.
Figura 4.4.4: Energia normalizada em fun¢éo do angulo rotacionado para o caso em que = P 3nos

dois casos - State-0 e State-1.

As con guracdes de dipolos nessas situacfes sao extremamente diferentes e
trazem questbes bastante interessantes que ainda precisam ser melhor exploradas.
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No caso do State-0, nos angulos de minimo local, encontramos con gura¢des onde
os dipolos de uma rede néo se sobrepfe a nenhum outro dipolo da outra rede! Desse
modo, esses angulos se tornam menos energéticos pois os dipolos das redes se
encontram, em sua totalidade, a maior distancia possivel de qualquer dipolo da outra
rede. Essas con guracdes podem ser visualizadas nas guras 4.4.5.

(& =60°. (b) =60°-Zoom.
(c) =120°. (d) =120°- Zoom.
Figura 4.4.5: Con guracgéo de dipolos narede com = P 3 no State-0.

Ja para a situacéo do State-1 temos as con guracdes apresentadas nas guras
4.4.6 e é possivel notar o surgimento de alguns padrées, embora bastante difusos no
caso de minimo, ao superpormos essas redes. Ja par ao caso de maximo, o padrao se
torna extremamente visivel, com aparentes circulos periddicos na rede.

443 Redecom = p4

Por m, para a rede com = P 4, utilizamos o estado fundamental State-1 e
os resultados podem ser vistos no gra co 4.4.7. Resultados bastante interessantes
aparecem nesse caso, onde temos varios minimos e maximos locais. Os maiores estao
em =28°¢ =152° Nesse caso, podemos notar que, ao rotacionarmos o sistema
de 180°, obtemos um maximo de energia. I1sso esté relacionado ao fato de que, nesse
caso, os dipolos residuais todos apontardo para o sentido oposto ao caso inicial. Essa
situacao € exatamente analoga a diferenca entre uma con guracdo GS1-GS1 e uma
con guracdo GS1-GS2, no State-0.
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(a) =82°. (b) =82°-Zoom.
(c) =98e°. (d) =098°-Zoom.
Figura 4.4.6: Con guracgédo de dipolos narede com = P 3 no State-1.
Figura 4.4.7: Energia normalizada em funcéo do &ngulo rotacionado para o caso em que = P 4

Uma situagao curiosa surge ao avaliarmos como ca a con guracao de dipolos
nas duas camadas nos pontos de maximo e minimo nos casos de State-1. Algumas
estruturas periddicas surgem aqui também, similarmente ao caso quadrado. Porém,
aqui, elas aparecem um pouco mais complexas e disformes. A diferenca pode estar
relacionada ao fato de que utilizamos uma rede levemente diferente daquela ja estudada
na literatura. As con guracdes e os padroes podem ser visualizados na gura ?7?.
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(a) =28°. (b) =28°-Zoom.

(c) =152°. (d) =152°-Zoom.

p- A - .
4 nos angulos de minima e méxima do

Figura 4.4.8: Con guracdo de dipolos na rede com
potencial.
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5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

Através das simula¢des aqui apresentadas, fomos capazes de nos aprofundar
um pouco mais nos efeitos que a distor¢do de uma rede quadrada produz. Mostra-
mos no capitulo 4 que tal esticamento é capaz de introduzir uma nova interacao ao
conjunto de bicamadas, sendo mediado por um potencial exponencial que nos remete
a estruturas de blindagem magnética. Além disso, encontramos que, a partir de um
determinado ponto ( = = 3), a interacdo se torna pouco dependente do parametro
de rede, se con gurando bastante estavel para as con guracfes com State-1 como
con guragéo de menor energia. Também propusemos uma explicacao satisfatoria para
essa mudanca de comportamento, iluminando parcialmente o efeito de blindagem que
os dipolos magnéticos dessa rede sédo capazes de produzir.

Ademais, encontramos que o esticamento € capaz de fazer com que as redes
se comportem de maneira muito diferente ao incluirmos um novo grau de liberdade
ao sistema. As estruturas periodicas apresentadas no capitulo 4.4 ainda precisam
ser mais estudadas e compreendidas, mas o simples evidenciamento dos angulos em
gue tais con guragBes ocorrem ja é capaz de chamar a atencéo de possiveis futuros
trabalhos.

Apesar desses apontamentos serem de grande interesse para o avanco do
estudo de sistemas frustrados, muitas davidas ainda permanecem. E, é nesse ter-
reno bastante fértil que nosso trabalho se con gura. Uma divida que ainda nos falta
responder é: as con guracdes estudadas aqui sao de fato os estados fundamentais
das BRASI? Esse tipo de questionamento, embora muito importante, perpassa uma
di culdade: o tempo de simulagdo. Uma vez que nosso sistema possui um grande
numero de dipolos, a implementacao de passos de Monte Carlo demanda um proces-
samento muito mais demorado. Ainda assim, pretendemos desenvolver esse sistema
em oportunidades futuras.

