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Resumo

Apresentamos um estudo tedrico sobre ondas de spin em diferentes regimes magnéticos,
que se propagam em materiais cristalinos e super-redes ferromagnéticas e antiferro-
magnéticas. Nosso trabalho se concentra na descricdo dos modos de superficie e volume
das ondas de spin que se propagam em tais estruturas, através do emprego de técnicas
de matriz-transferéncia, segunda quantizagéo e funcdes de Green. Também apresenta-
mos uma extensdo de trabalhos anteriores , baseados somente no método matricial. O
espectro das ondas de spin no regime de troca (ezchange) é estudado através da resolucao
da equagio de movimento na representacio de Heisenberg da mecénica quantica para
operadores de spin. Técnicas matriciais sio aplicadas para o estudo dos magnons no
citado regime em materiais ferromagnéticos, antiferromagnéticos e que apresentam meta-
magnetismo. Nosso Hamiltoniano .é composto de termos Zeeman, de troca, e quando se
aplicar o caso, de anisotropias uniaxial e ndo-uniaxial. Uma componente nao-uniaxial no
Hamiltoniano produz complicacGes matematicas na equagao de movimento resultante. As
matrizes de spin que seriam bloco-diagonais apresentam termos na forma de blocos fora
da diagonal neste caso. Os parimetros fisicos principais cc;nsidera;dos sao o spin médio S,
o campo magnético externo Hy aplicado (que pode ter uma orientagdo arbitraria), a cons-
tante de acoplamento (no caso do regime de troca) e a funcdo permeabilidade (no regime
magnetostédtico). Também descrevemos o comportamento das ondas de spin em super-
redes quasiperi6dicas, apresentando os espectros de dispersao no regime magnetostatico.
Definimos como construir tais estruturas a partir de blocos constituintes nao-periédicos.
Com o crescente desenvolvimento de métodos de crescimento de super-redes e sistemas de
multi-camadas, foi possivel crescer tais estruturas, tais como GaAs-AlAs e Mo-V. Técnicas
experimentais, incluindo espalhamento de raios-X e Raman, podem ser aplicadas para a
verificagdo de nossos resultados. Finalmente, apresentamos possiveis extensdes para nossa

teoria, incluindo o estudo do comportamento fractal das solugdes.
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Abstract

We present a theoretical investigation of spin waves (SW) in different magnetic
regimes, which propagate in crystalline materials, and in ferromagnetic and antiferro-
magnetic superlattices. Our work is aimed to the description of surface and bulk modes,
propagating in such structures, by employing the transfer-matrix, second quantization
and Green function methods. We also present an extension of previous work, which was
based only in the transfer-matrix method. The SW spectra in the exchange regime is
obtained by finding the solutions for the quantum-mechanical equations of motion for
spin operators in the Heisenberg picture. Matrix techniques are applied to study the
magnons in the regimes cited above, including the metamagnetic materials. Our Hamil-
tonian is therefore build up by considering Zeeman, exchange, and when needed, uniaxial
and nonuniaxial anisotropy terms. A nonuniaxial component gives rise to mathematical
complications in the.resulting equation of motion. The spin matrices, that otherwise
would be block-diagonal, have off-diagonal blocks in this case. The physical parameters
considered here are the average spin S, the external applied magnetic field Hy (which
can have an arbitrary orientation), the coup]ing constant (for the exchange regime) and
the permeability function (for the magnetostatic regime). Also, we describe the behav-
ior of spin waves in quasiperiodic superlattices, giving their spectra in the magnetostatic
regime. We describe how to set up such structures from non-periodic building blocks.
With the increasing development of growth techniques for superlattices and multilayers,
it was possible to construct superlattices with such structures, such as GaAs-AlAs and
Mo-V . Experimental techniques, including X-ray and Raman scattering can be applied
to verify our results. Finally, we describe extensions for our theory, including the study

of fractal behavior of the solutions.

jii



Sumario

1 Introdugdo &s Ondas de Spin em Meios Magnéticos 2
1.1 RoteirodaTese . . ...................... .. .. .. . 3
1.2 Regimes Magnéticos . . ..................... .. .. .. . 4
1.3 Ondas de Spin: Algumas Defini¢des . . . . . ... ............. . 6
14 MétodosdeCalculo . . . .. ........ ... . ... .. ... ... .. 7

14.1 Meétodo da Equagso de Movimento para os Operadores . . . . . . . 7
142 Métododa Fungdode Green . . . . .. .. ... ........... 9
1.5 Métodos Experimentais. para o Estudo das Ondas de Spin . . . . . ... .. 12
Ondas de Spin Lineares em Cristais Metamagnéticos 16
21 Imtrodugdo . . . . . .. ... .. ... 16
2.2 Ondas de Spin em Metamagnetos Uniaxiais . . ... ............ 19
221 Modelo Uniaxial . ....................... .. .. 19
2.2.2 Fase Antiferromagnética . . ... ................... 21
223 FaseFerromagnética ... ....................... 24
224 Aplicagdes ParaFeCly . . .. .. ... . ... ... ... . 25
2.3 Ondas de Spin em Metamagnetos Nao-Uniaxiais . . . . ........ ... 28
23.1 Modelo Anisotrépico . . .. ... ... ... ... ... ... 29
24 Resultados Numéricos . .. .......................... 34
241 Material FeCl, . ... ... ... . ... ... ... ... .. ... 34
242 Material FeBr, . . . .. .. .. ... .. ... 35

iv



25 ConclusGes. ... ........ e 44

Ondas de Spin N&o-Lineares em Super-redes Ferromagnéticas 45

3.1 Ondas de Spin Lineares em Ferromagnetos Anisotrépicos . . . ... .. .. 45

3.1.1 A Super-rede Magnética . ............. e e e 46

3.1.2 Modos de Superficie . ............... ... ... .. . . 51

3.2 Ondas de Spin Nao-Lineares em Ferromagnetos Anisotrépicos . ... ... 55

3.2.1 A Transformagdo de Holstein-Primakoff. . . . . ........... 55

3.2.2 Superrede NdoLinear . . ... ................ ... . 58

3.3 Resultados Numéricos . ....................... ... . . 61

34 Conclusdes . . . . . ... ... 69

Modos Magnetostiticos das Ondas de Spin em Quasicristais 70

41 Introdugdo . . ... ... ... .. ... .. 70

4.2 Modos Magnetostaticos em Cristais Periédicos . . . . . ... ........ 74

4.2.1 Modos Magnetostiticos em uma Camada Ferromagnética . . . . . . 76

4.3 Sequéncias Quasiperiédicas . . . . . ... ... ... ... ... . ... ... 87
4.4 Teoria de Modos Magnetostéticos com Magnetizacio Perpendicular as In-

terfaces . . . .. .. 90

4.5 Método da Matriz-Transferéncia . . . .. ... ... ... .......... 97

4.5.1 Super-redede Fibonacci .. ... ................... 102

4.5.2 Super-rede de Thue-Morse . . .. ... ................ 105

4.5.3 Super-rede de Periodo-Duplo. . . ... ... ............. 107

4.6 Resulbados Numéricos . ... ......................... 109

4.6.1 Localizagdo dos Modos Magnetostéticos . . .. ........... 112

4.7 Conclusbes . . . . . . . .. e e e 122

5 Conclusces : 123

A Ciélculo das Matrizes Metamagnéticas 126



DIPIBIDIIBIIBIBZIISDIDBDDOIDDIDBRIDDIDIDDDDIDONDRDDDNDARDIIIDRDIIONDDYD YD

B Forma das Matrizes M; e N;

C Trabalhos Publicados

Cc.1
C.2

C.3
C4
C.5

Spin Wave Spectrum in Magnetic Superlattices with Anisotropic Fields .
Surface Spin Waves in Metamagnets with Nonuniaxial Single-Ion
Anisotropy . . . . . . ...
Non-Linear Spin-Wave Spectra in Anisotropic Magnetic Superlattices .
Magnetostatic Modes in Quasiperiodic Fibonacci Magnetic Superlattices
Localization and Scaling Properties of Magnetostatic Modes in Quasiperi-

odic Magnetic Superlattices (submetido) . .. ... .............

129

131

. 131

132

. 133
. 134



Capitulo 1

Introducao as Ondas de Spin em

Meios Magnéticos

O estudo da ciéncia do magnetismo se apresenta hoje como um dos campos mais proficuos
e competitivos do conhecimento. Desde o descobrimento da magnetita (Fe,O;) hé 4000
anos atréds, passando por novas e intrigantes descobertas sobre crescimento e comporta-
mento de estruturas multicristalinas, até investigagdes em nanomateriais, o interesse por
seu estudo s6 tem aumentado. A razio para isso é a quantidade de aplicaces praticas de
dispositivos magnéticos: sensores magnéticos feitos com materiais que apresentam mag-
netoresisténcia colossal, gravacao de dados em fitas magnéticas e discos rigidos, memdrias
magnetoresistivas, etc.

O presente trabalho tem por objetivo apresentar um estudo sobre as ondas de spin
em super-redes e cristais magnéticos. Para tanto, usaremos os formalismos de segunda,
quantizagdo, fungdes de Green, e matriz transferéncia, para estudarmos os modos de
propagacao (solugbes da equacao de movimento) dessas excitagGes no interior do sistema
(super-rede, amostra uniforme de material, etc.) ou em sua superficie. Nosso atencio
serd concentrada ndo somente nos ordenamentos ferromagnético e antiferromagnético,
mas também estudaremos as ondas de spin em materiais metamagnéticos, que apresen-

tam os dois tipos de interacdo. Quanto as caracteristicas estruturais, a introdugédo de
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super-redes (que séo sistemas virtualmente infinitos ou semi-infinitos construidos a partir
do empilhamento de um grande ntimero de camadas de materiais diferentes) e sistemas
de multi-camadas magnéticas tem fornecido uma gama de novos materiais, com pro-
priedades distintas de seus constituintes. Muito se tem estudado com relagéo as excitacdes
magnéticas em tais estruturas (para uma revisao, ver as referéncias [1] e [2]). Exemplos
de tais excitagGes s3o os polaritons, que sio essencialmente interagdes da luz com uma
ou mais excitagdes elementares do material ou da super-rede, e as ondas de spin, que s3o
oscilagdes locais dos momentos magnéticos no cristal ou em super-redes. Elas se propagam
na forma de ondas com frequéncias tipicamente na faixa de poucos MHz até poucas cente-
nas de GHz. Novas aplicagdes tecnoldgicas tém aparecido. Por exemplo, a descoberta da
magnetoresisténcia gigante por Baibich et al. 3 levou ao aperfeicoamento das chamadas
vélvulas de spin, e de sistemas de armazenamento de dados de enorme capacidade
(discos rigidos de computadores), sem falar no ganho conseguido utilizando o efeito Kerr
(rotagao da polarizagdo da luz quando espalhada por uma superficie magnética) para
aumento da densidade de momentos magnéticos, o que leva também diretamente a um

aumento na capacidade de armazenamento de dados por discos magnéticos.

1.1 Roteiro da Tese

Esta tese estd organizada da seguinte maneira. No Capitulo 2 empregaremos uma teo-
ria microscépica para investigarmos o espectro das ondas de spin em materiais meta-
magnéticos, que consistem de camadas ordenadas ferromagneticamente, de forma que
a interagdo de troca intracamadas ferromagnética é muito maior que a fraca interacdo
antiferromagnética entre camadas adjacentes?.

Usando técnicas de fungdes de Green e de diagramas de Feynman no Capitulo 3,
descreveremos os modos de volume e superficie das ondas de spin que se propagam em
super-redes magnéticas ndo-lineares®, onde a descrigo fisica do fenémeno é feita através
dos operadores de criagdo e destrui¢io de magnons (que so os quanta das ondas de spin)

al e a, respectivamente.



No Capitulo 4 apresentaremos um estudo das propriedades das ondas de spin no
regime magnetostético, que se propagam em super-redes do tipo quasiperiédicas®’. Tal
denominaggo vem da analogia entre estas estruturas artificiais e os cristais que apresentam
simetrias incomuns, denominados quasicristais. A propriedade mais interessante dos qua-
sicristais ¢ ainda seu padréo de difragio. O conjunto de picos de difragio bem definidos
tem uma simetria de ponto nao cristalografica, e portanto nio constitui uma rede de Bra-
vais. Consequentemente, a estrutura tem uma ordem de longo alcance, sem no entanto
ter uma simetria translacional. Para o estudo numérico das estruturas quasiperiddicas,
empregaremos 0 método da matriz-transferéncia, que se mostra bastante 1til nestes tipos
de estruturas. ComparagGes com resultados prévios sio feitas quando possivel, e novas e
interessantes propriedades dessas estruturas sdo descritas. Para estes modos, no entanto,
a obtengao de resultados numéricos fica limitada pela quantidade infinita de bandas, mas
isto ndo compromete a qualidade dos resultados, pois determinamos nossos espectros com
alta precisao.

Finalmente, as discussdes, conclusdes e possfveis extensGes do nosso trabalho séo de-

scritas no capitulo 5.

1.2 Regimes Magnéticos

Um entendimento do espectro completo das ondas de spin em materiais e filmes
magnéticos € a chave para a solugdo de muitos problemas fundamentais e de aplicagdes
de magnetismo em Fisica do Estado Sélido. Os trabalhos publicados na literatura sobre
as investigagles tedricas das caracteristicas de dispersdo da propagacio de ondas de mag-
netizacdo em filmes na regido de altas frequéncias podem ser divididos em dois grupos:
aqueles que consideram o espectro das ondas de spin fora do limite de ezchange (troca)
(onde somente as interagdes de dipolo-dipolo séo levadas em conta), e aqueles que consid-
eram o espectro das ondas de spin levando em conta ambas as interacdes, dipolo-dipolo e
troca. As caracteristicas de dispersdo de ondas puramente dipolares, que sdo geralmente

chamadas de ondas magnetostdticas (MSW, de “magnetostatic spin waves”) foram bem



descritas por Cottam et al.? e Adam et al.®. Nesta tese nos concentraremos em ambos os
casos. Nos Capitulos 2 e 3 decreveremos as ondas de spin em materiais ferromagnéticos
e antiferromagnéticos, considerando os casos lineares e nao lineares, respectivamente. O
estudo dessas excitagGes no caso onde ambos os regimes estdo presentes simultineamente
(ondas de spin de dipolo-troca) ndo é considerado nesta tese. Uma boa referéncia neste
assunto pode ser encontrada no artigo de Kalinikos®.

Em geral, existem outras contribuicdes, além das de troca e de dipolo-dipolo, que
podem (e as vezes devem) ser incluidas no Hamiltoniano de um material ferromagnético
ordenado. Em particular, existem efeitos de anisotropias, que podem surgir através das
interagGes entre os momentos magnéticos dos 4tomos e o campo elétrico da rede cristalina.
Um descrigdo completa destes campos seria muito complexa, mas existern referéncias!®
onde os autores ddo uma descri¢do simplificada (através da conexiao com a interagio
spin-Orbita). Geralmente, usa-se um enfoque fenomenolégico no qual a contribuicao para
o Hamiltoniano magnético é representada por uma expanséo em série de poténcias das
componentes dos operadores de spin em cada sitio da rede cristalina. Neste caso, somente
necessitam ser considerados os termos dominantes da expansdo que sio consistentes com a
simetria total da rede cristalina. Por exemplo, em um ferromagneto uniazial, o resultado

é da forma

He = — Z:K(:.s':)2 (1.1)

onde K ¢é a constante de anisotropia. Quando K > 0, a energia de anisotropia minima
é atingida quando a magnetizagdo é paralela ao eixo facil (neste caso o eixo z). Por
outro lado, quando K < 0, a energia minima corresponde & magnetizagdo permanecendo
no plano zy (anisotropia planar). Combinagées distintas dos operadores de spin sdo
requeridas para representar a anisotropia de um cristal em outros tipos de simetria. Vale
lembrar que a forma da anisotropia na superficie (ou em interfaces) pode ser diferente da
forma no “bulk” (volume), por causa da quebra de simetria induzida.

Alguns materiais apresentam outros tipos de anisotropia. Pode-se ter o caso em que,
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quando se aplica um campo magnético, o vetor magnetizacio M é desviado para uma nova
diregdo na qual o torque exercido pelo campo magnético externo equilibra o torque orig-
inado na energia anisotrépica. Entdo, uma componente nio-uniaxial (chamada as vezes
de “plano-facil”, do inglés easy-plane) anisotrépica aparece. A anisotropia n3o-uniaxial
existe em muitos materiais magnéticos, como o ferromagneto CrBr; e o antiferromagneto
NiO, e também pode ter diferente valores nas superficies ou interfaces porque os campos

elétricos cristalinos sdo geralmente diferentes nestas regices!!.

1.3 Ondas de Spin: Algumas Definigoes

A idéia de ondas de spin como excitagbes elementares em materiais magnéticos ordenados
foi inicialmente proposta por Bloch!?. Ele imaginou os spins como sendo desviadbs leve-
mente de sua orientagao de equilibrio (ou de estado fundamental), e que essas perturbagdes
se propagavam com um comportamento ondulatério através do cristal. A situagio é um
tanto andloga & ocorréncia de modos vibracionais em um sélido, onde as pequenas ampli-
tudes de oscilagdo dos dtomos ao redor das posicGes de equilibrio sdo os modos normais
de vibragio do sélido. Analogamente, as ondas de spin sio os modos normais associados
com os spins interagentes em um cristal. Quando a natureza quantica dos spins é levada
em conta, as ondas de spin sdo quantizadas, e o quantum dessa oscilacdo é chamado de
magnon, por analogia com o fonon, que é o quantum de oscilagio das vibragdes da
rede. Em seu trabalho original, Bloch usou a teoria das ondas de spin para prever que
a magnetizagao do ferromagneto de Heisenberg a baixas temperaturas (comparadas com
T.) deveria ser desviada de seu valor de temperatura zero com uma dependéncia do tipo
T%/2 em campo nulo (Hapticedo = 0). Isto foi confirmado em medidas subsequentes das
propriedades termodinamicas. A evidéncia experimental para ondas de spin em ferromag-
netos, antiferromagnetos e ferrimagnetos é agora muito extensa, vindo principalmente de
espalhamento de luz, espalhamento de neutrons, espectroscopia na regido de micro-ondas,
e ressonincia magnética (para uma introdugao a essas técnicas, ver a ref. [13]). Pode-se

encontrar, além disso, vérias referéncias com evidéncias experimentais para ondas de spin
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de volume!4™17,

Existem diversos formalismos para se tratar o problema das ondas de spin. Por exem-
plo, a teoria semicldssica'® trata os spins como vetores precessionantes. Este ponto de
vista é particularmente Gtil para nos ajudar a ter uma interpretagao fisica (ou geométrica)
das ondas de spin, e é ilustrado esquematicamente para um ferromagneto na figura 1.1.
Representagbes semiclissicas andlogas com spins precessionantes podem ser feitas para
outros ordenamentos, incluindo antiferromagnetos e ferrimagnetos. Outros tratamentos
usam mecanica quéntica, tal como o método de operadores desenvolvido por Holstein e
Primakoff!®, baseado em segunda quantizacio. Em termos quénticos, uma onda de spin
pode ser pensada como sendo um quantum de inversio de spin que se espalha coerente-
mente sobre todo o cristal. '

A baixas temperaturas as ondas de spin se comportam, com uma boa aproximagio,
como excitagGes elementares nao interagentes, pbdendo ser tratadas através de uma es-
tatistica de bosons (ja que sdo excitacdes coletivas, ou seja, pode existir mais de um quan-
tum se propagando com a mesma frequéncia, ou energia). Olhando-se mais de “perto” (ou
seja, langando méo de célculos mais precisos) pode-se mostrar que as ondas de spin nao
sdo modos normais exatos do sistema magnético, e isto leva a interagGes entre as ondas

de spin, e consequentemente a efeitos nao-lineares.

1.4 Meétodos de Cilculo

Descreveremos agora de maneira resumida alguns métodos alternativos para obtermos as
solugbes das equagdes de movimento que descrevem o comportamento das ondas de spin
na matéria. Tais métodos sdo bastante gerais, e podem ser aplicados numa vasta gama

de regimes e geometrias.

1.4.1 Método da Equacao de Movimento para os Operadores

Este método é baseado no resultado padrao de mecanica quantica onde qualquer operador

A dentro da representacio de Heisenberg® tem a sua equagao de movimento dada por:

7



Figura 1.1: Visdo semicldssica de uma onda de spin. (a) spins vistos de perfil. (b) spins
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% = i[H, A] (1.2)

Aqui os operadores (as fungdes de onda) sio considerados(as) como dependentes (indepen-
dentes) do tempo. Os colchetes denotam o comutador e estamos usando unidades onde
k = 1. A principio podemos encontrar uma equagdo diferencial para qualquer um dos
operadores de bosons (modos coletivos), rotulados pelas varidveis tempo e espaco. Faz-se
entdo uma transformada de Fourier da representagao temporal para a representagio de
frequéncias. A equacio resultante contém os operadores de bosons para sitios vizinhos
que também sdo descritos por uma equacdo da forma de (1.2). Podemos também ex-
plorar a simetria no plano zy para considerar a transformada de Fourier do espago real
para o espago reciproco, envolvendo o operador vetor de onda ky. Encontra,mos‘ entdo
um conjunto de equagGes acopladas envolvendo os operadores de bosons, rotulados pelo
indice da camada n, que sdo acoplados com aqueles das camadas adjacentes n + 1 e
n — 1. Este método é o que se convencionou chamar de tratamento microscépico. Es-
sas equagOes podem ser re-escritas na forma de uma equagio matricial homogénea. A
condigdo de existéncia de uma solugio entao geralmente requer que seu determinante seja
igual a zero. Esta condigdo de existéncia pode ser usada para achar uma relagao entre as
energias (ou frequéncias) das ondas de spin e os vetores de onda (portanto nos fornecendo

a desejada relagdo de dispersao).

1.4.2 Meétodo da Fungao de Green

Descrevemos brevemente a derivacio da equagio de movimento da funcao de Green,
primeiramente definindo as fungGes de Green em termos de fungdes de correlacao, seguindo
a notagdo de Zubarev®'. Entdo descreveremos a relagdo entre fungdes de correlagio de
intensidades espectrais contidas no teorema de flutuagio-dissipacio, e demonstraremos
como as funcbes de Green podem ser usadas para encontrar ambas as quantidades. As
propriedades estticas e dindmicas do sistema podem ser determinadas uma vez que as

fungbes de correlagdo sejam conhecidas. O que segue é apenas um breve sumadrio de
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métodos de teoria de fungGes de Green. Para maiores detalhes sugere-se a leitura de
Zubarev?, Parry?? ou Rickayzen®.
O comutador da fungdo de Green retardada para operadores arbitririos A e B é

definido por

< A(t); B(t)) = —if(t — t') < [A(t), B{')] > (1.3)

onde 8(t) é a funcdo degrau

1, t>0
e@={0t<0 (1.4)

Aqui, [A(%), B(#')] é o comutador para os operadores na representagio de Heisenberg,
e <...> denota uma média térmica (estatistica) associada ao Hamiltoniano do sistema.
E possivel definir outras fung@es de Green similares, a saber as fungdes de Green avancada
e causal, contudo elas ndo serdo usadas aqui. A equagdo de movimento é encontrada pela

derivada da fungdo de Green com respeito ao tempo:

% K A(t); B(t') »= —id%o(t —t) < [A(t), B(t)] > + < %A(t); B(t) > (1.5)

Usando (1.4) podemos escrever

%m-w=m-m (L6)

Logo, encontramos que

£ < A1) B(t) >= —ib(t— ) < [A®), B()] > +i < C(); BE) > (17)

onde C = [H, A], e uma nova fun¢do de Green foi entdo introduzida. A equagdo de

movimento para esta nova fungao de Green é encontrada da mesma maneira, e assim por
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diante. Se o resultado ndo é um conjunto fechado de equagbes acopladas, algum esquema
de desacoplamento deve ser usado. O conjunto de equacdes acopladas é resolvido de
maneira andloga dquela descrita acima para os operadores, exceto que teremos que resolver

um sistema de equagdes ndo-homogéneo.
A definigio da fungdo de Green contém as fungdes de correlagio < AR)B{) > e
< B(t)A(t) >. As intensidades espectrais (ou fungBes espectrais) £(w) e £'(w) correspon-

dentes sdao definidas como:

< AWB@) >= [ : €'(w) expl—iw(t — ¢')]dw (1.8)

< B{t)A(t) >= /_ :f(w) expl[—iw(t — ¢')]dw a.9)

Pode ser mostrado que?!

£(w) = £(w) exp(w) (1.10)

onde 3 = 1/kgT, kg é a constante de Boltzmann e 7" é a temperatura. Este resultado
nos permite calcular ambas as fungdes de correlagio a partir de uma tnica densidade
espectral.

As fungdes de Green possuem transformada de Fourier dadas por

Gw) = 5- [ 6t~ t) exp(-iwt)at (1.11)

onde foi introduzida a notagéo G(t —t') =<« A(t); B(t') >. A fungio de Green e a fungio

espectral estdo relacionadas pelo teorema da flutuagdo-dissipagdo®!

e
- exp(fw) — 1

11
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onde QG é a parte imaginiria da fungdo G, e € é um ntimero real, positivo e infinitesimal.
As fungGes de Green que encontramos tém pélos relacionados com as frequéncias das
ondas de spin. Nos casos mais simples (tais como ferromagnetos isotrépicos ou uniaxiais)
os denominadores da fungdo de Green podem ser escritos na forma explicita (w — w°),
onde w° é uma frequéncia da onda de spin. Neste caso podemos fazer uma.vcontinua.g'a',o
analitica w — w + ie e fazer uso de (1.12) para encontrarmos as fungdes espectrais e
consequentemente as fungdes de correlagdo via (1.9)-(1.10). As partes imaginarias de

G(w + i€) sdo extraidas usando a identidade®?:

( 1 )=Pp G) — ind(z) (1.13)

T+ i€
onde P significa o valor principal de Cauchy em uma integragao sobre qualquer varigvel
real z. |
Ao se estudar as ondas de spin os operadores A e B sio geralmente operadores de
spin (S* e %) ou os operadores de bosons correspondentes a eles pela transformacao de
Holstein-Primakoff!?. Quantidades termodindmicas tais como a magnetizaggo, suscepti-
bilidade magnética e calor especifico podem todas ser calculadas das fungdes de correlagio

envolvendo aqueles operadores .

1.5 Métodos Experimentais para o Estudo das Ondas
de Spin

Nesta secdo nds revisaremos brevemente alguns métodos experimentais gerais. Entre os
métodos correntemente disponiveis para estudar as ondas de spin em filmes finos estdo o
espalhamento inelastico de luz e ressonancia de ondas de spin.

O espalhamento inelastico de luz por ondas de spin foi descrito por Cottam et al.4
e Griinberg®. Os autores tratam tipos distintos de sistemas magnéticos, incluindo-se
os filmes finos. Viérios artigos de revisdo detalhados (ex. Demokritov e Tsymbal?® e

Dutcher?”) abordam os resultados recentes sobre espalhamento de luz. As principais
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técnicas de espalhamento de luz sdo: espalhamento Raman e espalhamento Brillouin.