Outra situacdo que ainda requer mais atencdo é a da rotacdo nas BRASI.
Pretendemos, no futuro, estudar como sé&o as curvas de histerese dessas estruturas
e como o transporte de monopolos magnéticos se da nesses sistemas. Essa Ultima
curiosidade vém da aparicdo de padroes que muito se assemelham com padrbes
de Moirée, estruturas muito importantes no estudo de tas de grafeno, e que séo
responsaveis pelo aumento signi cativo da capacidade de transporte elétrico desses
materiais. Outra alternativa € a de relacionar esses padrdes obtidos na rotacdo com
aqueles estudados no modelo molecular de Bohr-Heisenberg. Esperamos, com isso,
descobrir se as BRASI sdo uma melhor alternativa para a confeccdo de estruturas
spintronicas do que as BASI ou nao.
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A Interacao de troca

Considere dois elétrons com funcdo de onda 1(R) e 2(f) espin S; e S, cada
um em uma posicao r e r. Por serem férmions, esses elétrons devem obedecer o
principio de exclusdo de Pauli, o qual a rma que dois férmions ndo podem ocupar um
mesmo estado quantico simultaneamente. Isso, por sua vez, nos diz que a funcéo de
onda total do nosso sistema deve ser antissimétrica. Considere que a fungdo de onda
completa desse sistema de elétrons seja

total = S ; (A. 1)

onde S é a autofuncdo de spin para os dois elétrons e € a autofuncao de
posicdo dos mesmos. Uma vez que essa funcdo de onda deve ser antissimétrica,
temos duas combinacdes possiveis:

» Ssimétricae antissimétrica;
e S antissimétrica e simétrica.

Vejamos primeiro as possiveis combinacdes de spin. Temos, no total, quatro
combinacdes possiveis:

| I
"#i
I
" JHH

(A.2)

VWA AN ©0

onde " representa spin up e # representa spin down. Com isso, podemos obter
as seguintes funcdes de spin:

8
30" )

%=§%WMHﬂM &=&?MHﬂ ): (A.3)
-

Os casos onde a funcao de spin é simétrica representam os estados onde 0s
spins estdo alinhados e sdo chamados de estados tripletos. J4 o caso onde a funcao
de spin é antissimétrica representa o estado em que 0s spins estdo antiparalelos e
chamado de estado singleto.

Tendo entéo visto as fungdes de spin, podemos agora analisar como devem ser
as autofuncdes espaciais simétricas e antissimétricas:
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s(f; k) = Pl—g[ 1(f) 2(R)+ 2(r) ()]

a(FiR) = p5[a(R) 2(R)  2(R) 1(R)]:

Por m, portanto a funcéo de onda completa deve ser dada da seguinte forma:
8

< . .
St F; F2);
total ~ . " s( ) (A.5)

- Ss NGHE

(A.4)

Em posse da fungdo de onda desse sistema, podemos agora analisar como
esses elétrons interagem entre si. A interacdo coulombiana &

U(Fr; = ; A.6
(mik)= = — (A6)

onderi;, = jrn ). O valor médio pode entéo ser calculado fazendo
hJi = h totanU(F'l; FZ)J total I - (A-7)

Uma vez que a interacéo independe dos spins, podemos reescrever a equagao
acima como
Z

Sio (1(r) 2(r) o(F) 1('“2))'__1-2( 1(f) () () 1(R)); (A.8)

hUi =
onde o se refere a funcdo de onda espacial simétrica ou antissimétrica.

Prosseguindo com essa integracao, obtemos entao
Z Z

Wi ) o) o) () o) () ¢ (A9
0 12 12

A primeira integral presente na equacao (A.9), € exatamente a energia média de
origem coulombiana do sistema de elétrons. Ja a segunda integral € o que chamamos
de energia de troca, que provém exatamente da imposi¢cdo do principio de exclusédo
de Pauli. Esse termo é exatamente o que distingue os estados tripletos do estado
singleto, aumentando ou diminui a energia de interacdo do sistema, respectivamente.
E interessante notar que, apesar da interagéo coulombiana ndo depender do arranjo de
spins do sistema, a energia nal apresenta uma dependéncia muito clara. Esse efeito
s6 existe em sistemas quanticos, ndo possuindo nenhum analogo classico. Portanto,
podemos reescrever o valor médio da energia como

hWUi=E JS; S (A.10)
onde S; e S, sao as projecdes dos momentos angulares de spin,
z
1
E= (n) z(l‘z)r—12 1(F1) 2(F2); (A.11)
e Z 1
J= (R) 1(I‘z)r—12 2(F1) 1(F2): (A.12)
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Dessa forma, quando os spins estiverem alinhados paralelamente S; S, =1
e guando os mesmos estiverem alinahdos antiparalelamente, teremos S; S, = 1
Assim, encontramos portanto a hamiltoniana de Heisenberg como uma modi cacdo da
interacdo entre elétrons devido ao principio de exclusédo de Pauli.
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B Momento magnético de um vértice
do tipo T2

Para calcular o momento magnético de um vértice do tipo T2, consideramos um
modelo de halter para cada nanoilha, com a mesma con guracao do caso apresentado
para o tipo T1. Fazendo esse tratamento, podemos notar que cada nanoilha contribui
com uma cargado tipo Q. = ; ouQa =  parao centro do vertice, dependendo se
a nanoilha esta na horizontal ou na vertical, respectivamente.

Devido a geometria desse objeto, existira um acumulo de cargas positivas em
um lado do vértice e um acumulo de cargas negativas no lado diametralmente oposto
do mesmo. Isso nos permite, entdo, considerar um "modelo de halter inverso"”, onde
transformamos as duas cargas separadas por uma distancia d = P aZ+ I em um
momento magnético m da forma

M= (Qa+ Qyp)dd; (B.1)

onde @ é o vetor que liga um canto do veértice ao outro. Dessa forma, portanto, o
momento magnético é

P——— a+ bP ——
M= —+ _ a2 - 4T -
Stp o @+ 4 5 & R4 (B.2)
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