Ambas se diferenciam pela maneira de detectar a luz espalhada, isto é, um espectréometro
de grade (“grating spectrometer”) para o espalhamento Raman e um interferémetro de
Fabry-Perot para espalhamento de Brillouin, mas a base de funcionamento é a mesma
em ambas as técnicas. Resumidamente, a luz incidente pode ser espalhada com uma
mudanca na energia devida & criagio ou aniquilagdo de uma onda de spin. O vetor de
onda da onda de spin é estreitamente relacionado com o vetor de onda associado com a
luz, tal que |k| & 10% cm~!. Experiéncias de espalhamento de luz podem portanto estudar
as ondas de spin préximo do centro da zona de Brillouin. Dependendo da fonte de luz e

da geometria de espalhamento, geralmente é possivel detectar modos de dipolo, modos de
dipolo-troca ou somente modos de troca. O mecanismo é descrito resumidamente como
se segue. Flutuagdes magnéticas termicamente excitadas (ondas de spin) na amostra de

espalhamento ddo origem a modulagdes na susceptibilidade elétrica através das quais o-
vetor campo elétrico do foton incidente interage com a amostra e é espalhado. Cottam e

Lockwood?* mostraram como a se¢io de choque de espalhamento é construida de funcées

de correlagio envolvendo elementos do tensor susceptibilidade. Estes elementos podem

por sua vez ser representados por expansGes em séries de poténcias dos operadores de

spin com coeficientes conhecidos como constantes de acoplamento magneto-Gticas. Leis

de conservagéo de energia e de momento permitem a dedugio da energia e do vetor de

onda da onda de spin envolvida no espalhamento. Em adigiio as relages de dispersio,

os espectros da luz espalhada sdo fontes de informagéo sobre tempos de vida das ondas

de spin, o tipo de acoplamento magneto-Gptico, anisotropias de superficie, etc. Este tipo

de informagdo pode ter alguma relevancia para o desenvolvimento de meios de gravagao

magneto-6pticos?.

Em experiéncias de ressonancia de ondas de spin (SWR, de “Spin Wave Resonance”),
uma onda de spin é excitada pela absorgao ressonante de energia de um campo de radio-
frequéncia (RF) transverso. As ondas de spin podem tanto ser modos de superficie com
ky; = 0 ou modos de volume estacionsrios. Este 1iltimo caso é portanto também denomi-

nado de ressonancia de ondas de spin estacionirias. No caso de filmes simétricos, somente
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aqueles modos estacionérios que sdo simétricos com respeito ao centro do filme sdo exci-
tados pela campo RF espacialmente uniforme. Na pritica, somente modos de superficie
acusticos (i.e. de baixas frequéncias) sdo excitados. As medidas de SWR sio geralmente
efetuadas com um campo estatico aplicado perpendicularmente ao campo oscilante. A
frequéncia do campo oscilante wy é mantida fixa, enquanto o camp6 estético é variado e a
absorcao ressonante ocorre quando wp coincide com a frequéncia de um modo das ondas
de spin. Desta maneira, a relagéo de dispersdo é determinada. A intensidade da absor¢ao
ressonante pode ser calculada de um conjunto apropriado de fungbes de correlagio de
spin®. A SWR foi prevista primeiramente por Kittel*®, e revisada por Puszkarski®!.

A interaggo dos spins de neutrons com spins atémicos fornece meios poderosos de
estudar estruturas magnéticas através de espalhamento eldstico, e dispersio de ondas de
spin, principalmente modos de volume, através de espalhamento inelistico. Para o es-
tudo das ondas de spin de superficie, o espalhamento de néutrons nio tem sido tao til,
desde que na maioria dos materiais os neutrons penetram profundamente, e portanto
este tipo de espalhamento nao é sensivel & superficie. Em contraste, no espalhamento
de luz pode-se ter o material alvo opaco (metélico, por exemplo) e portanto a luz in-
cidente interage preferencialmente com excitagdes na vizinhanga da superficie, ou pode
ser possivel escolher um comprimento de onda da luz incidente para o qual o material é
épticamente absorvente. O desenvolvimento de técnicas de espalhamento de neutrons com
sensibilidade & superficie realgada inclui incidéncia quase paralela e o uso de multicamadas
como alvos tal que o espalhamento de volume contenha um certo nimero de superficies
(ou interfaces)32. Avangos tém sido feitos na drea importante de medidas de estruturas
magnéticas (i.é magnetismo de superficie) onde progressos no estudo de dinidmica de su-
perficies, tais como espalhamento de ondas de spin, parecem ser mais elusivos. O alcance
dos comprimentos de onda de de Broglie de néutrons térmicos geralmente permite o es-
tudo de dispersdo de ondas de spin de volume através da zona de Brillouin. Portanto, é
possivel que a adaptagdo para as ondas de spin poderiam estender o conhecimento ganho
usando as técnicas mencionadas acima (SWR e espalhamento Brillouin), que sao restritas

a vizinhanca do centro da zona. A literatura bastante extensa sobre espalhamento de

14



neutrons inclui os trabalhos de Marshall e Lovesey!®, e Lovesey®.

Outras técnicas experimentais relevantes incluem aquelas pelas quais anisotropias,
particularmente de superficie, sdo exploradas. Estas técnicas incluem magnetometria
de torsdo (veja, por exemplo, Gradmann®), espectroscopia Mossbauer3, efeito Kerr
magneto-Optico de superficie (SMOKE)* e ressondncia ferromagnética (FMR), que ¢
similar & técnica SWR, mas o modo uniforme (k = 0) é excitado®®. Esses autores fazem
referéncia aos resultados para filmes de Fe. O artigo de revisao de Falicov et al.?® discute

uma variedade de técnicas para a caracterizagio e fabricagdo de filmes finos magnéticos.
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Capitulo 2

Ondas de Spin Lineares em Cristais

Metamagnéticos

2.1 Intfodug'a'.o

Enquanto que o fenémeno do ferromagnetismo é conhecido desde a antiguidade, o an-
tiferromagnetismo somente foi descoberto neste século. Na verdade, é pouco conhecido
o fato de que o conceito de antiferromagnetismo foi proposto independentemente por
Néel®” em 1932 e Landau® em 1933. Ambos buscavam explicar o — naquela época es-
tranho — comportamento da susceptibilidade magnética a baixas temperaturas de certos
materiais: metais como Cr e Mn, no caso de Néel, e de isolantes com estruturas de ca-
madas como os cloretos de Cr, e os bivalentes Fe, Co e Ni, no caso de Landau. Néel
sugeriu corretamente a existéncia de sub-redes interpenetrantes no Cr e Mn com magne-
tizagGes opostas; Landau por sua vez previu corretamente a existéncia de empilhamentos
de camadas ferromagneticamente ordenadas cuja magnetizagio alterna de camada para
camada. Em ambos os casos, a magnetizagdo espontanea total é nula. Fazendo a hipétese
de que o acoplamento intercamadas era suficientemente fraco, Landau argumentou que
um campo magnético externo relativamente pequeno seria suficiente para modificar a

orientagdo mitua dos momentos em cada camada. Isto leva a desvios da dependéncia
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linear do momento magnético total com o campo, isto &, a um aumento andmalo da sus-
ceptibilidade, e finalmente — em campos altos - a uma saturacio da magnetizagdo. Tal
comportamento foi de fato observado por Becquerel e van der Handel em 19392 no min-
eral mesitita (carbonato de Fe e Mg) a baixas temperaturas. Nio tendo conhecimento
dos trabalhos de Landau ou Néel, eles ndo podiam explicar sua observacdo em termos de
ferro- e paramagnetismo, e portanto sugeriram para isto o nome de metamagnetismo*.

Qualitativamente similares, mas ainda mais drésticos, foram os efeitos de magnetizagéo
observados em muitos outros sistemas dos quais FeCly e Dy3 AlsO5 (DAG) sdo protétipos
bastante estudados*!. Estes materiais sdo isolantes onde os elétrons de valéncia estdo loca-
lizados nos ions de Fe e Dy, respectivamente. Os momentos locais resultantes se ordenam
antiferromagneticamente e sio obrigados a permanecer ao longo de um eizo fdcil e, im-
plicando numa forte anisotropia tal que a transi¢ao de spin-flop ndo pode ocorrer, ou seja,
o sistema sofre uma transicdao do estado é.ntiferroma.gnético para o paramagnético. Além
dos materiais citados acima, existem também compostos de Uranio*"*2, SmMn,Ge,®, e
TbRhy_.IT,Sip¥.

Hoje, o termo “transicdo metamagnética” é usado em um sentido muito mais
amplo?46, a saber, sempre que a susceptibilidade homogénea £(H) tem um méximo para
algum valor H,, com M(H) sendo bastante aumentada para H > H.%. Metamagnetismo
entdo é um fenémeno nao raro, que ocorre também em paramagnetos (ex. 7% Bey, Y cop*"%®
e outros (CeRuSiz, Upt3*®). Os modos de volume foram objeto de estudo por varios
anos?:90:2451 " Tipicamente, um metamagneto consiste de camadas ferromagneticamente
ordenadas, com a interacao de troca ferromagnética intra-camadas sendo muito mais
forte que a fraca interagdo antiferromagnética entre camadas adjacentes. Na figura 2.1
esbogamos tal estrutura, onde J e J) sao as constantes de troca ferromagnética e antifer-
romagnética, respectivamente, com J > |J;|. Para pequenos valores do campo magnético
H (aplicado perpendicularmente s camadas), as camadas adjacentes se ordenam antipa-
ralelas umas as outras, fornecendo a fase antiferromagnética (AFM), enquanto que para
grandes valores de H (suficientes para sobrepor o acoplamento antiferromagnético inter-

camadas) o ordenamento geral é ferromagnético (FM). O termo metamagneto é muito
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Figura 2.1: Material metamagnético. Aqui, J; é a interagdo antiferromagnética entre

planos adjacentes, e J > |Ji| é a interagdao ferromagnética entre os spins em sitios no
mesmo plano. A denominagdo J, J; é apenas ilustrativa e nés usaremos outros nomes no

texto para estas varidveis, devido a existéncia de interacoes de segundos vizinhos.
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usado para aqueles materiais, tais como FeCl; e FeBr; nos quais a anisotropia magnética
é suficientemente larga comparada com o fraco acoplamento antiferromagnético tal que
nao existe nenhuma fase spin-flop intermediiria entre as fases FM e AFM®. As ondas
de spin em amostras de FeCl; e FeBr; foram estudadas experimentalmente por técnicas
de espalhamento de néutrons®*® e espalhamento de luz?54%, principalmente na fase
AFM. Nosso formalismo se aplica a qualquer metamagneto, mas nés iremos nos con-
centrar nos materiais FeCl; e FeBr,. Ambos diferem em sua estrutura cristalina, e isto
leva a diferengas significativas no espectro dos modos de superficie. Nas préximas secdes
descrevemos o nosso Hamiltoniano magnético e derivamos um conjunto de equagles de
diferencas finitas satisfeitas pelas amplitudes das ondas de spin. Técnicas matriciais sdo
entdo aplicadas para resolver tais equagdes e obter as relagdes de dispersdo das ondas de

spin (modos de volume e superficie).

2.2 Ondas de Spin em Metamagnetos Uniaxiais

2.2.1 Modelo Uniaxial

Nosso Hamiltoniano uniazial tem a forma:

> Jii(Si - S5 + 052S7) —-Z.}’ (Si- Sy +0'S28%)
i

Z , (S-S5 +0‘S’Sz) gusH (ZS’+ZS‘)
-p (z<s:)2+z(s;>2) @

Aqui i e i’ denotam sitios em uma sub-rede (isto é, um tipo de camada) e j e 5’ denotam
sitios na outra sub-rede (o conjunto de camadas adjacentes) tal que Jij € a interagdo de
troca antiferromagnética intercamadas, enquanto que J, e J};» s8o as interacdes de troca
ferromagnéticas intracamadas. O efeito da anisotropia de troca (anisotropia de Ising)

pode ser incluido se os parimetros ¢ e ¢’ sao ndo-nulos. O campo magnético aplicado na
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direg@o z (perpendicular as camadas) é denotado por H, e o pardmetro D > 0 caracteriza
a anisotropia uniaxial. Nés tomamos os sitios i como sendo a sub-rede com spin para cima
(spin-up, com média térmica (S7?) positiva). Entao, (S}) para a outra sub-rede (spin-down)
é negativa na fase AFM, se tornando positiva na fase FM para valores suficientemente
altos do campd H. .

Para examinar as excitagGes das ondas de spin, consideramos um metamagneto semi-
infinito que possui uma superficie (001) e ocupa a regido z > 0. Rotulamos as camadas
ferromagneticamente alinhadas paralelas & superficie por um indice n(= 1,2,3,...), onde
n =1 é a camada de superficie, n = 2 a préxima camada e assim por diante. Associamos
valores pares e impares de nn com as sub-redes spin-up e spin-down, respectivamente. Como
em trabalhos prévios em ferromagnetos semi-infinitos!!, as ondas de spin de volume e
superficie podem ser encontradas resolvendo-se a equagio de movimento para um operador

de spin S* em qualquer sitio ! dentro do meio semi-infinito, i.e:

45" _ or
Y@ = (S H] . (2.2)

onde o comutador pode ser calculado na aproximaggo de fase aleatéria (RPA)!. Tal
aproximagdo consiste em considerar o spin S§ como sendo saturado na diregdo z e sub-
stituido por sua média térmica (S7) = S. Como nosso modelo possui invariincia transla-
cional em um plano paralelo a superficie, podemos nos beneficiar dessa simetria, e consi-

derar também uma dependéncia temporal do tipo exp(—iwt) para as excitacdes, ou seja:

S = sa(ky)ezpli(ky - p — wt)] (2.3)

onde p = (z,y), ky = (kz, ky) é um vetor de onda bi-dimensional, e a coordenada z do
ponto r; da rede corresponde ao indice da camada n. Isto nos leva a um conjunto de
equagdes lineares acopladas nas amplitudes s, (com n = 1,2,3...). Os detalhes de todos
os cdlculos sao dados na préxima segio, onde trataremos de um sistema mais complexo.

Podemos expressar os resultados em uma forma matricial. E conveniente neste estigio
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introduzir transformadas de Fourier bi-dimensionais das interaces de troca intra-camadas

de volume:

u(ly) = 3 S expliky (i — ry)] = > J.» expliky. (x5 — ry)] - (249)

enquanto que para a interagao de troca inter-camadas, definimos:

v(ky) = ; Jij exp(iky.5) (2.5)

onde & é um vetor unindo os sftios i na camada n aos sitios j na camada (n+1). A forma
explicita de u(k)) e v(k;) depende da estrutura cristalina em cada camada e do empil-
hamento das camadas. Expressdes especificas para FeBr, e FeCl, serao dadas na préxima
segdo. Para simplificacdo dos calculos fazemos a hipétese de que as interacSes individuais
préximas da superficie possuem os mesmos valores que no volume. Apresentamos agora

os resultados separadamente para as fases FM e AFM, supondo a temperatura T < T,.

2.2.2 Fase Antiferromagnética

No limite de baixas temperaturas, esta é a fase estavel quando H < H,, onde o campo

critico no volume é dado aproximadamente por:

gugH, = 2(1 + 0)Sv(0) (2.6)

Aqui S é o nimero quintico de spin, e (Sf) = —(Sj) ~ S para T < T.. As equagdes

acopladas para as amplitudes das ondas de spin s, sdo:

(B~ gusHx — (1+0')5u(0) + Su(ly) — 1+ 5)Su(0)ls:
—Sv(ky)s2 =0, (n=1) (2.7)
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[E — gppHa — (1+ 0')Su(0) + Su(ky)) — 2(1 + 0)Sv(0))szm41 — Sv(ky)Sam2
—Sv(—-k")32m =0, (n =2m+1, m> 1) (2.8)

[E + gupHa + (1 + 0')Su(0) — Su(k)) + 2(1 + 0)Sv(0)]s2m + Sv(ky)s2m41
+8v(—ky)som-1 =0, (n=2m, m > 1) (2.9)

Aqui nés definimos £ = w — gupgH e gupHs = (2S — 1)D é um campo de anisotropia
efetivo. As equagdes (2.7) e (2.8) podem ser usadas para eliminar os termos em s,, com n
impar do conjunto de equagdes representado por (2.9). As equagdes resultantes conectando

0s s, com n par podem ser escritas na forma matricial como

(Ao+ A)F =0 (2.10)

onde F' é uma matriz coluna de dimensgo infinita cujos elementos sdo especificados por

Fin = sam, € Ap é uma matriz tridiagonal
rd - 0 0 -]

A=|0 -7 d -7t ... (2.11)

com

— [gusH 4 + (1 + 0*)Su(0) — Su(ky) + 2(1 + 0)Sv(0)]2 — E2

¢ S2v(ky Jo(—ky) =2 (212
- < Y=k)
v(ky) (213
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A matriz A em (2.10) descreve o efeito da perturbagdo da superficie, e no presente caso

¢ dada simplesmente por

AM,m’ = A05m,15m',1 (2_14)
com
= (1+ 0)Sv(0)
fo=F= gupHs — (1+ 0')Su(0) + Su(ky) — (1 + 0)Sv(0) (2.15)

Considere (Ap+A) = Ag(I+BA), onde I é a matriz identidade e B = A5'. Seguindo o
formalismo matricial usado nas referéncias (56] e [57) para outros problemas de superficie,

as solugdes das ondas de spin correspondem a

det(I + BA) =0 (2.16)

* que pode ser facilmente calculado, usando o resultado que a inversa de Ay é conhecida

exatamente (generalizando as referéncias [56] e [57]). Suas solugdes sio:

r(r2mgmtm’ _ gmlemy (222 _ 2=1) m<m;
Bm,m' = { ( )/( ) (217)

pImtl(gmim’ _ p—2mgm-m') /(127 _ =1} m > m’

onde z é um niimero complexo satisfazendo |z| < 1, e a seguinte relagio®57 é valida

1z + (12)"t =d (2.18)

Substituindo (2.15) e (2.17) em (2.16) e simplificando, nés obtemos a condigao para a

existéncia de uma onda de spin na superficie como sendo simplesmente

z=-1/(7o) (2.19)
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Quando este termo ¢ substituido em (2.18) obtemos uma expressio que pode ser re-
solvida para a energia E correspondendo as ondas de spin de superficie. O parimetro z
é relacionado com a atenuagdo de uma onda de spin de superficie através da propriedade
|z| = exp(—2Aco), onde 2co representa a distancia entre camadas adjacentes de camadas
pares (ou seja, cg € a sepa.ragéb entre camadas) e A > 0 é um fator de atenuagio®. Desta
forma, nés temos |z| < 1 como uma condi¢io necesséria para a existéncia de uma onda
de spin de superficie.

Em contrapartida, as ondas de spin de volume correspondem a |z] = 1%7. Isto implica
que agora, T = exp(2ik.co) em (2.18), onde k;, é a terceira componente do vetor de onda

tridimensional k = (k;, ;). Resolvendo a equagao, temos que

E% = [gupH 4 + (1 + ) Su(0) — Su(ky) + 2(1 +.U)Sv(0)]2
—S%u(ky )v(—ky)[2 + 7 exp(2ik.co) + 77! exp(—2ik.co)] (2.20)

2.2.3 Fase Ferromagnética

Esta é a fase para H > H.. A anélise do comportamento das ondas de spin é mais direta
neste caso, pois a direcao do alinhamento do spin resultante é 0 mesmo em ambas as
sub-redes, e ndo ha nenhuma necessidade de tratar diferentemente as camadas com n par
ou n impar diferentemente. As equagGes acopladas para as amplitudes das ondas de spin

sn em T < T, (onde agora (Sf) = (S}) ~ S) sao entao:

[E — gupHa — (1 + 0")Su(0) + Su(ky) + (1 + 0)Sv(0)]s,
—-S’U(ku)b‘z =0, (n=1) (2.21)

(B —gusHa — (14 0)Su(0) + Su(ky) + 2(1 + 0)Sv(0)]s, — Sv(kj)Sn+1
—Sv(—k))sp-1 =0, (n>2) (2.22)
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onde nés empregamos a mesma notagio que na sub-segdo anterior. Estas equagSes também
podem ser escritas na mesma forma matricial que as equagdes (2.10)-(2.15). Porém, o

elemento geral da matriz F' é dado agora por F, = s,, e assim:

_ —lgupHs + (1 + 0’)Su(0) — Su(k“) -2(1+ o)Sv(0) - E

’ STolky) - en)
7= ”ﬁa{l;')') , (2.24)

—(1+ o)v(0)
o (k)] (235)

O mesmo formalismo usado para a fase AFM pode ser agora empregado. Em particu-
lar, o valor de z correspondendo a uma onda de spin de superficie é ainda dado por (2.19),
contanto que a condi¢do de existéncia (localizagdo) |z| < 1 seja satisfeita. A relagdo de
dispersdo das ondas de spin de superficie é obtida entao de (2.18),(2.19), e (2.23)-(2.25).

A relacéo de dispersdo das ondas de spin de volume é obtida substituindo-se z =

exp(ik.cp) em (2.18) e usando (2.23) e (2.24), ou seja:

E = [gupH4 + (1 + 0’)Su(0) — Su(ky) — 2(1 + 0)Sv(0))?
+S|u(k)|[r exp(ik.co) + 77! exp(—ik,co)) (2.26)

2.2.4 Aplicagoes Para FeCly

Vamos agora discutir os resultados das seqGes anteriores em maior detalhe para o caso
especifico do FeCl,%. Este material possui a estrutura trigonal para os fons Fe?+ dentro

de cada camada ordenada ferromagneticamente (veja figura 2.2).
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Figura 2.2: Viséo planar da estrutura triangular dos fons Fe?* (circulos sélidos) das
camadas ferromagnéticas de FeBr; e FeCl,. Os primeiros e segundos vizinhos no mesmo
plano do ion rotulado por 1 sdo aqueles rotulados por 2 e 3, respectivamente. Para o
FeBr; os fons das camadas adjacentes estdo verticalmente acima e abaixo dos circulos
sélidos. No FeCl, as camadas estdo deslocadas uma com respeito & outra, e as cruzes e
circulos abertos representam as posigGes dos ions nas camadas adjacentes acima e abaixo

do plano de referéncia.
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Denotamos por J; e J; a interagio de troca dominante entre’ primeiros vizinhos, e a
interagdo de troca entre segundos vizinhos, respectivamente. Portanto, a transformada

de Fourier da interagdo de troca intra-camadas u(k;), definida em (2.4), é dada por:

u(k)) =  24|cos(kza) + 2ws(k;a/2)ws(kya\/§/2)] +
2J,[cos(k,aVv/3/2) + 2cos(kyav/3/2)cos(k.av/3/2)] (2.27)

onde a é a distancia entre vizinhos mais préximos e a escolha dos eixos coordenados é
dada na figura 2.2. Para o FeCl, existem 3 vizinhos mais préximos em cada uma das

camadas adjacentes . Entdo o valor de v(k) é dado por:

v(ky) = Jafexp(ikya/v/3) + 2 cos(k.a/2) exp(—ikya/2V/3)] (2.28)

A disténcia co entre as camadas ¢ igual a c e a ¢/3 para FeBr, e FeCl, respectivamente,
onde c denota a distancia ao longo do eixo ¢ da célula unitéria.

Para a fase AFM, ap6s resolvermos explicitamente para w por substituigdo direta a
partir de (2.12),(2.15),(2.18) e (2.19), obtemos as seguintes expressdes para os modos de

volume (wg) e superficie (ws) :

1/2

wi(k) = gugH + {[Eo(k”) +6(1 + 0)SJ)? — [2SJsaB(k)]2} (2.29)

w_';"(k") = gyBH -A+ {[Eo(k”) + 3(1 + O')SJs + A’]2 - [.S'J:-zchs’(k“)]z}l/2 (2.30)
onde

Eo(k”) =gugHs + (1 + o").S'u(O) - Su(k”) (2.31)

e A’ é dado por
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Aqui,

ap(k) = Relexp(—ikic/3)u(ky)]/ 3
as(ky) = lv(ky)|/Js (2.33)

Neste caso a condigdo de existéncia para os modos de superficie w3 (k;;) representarem

solugdes fisicas é

3(1+0)SJs > |Eo(ky) + 3(1 + 0)SJ; — we(ky) + gusH| (2.34)

Para a fase FM, os resultados para as frequéncias das ondas dos modos de volume e

superficie sao

wp(k) = gupH + Eo(ky) — 6(1+ 0)SJ; + 2S Jsap(k) (2.35)
1
ws(k”) =gupH + Eo(k”) - 3(1 + 0')SJ3 + 5(1 + 0)_15.]30§(k||) (2.36)
Neste caso o ramo da onda de spin de superficie existe contanto que o > "TZ, o que é

satisfeito para o material FeCl;. Resultados numéricos sdo apresentados e discutidos na

secao 2.4.

2.3 Ondas de Spin em Metamagnetos Nao-Uniaxiais

Nesta segio estenderemos os resultados da se¢io anterior, onde consideramos o nosso

Hamiltoniano (2.1) como possuindo um termo anisotrépico, mas este favorecia somente o
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alinhamento dos spins em uma diregao. Agora, nés consideramos um termo néo-uniaxial,
que favorece um alinhamento planar dos spins. Isto também poderia favorecer o apareci-
mento de uma fase spin-flop, e é nosso intuito estudar o efeito do campo anisotrépico nao-
uniaxial nos materiais FeBr; e FeCl,. Também por simplicidade consideraremos Jp = J ,
ou seja, que a interagdo de troca entre os sitios na superficie é igual & do volume. Tal sim-
"""" plificagio ndo compromete nossos célculos, desde que se resume a néo considerar efeitos de
reconstrugéo de superficie, que sdo secundérios, e sdo tratados para o caso ferromagnético

no regime de troca na referéncia [68].

2.3.1 Modelo Anisotrépico

Nosso Hamiltoniano é dado por

1 ! ’ ’
H = Y Jy(Si-Sj+0SiSi) - inﬁ,(si .8/ +0'5553)
1,5 ‘.’il
1 .
-3 J(S;- 8§ +0'SiS5) + Hz + Hy (2.37)
3’

onde o termo da energia Zeeman é:

Hz = —gupH [Z S+ S;} (2.38)
i J

e o Hamiltoniano anisotrépico é expresso por:

Hy = -D [z(snuz(s;)z} —F[z:(s:)Z—(sz')"’]

—F [z_<s;)2—(s,v)2J (2.39)

Novamente aqui os indices i e j referem-se a sftios com spin-up e spin-down, respectiva-

mente. Os demais indices sdo definidos como anteriormente. Em nosso modelo, levamos
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em conta que o campo anisotrépico néo-uniaxial local sobre o spin pode ter valores dife-
rentes para as camadas adjacentes, e isto é expresso pela existéncia das duas constantes F
e F’, embora possamos considerar F = F’. Como em trabalhos anteriores!!, a existéncia

de uma anisotropia ndo-uniaxial da origem a um acoplamento entre os operadores de spin

" 8* e S~. Portanto, faz-se necessirio encontrar a equagdo de movimento para ambos os

operadores. Supomos solugdes do tipo onda plana:

Si" = sa(ky) expli(ky - p — wt)] (2.40)

Si = ra(ky) expli(k) - p — wt)] (2.41)

onde 7 é o indice da camada. Usamos agora a equagéo de movimento de Heisenberg (2.2),
com fi = 1. Teremos entéo os seguintes pares de equagdes acopladas para as amplitudes
das ondas de spin, onde a primeira equagdo refere-se ao operador S*, e a segunda ao

operador S~, respectivamente. Para a primeira camada (n = 1), temos:

[E — Eo(ky) — (1 + 0)Sv(0)]s1 — Su(ky)sz + 2FSp?r =0
(B — Eo(ky) — (1+0)Sv(0) — 2wry — Su(ky)ra +2FSpt2s;, =0 (2.42)

onde Eg(ky) é dado pela eq. (2.31). Para as camadas impares (I = i,n = 2m + 1), nés

temos:

(E — Eo(ky)) — 2(1 + 0)Sv(0)]s2m+1 — Sv(ky)szm+2 — Sv(—ky))sam +

2FSn ?rymyy =0

[E — Eo(ky) — 2(1 + 0)Sv(0) — 2w]ramy1 — Sv(—ky)ram — Sv(k))ramsz +

2F Sy %5341 =0 (2.43)

Para as camadas pares, (I = j,n = 2m), as equagdes de movimento ficam:
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[E + Eo(ky) + 2(1 + 0)Sv(0)]s2m + Sv(k))s2m+1 + Sv(—ky)s2m-1 —

2F'Snt %y, =0

[E + Eo(ky) + 2(1 + 0)Sv(0) — 2w]ram + Sv(k))rams1 + Sv{—ky)rom-r +
2F'Sn 285, = 0 (2.44)

onde no ultimo par de equagdes usamos F’ ao invés de F, pois ! = j na equacgio de
movimento, e £ = w —gugH. De posse destas equagGes, pode-se achar uma relagio entre
os s; e os ;. Nas equagbes acima, definimos uma nova variivel 7, dada por

1
n=1-5g (2.45)

Esta varidvel surge diretamente ao se aplicar a transformacio de Holstein-Primakoff'®
(Capitulo 3). Vamos encontrar uma relagio matricial para estas equacces (os detalhes

dos célculos sdo dados no apéndice A). Nossas equagdes de movimento se tornam

[A+A]F =G
[A4*+ Al G =©'F " (2.46)

A partir da equacdo acima, podemos definir

© =61+ Ay
e =8I+A,
A =A+A,
Al=A+A] (2.47)

e o equivalente da equagdo (2.16) para os modos de propagacgao das ondas de spin em um

cristal com anisotropia néo uniaxial é entdo
det[I - (©°)"'410714)] =0 (2.48)

Observe-se a semelhanga entre esta equagdo e a equagdo (2.16). Nominalmente, a

matriz © é:
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[6+A; 0 0O
0 J 0 -..
o (2.49)
0 0 ¢

Pela aplicacdo sucessiva da regra de Cramer sobre a equagéo (2.48), a equacdo resul-

tante para os modos de superficie é:

(61 — 63)(1 — gt)(T + B) + (1 — gt)(s€3€a — 264 + gt2E3)
+(h — gs)(ht€, — ta€a + t6a — 561) — (1 — gt)gt&y(T — gt)] - M =0  (2.50)

onde
s = 7(d+d*)/86", t = —12/65°
h=7"Yd+d")/66*, g=—172/56" (2.51)
T =1-2/66" — dd*/86%, = o2 (2.52)
' P = S5+ )
e M é o determinante dado por
' h g 000
s ' h g 00
— |t s " h g O
M = (2.53)
0t s T h g
0 0t s T h

Observe que agora temos que lidar com uma matriz penta-diagonal ao invés da matriz
tri-diagonal do caso anterior. Os valores dos §;, 1 = 1—4 na equagéo (2.50) sdo encontrados
através de aplicagGes sucessivas da regra de Cramer sobre a equagdo (2.48). Os resultados

-

Sao:
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_ (d" +Aj)d+ Ay) - 1 (2.54)

Gl G A+ by Ay

77d* + A}) d
(6* + A2)(6+ Az) ~ 6(6* + Ay)

§2 = (2.55)

24

{3 = 36+ By (2.56)

_ T(d + AI) Td"
= T, T

(2.57)

Fazendo o termo entre colchetes da equagdo (2.50) igual a zero, e M # 0, temos as
solugdes implicitas (calculadas numericamente) para os modos de superficie.

Para os modos de volume, usamos um procedimento um pouco diferente. Fazemos
M-u=0 - (2.58)

onde M agora é uma matriz com os elementos representando coeficientes de amplitudes

das nossas equagGes. Logo, para um n-ésimo termo geral:

tuyg + Sup_y + Dup + Aty + gn 0 =0 (2.59)

Usando uma solugdo geral u, o z" (z desconhecido):

tra3+sz+T+hsl+g9772 =0 (2.60)

chegamos a uma equagdo da forma

oy’ +y%) —bly+y™) =T (2.61)
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onde y = 7z, e a e b sdo fungdes de {4,4*,d,d*}. Esta equagio é o andlogo da
equagdo (2.18)%. Temos agora uma equagio do 42 grau em y. Supondo solugdes do tipo
T o exp(+2ik.co), onde 2¢o é a disténcia entre camadas adjacentes (pares ou fmpares),

obtemos a seguinte expressao:

d+d* % \/(d+d*)? — 4(dd* — 66
27

2 cos(2k,¢co) = . (2.62)

A equagdo acima é uma relagdo de dispersao implicita para os modos de volume das ondas
de spin que se propagam em um material metamagneto, no regime AFM, usando (2.61)

e supondo que as suas raizes ocorrem aos pares.

2.4 Resultados Numéricos

2.4.1 Material FeCl,

Aplicaremos agora nossa teoria para materiais especificos. Trataremos primeiro do caso
uniaxial, depois consideraremos o caso nao-uniaxial. A figura 2.3 mostra a relagdo de
dispersdao para as ondas de spin. de volume e superficie para o FeCl, na fase AFM. As
constantes de rede para o FeCl; (onde S = 1 e T, = 23.5K) sdo dadas por®®: ¢ = 3.58 A
e c = 1754 A. Para os pardmetros de troca e de anisotropia, tomamos J; = 5.5 cm™!,
Jo=-12cem™, J3=0.28 cm™!, D =94 cm™}, e 0 = ¢ = 0.2, seguindo dados obtidos
de espalhamento de neutrons e Raman®-€%¢!, A linha pontilhada representa os modos
de superficie, enquanto que as duas linhas continuas representam os limites da bandas de
volume. A disténcia ¢, entre camadas ¢ igual a ¢ para o FeBr, e igual a ¢/3 para o FeCl,,
onde c é a distancia medida ao longo do eixo ¢ da célula unitéria. Aqui, consideramos o
caso onde H = 0, e fazemos ky = k;. Os modos de superficie “nascem” independentes
da banda de volume, e permanecem destacados da mesma por toda a zona de Brillouin.
Na figura 2.4 nés apresentamos outro espectro, para a propagacao na direcao k= ky.
Devido a simetria translacional no plano, néo observamos diferencas qualitativas entre

esta direcdo de propagagao e a anterior.
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Na figura 2.5 apresentamos o mesmo espectro dos modos de volume e superficie, mas
agora para a fase ferromagnética. Neste caso os modos de superficie possuem um com-
portamento do tipo puramente real, pois visivelmente nascem da banda de volume. Tal
terminologia tem origem no estudo dos fonons. Além disso, observa-se um alargamento

da banda das ondas de spin, que é a regiao entre as linhas sélidas.

2.4.2 Material FeBr,

Agora aplicamos nossos resultados para o metamagneto FeBr,. Este material caracteriza-
se por ter spin S = 1 e temperatura critica 7. = 14.2 K. As constantes de rede sio®®
a=3.75A e c = 12.384. Os valores aproximados dos parametros de troca e de anisotropia
séo conhecidos através de espalhamento de neutrons e Raman53%3, e aqui nés consideramos
J1=507em™, Kh=-12cm™), s=145em™, D=T734cm "t e 0 = o’ = 0.28.

A estrutura cristalina do FeBr, est4 esbogada na figura 2.6, onde os circulos sélides
representam os fons de Fe’*, e os circulos abertos representam os fons de Br—. As
interagGes no FeBr; sdo mais complicadas. Existem evidéncias®® de anomalias na magne-
tizagdo e no calor especifico na fase antiferromagnética deste material. Estas anomalias
podem surgir devido ao papel da interagao de super-troca (superezchange) mediada pelos
planos nao-magnéticos de Br.

Ja para os fons de Fe, devido & essa interagdo de super-troca, existem 10 fons equi-
valentes no plano (figura 2.7), no sentido que cada um colabora igualmente com 1/10 da
energia de troca total entre as camadas.

Na figura 2.8 apresentamos a relagdo de dispersao para os modos de volume e superficie
que se propagam no FeBr;, levando-se em conta a existéncia de uma anisotropia nio-
uniaxial. Consideramos apenas a fase antiferromagnética, embora uma extensio para
a fase ferromagnética seja direta. Consideramos o campo aplicado gupH = 1.6 cm™.
Expressamos a frequéncia w (em unidades de 10 cm™!) versus o vetor de onda reduzido
kza (ou seja, aqui nés consideramos k) = kz). A comparagdo deste espectro com aquele

no qual néo existe componente nao-uniaxial do campo anisotrépico (figura 2 na referéncia

35



Figura 2.3: Relagdo de dispersao para ondas de spin de volume (linhas continuas) e
de superficie (linhas pontilhadas), no FeCl; na fase antiferromagnética. Considera-se o

campo aplicado H = 0 e a diregéo de propagagao na diregdo z (k) = k).
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Figura 2.4: O mesmo que a figura anterior para o FeCl, na fase AFM, mas com k| na

direcdo y.
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Figura 2.5: Relagao de dispersao dos modos de volume e superficie no FeCly, na fase
ferromagnética, considerando gugH = 4 cm™! para o campo aplicado, e k; ao longo da

direcao z.
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Figura 2.6: Estrutura cristalina hexagonal do FeBr;. Os fons magnéticos de ferro formam
camadas triangulares perpendiculares ao eixo ¢ (correspondendo ao eixo z do sistema de

coordenadas cartesianas.)
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Figura 2.7: Vista superior de uma camada de fons de Fe.

Os dez ions contribuem

equivalentemente para a interagdo de troca intercamadas, através de uma interacio de

superezchange.
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[58]) mostra que a banda de volume se separa em duas regides com solugdes reais limitadas
por k.a = 0 e k.a = 7. Além disso, existem agora dois modos de superficie (linhas
tracejadas) bem definidos, um abaixo das bandas de volume e outro entre as mesmas. O
inset na figura representa uma ampliacido da regido entre kza = 0 e kza = 1.0, e d4 uma
melhor resolucdo dos modos.

Na figura 2.9 apresentamos o mesmo espectro, agora considerando kj = k,. Como se
pode ver, ndo existe diferenca qualitativa entre a propagacao nesta direcio e na direcdo
z, a nao ser por um deslocamento dos valores maximos da frequéncia quando se passa de

uma diregdo de propagacdo para a outra.
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Figura 2.8: Relagdo de dispersdo das ondas de spin de volume (4reas sombreadas e linhas
continuas) e de superficie (linhas pontilhadas) no material FeBr, na fase AFM como uma
fungéo do vetor de onda planar k.a para o campo magnético aplicado gugH = 1.6 cm™1.

Aqui, w estd em unidades de 10 cm™!.
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Figura 2.9: O mesmo que a figura anterior, considerando a propagacio na direcdo y.
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2.5 Conclusoes

Neste capitulo apresentamos os espectros das ondas de spin para os metamagnetos
isolantes FeCl, e FeBr;. Para valores suficientemente altos da constante anisotrépica
néo-uniaxial, uma fase spin-flop poderia existir, no entanto isto levaria a conflitos com
resultados experimentais e teéricos de trabalhos anteriores, e nés impomos um limite su-
perior para o valor do campo anisotrépico. Como exemplos de técnicas experimentais
apropriadas para o estudo das excitagdes das ondas de spin em metamagnetos, podemos
citar o espelhamento de luz do tipo Raman e do tipo Brillouin, e ressonancia magnética.
Para o FeBrg, a técnica de espalhamento de luz pode ser mais adequada, pois nossas
predigBes tedricas indicam que pelo menos um ramo (o de menor frequéncia) das ondas
de spin de superficie é separado o suficiente em frequéncia (mesmo na auséncia do campo
anisotrépico ndo-uniaxial) dos modos de volume. Esta separacio é suficientemente larga
para ser resolvida através do uso de espectroscopia Raman, e naturalmente favore.ceria.
as observagbes experimentais do espectro dos modos de propagacio dos magnons, em
comparacao com o FeCl,.

Também para o FeBrs, nossos resultados também indicam que o campo anisotrépico
néo-uniaxial da origem a novos modos de superficie, o que pode ser interpretado, em
analogia com os modos que surgem no estudo de super-redes ferromagnéticas anisotrépicas

(Capitulo 3), como uma quebra de degenerescéncia na energia desses modos.
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Capitulo 3

Ondas de Spin Nao-Lineares em

Super-redes Ferromagnéticas

Neste capitulo nos concentraremos no estudo das ondas de spin emni super-redes lineares
e néo-lineares, usando os formalismos da matriz transferéncia e de segunda quantizagio,

respectivamente.

3.1 Ondas de Spin Lineares em Ferromagnetos

Anisotrépicos

Como ja foi afirmado nesta tese, o estudo das ondas de spin pode ser feito através de diver-
sas técnicas experimentais e tedricas. Nesta secdo estudaremos os modos de propagacio
das ondas de spin no regime de troca, fazendo uso de um formalismo microscépico, através
da equagdo de movimento para operadores de Heisenberg. Embora a maioria dos materiais
magnéticos possua pelo menos a anisotropia uniaxial, existem aqueles que possuem além
dela a anisotropia nao-uniaxial. Exemplos destes sao o ferromagneto CrBr; e o antiferro-
magneto NiQO. Nesta segdo estudaremos » modelo de super-rede ferromagnética onde se
incluem ambas as anisotropias, para o estudo dos modos de volume e superficie das ondas

de spin que se propagam nestes materiais. Como nos demais capitulos, todos os célculos
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sdo desenvolvidos considerando T <« T.. Trabalhos semelhantes j& foram feitos usando o
método da fungao de Green para a investigagio dos modos de volume® 95 e superficie®

em ferromagnetos de Heisenberg, e usando a equacao semi-clissica de torque?®”.

3.1.1 A Super-rede Magnética

A geometria do nosso modelo de super-rede magnética estd descrita na figura 3.1, onde
a super-rede é composta de dois materiais ferromagnéticos A e B de estrutura cibica
simples, tendo cada um n; e ny camadas atdmicas, respectivamente. Desta forma o
tamanho da célula unitdria da super-rede é D = (n; + ny)a, onde a é o parametro de
rede (o mesmo em cada material). Consideramos aqui somente interagdes de troca entre
primeiros vizinhos, iguais respectivamente a J4 e Jg. Os dois materiais sdo caracterizados
no volume pelos pardmetros de anisotropia D4 e Dp (para o termo uniaxial ou “easy-
axis”) e por Fs e Fg (para o termo nio-uniaxial, ou “easy-plane”). Na interface A-B
estes pardmetros podem ser modificados para Dg; e Fgy (J=A,B), e a interagdo de troca

nesta interface é igual a I. Deste modo, o nosso Hamiltoniano toma a forma.

1 — —
= —52 Jij Si - S; —guBHo Y Sf Y Di(Sf)* ~ F: Y _[(SF) - (SY)?]  (3.1)
i,j i i i

A equagdo de movimento para o operador S& = SF +1iS} em qualquer sitio do volume do

material A (ou B) é

zh% = [SF,H| (3.2)

Usando isto na equagéo (3.1) encontramos o seguinte resultado.

(thw — A) SF = S Jy(SF — SF) — 2FSn'/2SF (3.3)

Onde A = guBH, + 2DS7. Aqui introduzimos o fator n = 1 — % , que surge devido a

linearizagdo dos termos de anisotropia, ao usarmos a transformagio de Holstein-Primakoff
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Figura 3.1: Célula unitria de nossa super-rede. A relagio de dispersio é obtida através

da aplicagdo da equagio de movimento nas camadas a, 3, 7 e 4.
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diretamente no Hamiltoniano'?, como veremos na segdo 3.2.1, ¢ S pode ter os valores S4
e Sp nos materiais A e B, respectivamente. De (3.3) vemos que ao considerarmos o termo
de anisotropia ndo-uniaxial, surge um acoplamento entre as variiveis de spin S* e S,
fato que néo ocorre quando tratamos do caso sem anisotropia®%. Resolvendo a equagio

acima diretamente para um meio infinito (modos de volume) chegamos a

hw — A

St =TSF - Fp'l?sy (3.4)
—hw — A
28
Onde I' = 3 — (k) — cos(k.a) e (k) = cos(k;a) — cos(kya). Definindo 2 = 22 obtemos
de (3.5):

Sy =TI'S; — Fp*%sf

2 1/2

cos(k.a) = % +3 — (k) £ [(%) + FTZT’] (3.5)
Esta é a relagéo de dispersdo para as ondas de spin que se propagam no volume de um

ferromagneto nao-uniaxial. Os sinais + dio origem a duas solugdes (k1 e k3) para k..
Voltemos agora & super-rede. Exis‘te ainda uma simetria translacional no plano zy, de
forma que as solugdes nesta diregao séo proporcionais a exp(+i ’;I] -7y) , com = (z,¥). E
natural entdo procurarmos solugdes do tipo onda plana na dire¢éo z, considerando as duas
solugbes acima citadas. As se fazer isso, percebe-se no entanto que é mais conveniente (a

titulo de simplificagdo) supor as solugdes com os coeficientes como mostrado abaixo:

SE = Afethiiz 4 Bre—kiz _ 7(Cpekaz Dpe=tk2s7) (3.6)
- = _ Fri(A? tky gz B? -tk gz o 1kasz D? —1ko 2
iJ Qs Fy5(Afe™* + Ble ) + Q25(CTe™* + Die )
onde aqui suprimimos por conveniéncia o fator temporal comum exp(—wwt), e n se refere
ao nimero da célula da super-rede. Aqui, k17 e ky; sdo relacionados com §; através da

eq. (3.5). Os valores dos coeficientes sio

1 -2
Q21 Qs+ (3 +4F3)V2

Q= — (3.7)
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(3.8)

onde J = A,B. De posse das solugdes (3.5), vamos agora estudar a propagacio de
magnons na super-rede, considerando a presenca destes campos de a.nisotropia. Devido ao
acoplamento entre S}; e S}, é necessério calcular separadamente a equacdo de movimento
para cada um destes operadores nas camadas a, B3, 7 e d, mostradas na figura 3.1. Para

S#, no meio A, a equacdo de movimento na camada o fica:

(M4 +2QuaFanF5) A Fiatia + (M + 2QuaFaaFL ) By fiakia
—(A24Fan + 2Q24F5,)Ci Foutan — (MoaFaa + 2Q24F% ) D fantan - (39
= I4SpalAz2 + By — Fes(Cs + D,))

Enquanto que para S;:

—(N14QuaFaa + 2F5,) A1 Fratra — (N, aQuaFan + 2F§ ) By fialia
+(N24Q24 + 2F44F54)C1 Fautan + (MyaQaa + 2FanF54) Dy fouton (3.10)
= IaSpa[~@Qi18FpB(Az + By) + Q25(Cz + D,))

onde os coeficientes sao dados por (nas equagdes abaixo, J = A,B; j=1, 2):

X]_J=IJ—(I_fIJ—[QJ_\/93+4F}J] (3.11)

As=1I;—(1~ fa;) —2Qu; (3.12)
71J=IJ_(1_f2_])+2Q2] (3.13)
Nay =I5~ (1— f1) — [ — /O3 + 4F 3] (3.14)
b:% (3.15)
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Spa = é = Sp/Sa ' (3.16)
Fg; = FSJT)_1;/2/ Jy (3.17)

tjr = (f15)" = exp(insk;,a) | (3.18)
Fir=1/fis; Ga=1/t;s (3.19)

As equagGes de movimento nas camadas 3, v e § tém forma semelhante. Nas camadas
a e 3 (veja fig. 3.1), estas equagdes relacionam as amplitudes A7, B}, CT, D? do meio A
com as correspondentes amplitudes A3, B}, C7, D} do meio B. Também as equagdes de
movimento nas camadas -y e d relacionam Af*!, Bi+!, CT+!, D+ com Ag, BE, CB, DB.

Se definirmos os vetores-coluna -

A7) A7
n Br n B2
=] = (3.20)
1 2°
| D | D3

as equagbes de movimento (3.9) e (3.10), assim como as demais equacfes nas camadas

das interfaces podem se escritas em forma matricial como:

M,|A™) = Ng|B™) (3.21)
MBan> —_ NAlAn+1)

Com as equagdes acima e utilizando o Ansatz de Bloch, temos:

T|A™) = 9L 4m) (3.22)

onde a matriz 7 (4x4) é definida por:
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T = N;'MpN3' M, (3.23)

e as matrizes M; e N; (J=A,B) sdo dadas no apéndice B. Pode-se demonstrar, através de
célculo direto (mas tedioso), que o det(7)=1 neste caso. Devido a isto, os autovalores da
eq. (3.22) ocorrem aos pares (¢, !), i = 1,2, e sio relacionados aos dois vetores de onda
de Bloch Q; por t; = exp(iQ;L). Desta forma, se a matriz 7 é conhecida, os autovalores

podem ser determinados da maneira padrao, isto é, eles sao solugoes da equagao:
det(T —t; T| =0, (3.24)

o que nos da a equagao matricial de autovalores:

Th—14 Ti2 Tis Tia
Ta Tor — t7! Tas T2
=0 (3.25)
751 752 7-3'3 - t2 T34
Ta T2 T T — 13"

3.1.2 Modos de Superficie

Vamos nos dedicar agora aos modos de superficie de nossa super-rede. Para uma descrigao
mais detalhada, pode-se considerar dois modelos distintos: com relazagdo e sem relazagao.
Tais modelos sdo esbogados nas figuras (3.2) e (3.3). No entanto, por simplicidade nos
restringiremos ao caso sem relaxagao.

De posse da equagdo de movimento (3.3), e das solugbes na. superficie:

St = Ageraz + Boemthaz — Fy 4(Coe24% + Doe~theaz) (3.26)
S; = —@QiaFaa(Age’14? + Boe~*142) 4 Qp4(Coett24* + Dye~tka4%)

chegamos a seguinte equagao

(Mo +2Q14FaaF3) Ao + (Mo + 2Q1aFaaFg)Bo
—(A0Fas +2Q24F3)Co — (Mo Fan +2Q2aF§) Do =0
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Figura 3.2: Modelo sem reléxa.gﬁ.o. A constante de interagio muda abruptamente ao sair

da superficie.

Figura 3.3: Modelo com relaxagdao. A partir da 3 camada a constante de troca em todo

o volume passa a ser J.
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onde
Feant/?
Fy="%004_ (3.28)
Jo
—hw+ A J .
Ajo=———+(4=2%)+=(1- fia), 3=1,2 (3.29)
SaJdo Jo

Agora, para S , chegamos a:

(’\’IOQIAFAA + 2F(;)Ao + (.IVIOQIAFAA + 2F(;)BO

— (3.30)
—(/\IongA + 2FAAF(;)CO - (/\'20Q2A + 2FAAF(;)D0 = 0
onde
2hw
fo = Ajo + A (3.31)

Aqui, ¥jo e Ajo sdo obtidos de Ao € Ajo substituindo os fj4 por 71 4- Como sé obtivemos
duas equagOes em &, € necessirio que calculemos mais duas equagdes para resolver o
problema. Na secdo anterior obtivemos as equages para os modos de volume na super-

rede. Vamos definir os vetores-coluna;:

” o
Bo B

A= |18 =| (332
-DO- -Dl-

Das equagdes anteriores (eq. (3.21) e (3.32)), temos:

|B) = N5 Ma| o) = T} o) (3.33)

onde nés introduzimos a varidvel I' = NE‘M A- De posse destas equagbes, podemos escr-
ever explicitamente as equagGes de movimento para a camada «, seguindo o procedimento

anterior. As equacdes resultantes sao:
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[nTy + @ Ty — a2l — @l — YT — YT + FaayTs1 + FaayTa) Ao+
[al2 +@1Tee — @ol'ay — @ala2 — YTh2 — YTz + FaayTa2 + FaayTu] Bo+

(3.34)
[@1T13 + @1 T2a — a2l'as — @3las — yT13 — YTz + FaayTas + FaayTus)Co+
[e1T14 + @120 — 0T34 — @ol'as — Y114 — YTou + FaayTaa + FaayTaa)Do = 0
e
[~asl + @3l — aal'sr — @la — 70T — Y To1 + Q247Ts1 + Q247Ta) Ao+
[—asl'iz + @2 — aalae — @alae — T2 — 7, To2 + Q2472 + Q247Ta2] Bo+ (3.35)
[—asl's + @3l — a3 — @4 Ly3 — YeT1a — YoT23 + Q247133 + Q247Tu3|Co+ .
[—aal'1s + @alaa — qlas — Tal'as — Yo T1a — Y¢Toa + Q247734 + Q247T0a) Do = 0
onde
oy = (Mp + 2F55Q18F55)f1pt18 (3.36)
az = (\28Fsp + 2F¢5Qa8) foptan (3.37)
as = (M15Q18Fsp + 2F4p) fiptin (3.38)
oq = (N25Q2p + 2FpFig) faptan (3.39)
Yo = Q1aFaay (3.40)
vY=1pSs8 (3.41)

Com as equagdes (3.30), (3.27), (3.34) e (3.35) obtemos um sistema 4x4 homogéneo,
que tem solugdo néo-trivial desde que o determinante da matriz dos coeficientes seja nulo.
Através desta imposigdo, obtemos a relagdo de dispersdo dos modos de superficie para
o nosso modelo. E necessério impormos adicionalmente a condi¢do de localizagiio (ou
seja, que os vetores de onda sejam puramente imaginérios ou complexos com a parte real
positiva) para garantirmos a existéncia dos modos de superficie no espectro.

Na secdo 3.3 apresentamos resultados numéricos e discussdes dos modos lineares das

ondas de spin em super-redes anisotrdpicas.
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3.2 Ondas de Spin Nao-Lineares em Ferromagnetos
Anisotrépicos

Nesta seg@o nos dedicaremos ao estudo do comportamento dos magnons ao se incluir na
descrigdo do sistema termos que representam interagdes entre as ondas de spin. Tal método
permite um estudo mais preciso, pois consiste em uma expansdo em série dos operadores
que representam as interagGes. Antes disso daremos uma breve introdugdo sobre uma
transformagéo para operadores muito usada no formalismo de segunda quantizacgo para

o estudo das ondas de spin.

3.2.1 A Transformacgao de Holstein-Primakoff

A transformagio de Holstein-Primakoff!? tem por intuito escrever o Hamiltoniano do
sistema em uma forma que se permita obter solugdes por apraximagdes sucessivas, através
de uma expanséo em série dos operadores de criagao e destruigdo de bosons, af e g, ou seja,
podemos re-escrever nosso Hamiltoniano na forma H ~ H®O +HW +H@D L+ HE 4@ 4,
Nés fazemos esta transformacéio a fim de podermos usar a teoria padrdo de muitos corpos,
estabelecida para aqueles operadores, e que ndo se aplica diretamente aos operadores de

spin S* e SY. Esses operadores sao primeiro escritos em termos de S* e S™, ou seja:

S* = 5% +isgv : (3.42)

e os operadores S*, S~ e S} sao escritos como

a’ 1/2
s A
S} = (25)'/? [1 - 27—5’] a; (3.43)
t 1/2
- _ 1 a;a;

Sy = (25)"2a! [1 - -215]

e
Sj =S —alq; (3.44)
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Os operadores a! e a obedecem as conhecidas relagdes de comutagao
[ail a;] = 6:'_1’7 [aisai] = [a’jsa'j] =0 (345)

Para seguirmos adiante, vamos fazer uma expansio de Fourier das varidveis atémicas
em termos das varidveis no espago reciproco dos vetores de onda k dentro da zona de

Brillouin:

al = N"125" gkTig} (3.46)
k
a; = N-V2 Y gmiktig,
k
Para a parte de Heisenberg e Zeeman do Hamiltoniano (3.1), apés fazer as substituicdes

e expansGes em termos dos operadores de bosons, e considerando apenas interagoes entre

os a primeiros vizinhos, chegamos ao resultado

—-Ja$s
H= ) > {’Wcakal + Y-karal — 20;1:01:} +gppHo Y alai (3.47)
k . k

onde

1

e==> ks (3.48)
a5

Aqui § é um vetor unindo um sitio ao seu vizinho mais préximo. Também usamos a apro-
ximagéo RPA (de “Random Phase Approximation”, também chamada de aprozimagdo
de quase-saturagdo) para podermos considerar a média térmica (estatistica) (Sf) ~Sem

T <« T¢. Desta forma, nosso Hamiltoniano fica
H= Z Ny (3.49)
k

com wg = JSa(l — ;) + gupHp e Ay = a}cak. A equagdo acima mostra que se fizermos
uma transformada de Fourier para as variiveis de magnons aL ay, a parte quadratica do

Hamiltoniano (3.1) é diagonalizada, com autovalores wy.
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O procedimento para os termos de anisotropia é um pouco mais complicado. Walker™
e Hutchings et al.”* argumentam que certos elementos de matriz devem ser preservados sob
esta transformag@o. Nés vemos que o fator 7 surge ao incluirmos os termos uniaxial e nio
uniaxial. Pode-se demonstrar como este fator surge como uma consequéncia da expansao

das definigdes (3.44) e (3.44). Para a parte uniaxial do Hamiltoniano anisotrépico, temos:
HY =-) D;[s?- 2Sa,}aj + d_‘;a,-a;a,j] (3.50)
i
As relagtes de comutagao (3.45) para os operadores de bosons nos permitem escrever:
Hi =2 Di(S})) = -3 Dj[S* - 25ala; +al(1 + afa;)a,] (3.51)

J
~ 2583 Djala;(1-1/29)
J

onde desprezamos termos de ordem mais alta. Rotulamos agora o fator 1-1/2S de 7. Para

a parte nao-uniaxial do Hamiltoniano, podemos escrever:

HY =-S5 Fjlaja; — aja; laja;/4S — al 1a;a;a;/48 — ajala;ala;a;/325%... (3.52)
3
+a T T- —a} ajajaJ/4S - a,f 7a_.,a1/4S a.-a-aja}aja}/3282 oo

Novamente usamos as relagdes de comutagio para escrever aja} como (1 + a}a,-). Despre-

zando termos de ordens superiores nos operadores, temos:
H) = -8 Fjlaja;(1 —1/45 —1/325%...) +alal(1 — 1/45 — 1/325%...)] (3.53)
j

Notamos que

1 1

48 32827

1
- (1 — _28)1/2 — 1’1/2 (354)
Logo, a parte anisotrépica do nosso Hamiltoniano fica:

Ha =250y Djala; — Sn'/?Y" Fj(aja; + alal) (3.55)
Jj J
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3.2.2 Super-rede Nao Linear

Nesta segéio iremos tratar do caso mais especifico onde consideramos as interacdes entre
as ondas de spin. Empregaremos uma teoria microscépica, mas ao invés de usar um
formalismo de matriz transferéncia, a relacio de dispersio das ondas de spin é obtida
considerando-se a parte do Hamiltoniano de apenas “um corpo” (isto &, os termos com dois
operadores de magnons). Este termo d4 origem a um problema de autovalores 2V x 2N ,
onde N € o nimero total de camadas atdmicas da super-rede.

Por outro lado, a descrigdo de processos de ordem superior devidos as interaces entre
os modos das ondas de spin ¢ feita levando-se em conta os termos de “dois corpos” no
Hamiltoniano, que envolvem quatro operadores de magnons. Uma teoria de perturbagio
pode ser entdo desenvolvida para obter os deslocamentos na energia das ondas de spin,
e para estudar como a ordem de longo alcance (que surge ao se incluir os campos de
anisotropia) pode afetar suas propriedades nao lineares. Isto nos permite obter resultados
aplicdveis a sistemas de multicamadas e testar as limitagSes das teorias macroscépicas, o
que pode ser feito através da extensdo de diagramas prévios de funcio de Green em filmes

de Heisenberg para geometrias de super-rede™"3.

Nosso Modelo

Nossa super-rede é a mesma tratada anteriormente, e cuja geometria estd descrita na

figura 3.1. Em uma notaggo um pouco diferente, nosso Hamiltoniano fica:

H= —% > JigSi - SY —gupHo Y S +Ha (3.56)
i,j 1,7
com
Ha=—3{D"(S™? + F*[(57)* - (s¥)%]} (3.57)
if

Aqui os campos D" e FY sdo as amplitudes uniaxiais e nao-uniaxiais dos campos

anisotrépicos, respectivamente. O indice v = A,B,I ou S representa a localizacio
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geométrica do pardmetro, ou seja, no meio A, no meio B, na interface A — B ou na
superficie externa da super-rede, respectivamente. Usando a transformacio de Holstein-
Primakoff podemos expressar o Hamiltoniano na forma H ~ H® + H@ + ... onde o
indice especifica o nimero de operadores de criagdo e destruigdo de magnons. A excitagio

linear das ondas de spin surge devido ao termo

HO =Y { @ (q ! aGan + B®(q) [aq,.a_q,,; - azmaf_qn,]} (3.58)

qnn’
onde q = (gs,¢y) é um vetor de onda bi-dimensional paralelo as superficies, e n e n’

(=1,2,...,N) sio os indices das camadas. Aqui, os fatores de amplitudes sao dados por

fzzgzl(q) = {gl-‘BHO - S"[uﬂ(O) - 'u'n(Q) + Tan+l + rn,n—’l - Du]}ann' (359)

v
- S [Tn,ﬂ+16n',n+1 +rﬂ,ﬂ—’ n’,n-l]

1221)1’ (Q) S'F uann’ (3.60)

onde un(q) = 2J¥0(q) € Tnnx1(q) = J sdo as transformadas de Fourier intra-camadas
e inter-camadas, respectivamente, com o(q) = cos(gza) + cos(qya). Se o Hamiltoniano
(3.58) ¢ diagonalizado através do método usual, as energias E das ondas de spin lineares

sao encontradas das solugbes da equacao de auto-valores

o (A‘”(q) ~EIly  2B@(q) ) 0 a61)

2B®(q)  A®(q) - Ely

onde A®(q) e B®(q) sao matrizes N x N com elementos definidos por (3.59) e (3.60).
Aqui, Iy é a matriz unitdria de N-ésima ordem.

Vamos agora descrever o termo que fornece os aspectos nio-lineares dominantes, que

é o termo H¥:

H(4) — Z { (4) (k)ak’n q—k'naq-kﬂakﬂ'} (3.62)
kk’qnn'
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+ (l:z)’ ( _l(’)air(’n’ a'I;—k’n’ Qq-knQkn
—_ 2B (4)/ (k - k,) al,n, aL-k'ﬂ aq_knaknl

— 1P lelnqmkcieninin + O(a®)]}

os coeficientes sdo dados por

531)‘ (q) = Uy (q) nn! + Tn,n+16n’,n+1 -+ Tn, n—16n’ n—-1 (363)
Bio(q) = f,",f,(q)D"J,,,., (3.64)

A auto-energia X, (q) para um dado ramo da onda de spin e um dado vetor de onda
planar q é agora convenientemente calculado através de uma teoria de perturbagéo dia-
gramatica. Os detalhes sdo omitidos, mas podem ser vistos na referéncia [74]. Primeiro

é preciso fazer uma transformagao de Bogolyubov-Tyablikov:

Cgn = Z Snl (Q)aql + Tr:l (Q)a:ql (365)

q,ﬂ Z l(q aql + Tﬂl(Q)a—ql

Os produtos do tipo a'alaa, atalate e alaga devem ser escritos em termos dos novos
operadores a, e a expressao formal para o deslocamento de energia AE)(q) devido aos
processos de quatro magnons envolvendo ondas de spin de ramos distintos ou do mesmo

ramo é dada por

AEA = — Z Aano(EQq;) (366)
Qi

onde n’(z) é a populagio de magnons em equilibrio térmico, e A, é o coeficiente das
amplitudes para os processos de espalhamento de quatro magnons. Na préxima secio ap-
resentaremos os resultados numéricos relativos aos modos das ondas de spin anisotrépicas,

para os casos lineares e nao-lineares.
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3.3 Resultados Numéricos

Nesta segdo apresentaremos os resultados numéricos relativos as ondas de spin em meios
anisotrépicos. Em primeiro lugar apresentaremos os resultados para os modos lineares,
usando o formalismo de matriz-transferéncia e de segunda quantizagio, e depois os modos
néo-lineares. Os parametros fisicos principais considerados sSo o spin Sy, e as anisotropias
Fj3(= F;3/J;) e Fys(= Fs3/J;), J = A, B. As frequéncias sio dadas em unidades de
Q=w/SaJy (h=1)

A figura 3.4 mostra os modos de volume (regido sombreada) das ondas de spin que se
propagam em uma, super-rede infinita, obtidos através do método da matriz-transferéncia,
que correspondem as bandas com solugbes permitidas, limitadas pelas equacdes QL = 0
e QL = 7, onde @ é o vetor de onda da super-rede (segdo 3.1). Como no capitulo
anterior, esta ordem se inverte quando se passa de uma banda para outra. As figuras 3.5,
3.6 e 3.7 mostram exemplos das relaagae.s de dispersdo em uma super-rede semi-infinita
considerando a aproximagao linear (isto &, termos com H(® do Hamiltoniano total), mas
usando o formalismo de segunda quantizagdo. Novamente, consideramos a frequéncia
2 = w/SaJa, mas agora nosso vetor de onda reduzido é K = fc,a/vr. Nosso material A
é o ferromagneto EuS, enquanto que para o material B nés consideramos como sendo o
CrBr;®"". Nos graficos que seguem, o nimero de camadas na célula unitaria da super-
rede é ny = ng = 3, e a magnitude dos spins sio S4 = 1.0, Sp = 1.5, respectivamente.
Os termos de troca, em unidades de J4 sdo: Jp = 0.5, I = 1.2 e Ju5 = Jgg = 0.25.
O campo magnético externo adimensional gupHo/J4S4 é tomado como sendo 1. Na
figura 3.5, o espectro das ondas de spin é apresentado para o caso onde ndo se considera
a presenga da anisotropia, isto é, F = D = 0. A figura 3.6 mostra o caso anisotrépico,
isto é, onde ambos os materiais possuem uma componente uniaxial e outra ndo-uniaxial
dos campos anisotrépicos. Podemos também estudar o caso uniaxial-ndo-uniaxial, onde o
material A apresenta somente a componente uniaxial do campo anisotrépico, e o material
B apresenta ambas as componentes. Isto estd ilustrado na figura 3.7. O comportamento

dos espectros é bastante similar para frequéncias mais altas, e o conjunto das curvas que
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estao juntas representam os modos de volume, que s&o as regides limitadas por g,a/m = 0
e 1. Nota-se a existéncia de modos superficiais nas regides entre as bandas de volume.
Para o caso uniaxial-ndo-uniaxial, a figura 3.7 mostra que os modos de superficie sdo
virtuais neste caso, isto é, eles ndio existem em toda a faixa de solugbes para K. Por
exemplo, existem 3 modos, o primeiro em Q = 3.75, evanescendo na banda de volume em
K = 0.3, o segundo existe na faixa 0.33 < K < 0.52, e o terceiro sai da banda de volume
em K = 0.53, evanescendo-se novamente na préxima banda de volume perto do limite da
zona de Brillouin.

As figuras 3.8 e 3.9 representam os casos onde se incluiu a contribuicdo diagonal
para o deslocamento da energia, AE,(q)(A = 1,/ = 1), ou seja, consideramos o ramo
inferior das solugdes. A figura 3.8 mostra o comportamento na auséncia de a,nisqtropia,
enquanto que a figura 3.9 representa o caso onde se incluiu as anisotropias. Todas as
somas das contribui¢des foram feitas numericamente. As linhas continuas represénta.m
a energia renormalizada (isto é, com o deslocamento da energia incluido) e as linhas
tracejadas representam a energia ndo-renormalizada (ou linear). Os paradmetros fisicos sdo
os mesmos das figuras anteriores. Para o caso isotrépico (sem os campos anisotrépicos)
0 deslocamento na energia somente é notado na segunda metade da primeira zona de
Brillouin (em K = 0.5), ndo sendo notado na primeira metade (veja figura 3.8). No
caso anisotrépico, vemos uma maior sensibilidade & renormalizacdo da energia, sendo

manifestada em toda a zona de Brillouin.
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Figura 3.4: Relagéo de dispersdo Q2 versus k.a para os modos de volume em uma super-
rede linear com campo de anisotropia. Os parimetros fisicos sio ng = ng = 3, Sy =
1.5, Sp = 20, I4 = 1.2, Ip = 2.4, Ho/Ja = 1.0 e Hy/Jg = 2.0. Os parimetros

anisotrdpicos sdo0 Dg4 = Dpp = 1.2, Fya = Fpp = 0.8, Fus = 0.8 e Fgg = 0.6.
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Figura 3.5: Relacdo de dispersiao, modos de volume e superficie, para uma super-rede

finita na aproximagdo linear. Caso sem anisotropia, ou seja, DY = F¥ = 0.
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Figura 3.6: Mesmo que a figura anterior, mas agora consideramos os campos anisotrépicos

como sendo (em unidades de J4): D4 = 1.2, DB = 0.6, D45 =1.2, DB5 =045, FA =

FAS =08, FBE=04e FBS =03.
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Figura 3.7: Mesmo que a figura anterior, mas agora o meio A é uniaxial, e o meio B é
ndo-uniaxial: D4 = DAS = 1.2, FA= FAS =08, FB =04, FBS=03e DB = DBS =

FA=FpAS —q,
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Figura 3.8: A contribuigdo para o deslocamento da energia quando se incluem termos su-
periores no Hamiltoniano, caso sem anisotropia. As linhas sélidas representam a energia
renormalizada (com o deslocamento na energia incluido) e as linhas tracejadas repre-
sentam a energia ndo-renormalizada. Os parametros fisicos sio os mesmos das figuras

anteriores.
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Figura 3.9: Mesmo que a figura anterior, mas agora se inclui todos os campos de

anisotropia.
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3.4 Conclusoes

Neste capitulo apresentamos descrigdes tedricas usando diferentes métodos que nos
permitiram estudar as propriedades lineares e ndo-lineares de ondas de spin que se
propagam em super-redes anisotrépicas.

Para os modos lineares, obtivemos os mesmos através de um formalismo de matriz-
transferéncia, onde tanto o Hamiltoniano quanto as solucdes contém explicitamente as
componentes uniaxiais e nao-uniaxiais do campo anisotrépico. Observamos que a in-
clusdo da componente ndo-uniaxial leva a um acoplamento entre as variiveis de spin S+
e S§7, fato que ndo ocorre quando se inclui apenas a componente uniaxial da anisotropia
no Hamiltoniano. Este acoplamento por sua vez implica numa complicagdo maior do
ponto de vista matemdtico, duplicando a ordem da matriz-transferéncia 7. Além disso,
a componente ndo-uniaxial causa uma quebra de degenerescéncia nos modos de volume e
superficie, como no Capitulo 2.

Para o caso nao-linear é mister que se faga uso de uma teoria mais poderosa, que
leve em conta as interacGes entre as ondas de spin. Isto foi feito através de teoria de
perturbagdes diagraméticas e soluces através de equagbes matriciais. Neste caso, a or-
dem das matrizes cresce rapidamente com o nimero de camadas da célula unitaria da
super-rede. Lancamos mao de uma expansdo em série do Hamiltoniano em termos dos
operadores de criagdo e aniquilagao de magnons, onde os termos que representam in-
teracoes entre 2 magnons estdo presentes, através de produtos de 4 operadores. Ao se
considerar os campos anisotrépicos no nosso modelo, observamos que o sistema ficou mais
susceptivel aos efeitos ndo-lineares. As técnicas experimentais mais apropriadas para es-
tudar estes modos discutidos aqui s@o as espectroscopias de espalhamento ineléstico de

luz do tipo Raman e Brillouin.
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Capitulo 4

Modos Magnetostaticos das Ondas

de Spin em Quasicristais

4.1 Introducgao

O estudo de estruturas quasiperiédicas teve inicio com a descoberta espetacular de ligas
de AlIMn com simetria icosaédrica™. Experimentalmente, técnicas de resfriamento rapido
de ligas super-aquecidas fornecem estruturas com essas novas simetrias. Tais estruturas
violam a periodicidade tridimensional de um cristal através do aparecimento de simetrias
de ponto proibidas. Em outras palavras, cristais quasiperiédicos ndo apresentam simetrias
de translagio, apenas de rotacdo (para uma revisdo, veja as refs. [77,78]).”"® Exemplos
de quasicristais que jd foram produzidos experimentalmente sio dados na tabela 4.1,
juntamente com os tipos de simetria, e técnicas de produgao .

Neste capitulo estudaremos a propagacio de modos magnetostiticos em estruturas ar-
tificiais que apresentam algumas similaridades com os quasicristais. O termo quasicristal
¢ mais apropriado para compostos cristalinos naturais ou ligas artificiais, ainda que em
uma dimensdo ndo exista nenhuma diferenca entre aqueles e a estrutura quasiperiédica
formada pelo empilhamento peri6dico incomensuréavel de células unitérias™. Uma grande

motivagao para seu estudo surge do fato das estruturas quasiperiédicas exibirem um espec-
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tro de energia (ou espectro de disperséo) altamente fragmentado, exibindo padrdes auto-

similares. De fato, de um ponto de vista puramente matemaético, pode-se demonstrar

que seus espectros séo conjuntos de Cantor no limite termodinamico.
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Liga Composigio Quimica Técnica de Produgiio Tipo do Quasicristal
(x,y,2, wem % at.)
Aljo..Mn, x =820 RS, 1, IM, E, GD Ico T
Alyoo ,Mn, x=18-21 RS,IM,LE lco+Dec
Alyoo.Cr,(Fe) x=15 RS, IM Dec
Alloo.,v‘ XxX= 14.3, 16 RS Ico
Aljoo.,Mo, (W) x=77 RS Ico
Alyoo..Re, x=22 RS Ico
Alygo-.Ruy x=21 RS lco
Alyeo.,Pt, x=16 RS Dec
Alygo.,Pd, x=14 RS Dec
Aly.,Co, x=14 RS Dec
Als . pSiy x=021,y=0.6-0.8 RS Ico
Alj.,.,yMn,Ni, x=011,y=04 SS Ico
Al(l.,‘.,,Manc, x=09,y=0.1-0.125 RS Ico
y=22,5.6
Al )Mn,Fe, x=0.18,y=02 RS Dec
AlgryaMnSiyFe, x=0.17,y=0.6,y=0.2 RS Ico
Al yMn,Ru, x=017,y=04 RS lco
Al yyMDRu,Si, x=0.17,y=04,z=03 RS Ico
Al .. Cr,Ru, x=0.17,y=04 RS Ico
Al Cr,Si, x=02,y=0.21 RS - lco
x=0.14,y=02 RS A+lco
Alq.xpFe,Cuy x=0.15,y=0.2 SS,RS, A Ico
Al Ru,Cu, x=0.15,y=02 SS,RS Ico
Al(1xp)LixCuy x=01,y=03 RS, SL lco
AlyynliCoMg: x=0.25,y=0.13,z=0.1 SS Ico
Al,CuMn,Zn, x=2.5,y=1.3,2=09,w=0.1 SS+A Ico
Al )V, Si, x=021,y=09 RS lco
(Al-Zn),Mg, x=049,y=032 RS+A Ico
Al,CuMg, x=1,y=4 RS Ico
Al CuM, x=0.20,y=0.15 SS.SL Dec
(M = Mn,Co,Ni)
(Al-Zn-Cu); Mg, x=49,y=32 RS Ico
Mn,Ni,Si; x=3,y=2,z=1 RS Ico
Cd100.x)Cuy x=29.5 RS Ico
Fe100.0Tix x =66.6 RS Ico
Ni(m_,‘)Crl x=70.6 E Dod
Ni(Ti;. V)2 x=0.0-0.3 RS Ico
Pd;;.,.,yU,Si, x=02,y=0.2 RS Ico
GaMn,Zn, x=1,y=18-2.1,2=2.1-3.0 RS Ico
Cr,Ni,Si, x=5,y=3,2=2 RS Oct
V.Ni,Si, x=15,y=10,z=1 RS Oct
CrMo-aco Oxidacio Fase5
Tabela4.1. Composigdo quimica de sistemas quasicristalinos. Aqui, usamos a notagdo

SL = solidificagdo lenta; RS = solidificagdo rdpida; I = implantagéo; IM = Mistura idnica;
E = Evaporagdo; GD = Devitrificagio gasosa; A = “annealing”; Ico = Fase icosaedro; Oct
= Fase octogonal; Dec = Fase decagonal; Dod = Fase dodecagonal, A = amorfo.



"Com os avangos em técnicas de fabricaggo de multicamadas (incluindo deposicdo
epitaxial’®, entre outras) e nas técnicas de caracterizagio, tais como espalhamento de
raios-X ou de difracio de néutrons, é possivel revelar novas caracteristicas de tais estru-
turas. Diversas técnicas mateméticas, incluindo grupo de renormalizaco®®* e métodos
de matriz-transferéncia®®# tém sido aplicadas com sucesso, levando a resultados impres-
sionantes. Por exemplo, para o espectro de Thue-Morse, é sabido que o fator de estrutura
é composto de uma sequéncia de picos §, ainda que eles ndo escalem com L2, L sendo
o comprimento tipico do sistema. Neste dGltimo caso, existem alguns resultados confli-
tantes. Alguns autores® defendem que os resultados no caso das propriedades eletronicas
da sequéncia de Thue-Morse devem depender do tipo do modelo empregado. Contudo,
isto nao é conclusivo e pode nao ser aplicivel no caso das propriedades magnéticas.

O espectro das ondas de spin em estruturas magnéticas quasiperiédicas tem sido re-
centemente in\}estigado, considerando-se a natureza das solugdes para o campo de ondas
apropriado em cada filme. Os modos nestas estruturas sdo acoplados através das inter-
faces (via condigbes de contorno), e sdo calculados com a assisténcia do teorema de Bloch,
quando apropriado. As superficies e interfaces nestas estruturas de camadas desempe-
nham um papel muito importante nas propriedades do sistema inteiro e nas excitagdes
em particular. Muitos trabalhos anteriores tém se concentrado nas excitacGes de ondas
de spin no regime de baixas temperaturas, onde pelo menos um dos componentes é um
ferromagneto ou um antiferromagneto. Além disso, dependendo da importéncia relativa
das interagbes magnéticas de dipolo-dipolo e de troca, modelos distintos para o com-
portamento magnético podem ser aplicados. Por exemplo, para valores suficientemente
pequenos do vetor de onda da excitagdo (k < 10"m™!), os efeitos dipolares sdo dominantes,
e modos magnetostaticos podem se propagar?8788 pestas estruturas (e/ou super-redes).
Por outro lado, no regime onde os vetores de onda das excitagGes sdo maiores (tipicamente
k > 10°m~! em um ferromagneto), a interagio de troca, que é a forga restauradora para
as ondas de spin, é dominante®~%.

E nosso objetivo neste capitulo investigarmos os modos magnetostiticos que se

propagam em estruturas feitas de materiais magnéticos e ndo-magnéticos. Existem na
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literatura trabalhos®"#8! onde os autores consideram a geometria onde o vetor de onda
e o campo aplicado estdo no mesmo plano (chamada de geometria de Voigt). Nés aqui
consideraremos um vetor de onda no plano paralelo & superficie (ou interface) mas um
campo externo aplicado ﬁo e uma magnetizagdo (ou magnetizagdo da sub-rede, no caso
de um antiferromagneto) na diregio perpendicular as interfaces. Nosso modelo é baseado
no formalismo de matriz-transferéncia, o que simplifica bastante a 4lgebra, que de outro
modo seria bem mais tediosa. A Iocalizax;é,o e as propriedades de escala do sistema sio

apresentadas e discutidas.

4.2 Modos Magnetostiticos em Cristais Periédicos

Existem virias maneiras de definir o regime magnetostatico. Fisicamente, o vetor de
onda nesse regime se situa entre as regiGes eletromagnética (propagacio de sinais de TV,
por exemplo, onde se deve empregar a forma completa das equagdes de Maxwell, incluindo
efeitos de retardamento) e a regido de troca, onde a interagio de Heisenberg, através da
integral de troca, é dominante. Os vetores de onda nessa regido se situam tipicamente
entre 3 x 10% e 107 m~! para ferromagnetos. Isto est4 ilustrado esquematicamente na
figura 4.1. Outra forma de entender estas excitagBes é observar que os comprimentos de
onda das ondas de spin nesse regime séo longos o suficiente de modo que a influéncia das
interacGes de troca (que sdo inerentemente de curto alcance) pode ser desconsiderada,

mas a0 mesmo tempo sdo curtos o suficiente de forma que

(2n/2)e > w @.1)

onde A é o comprimento de onda da onda de spin, w é a frequéncia e ¢ é a velocidade da luz
no vacuo. Para descrever fisicamente a interagdo de dipolo-dipolo, lembramos que cada
spin S; tem um momento magnético gugsS;, e que a interagdo de dipolo-dipolo clissica

entre todos os momentos d4 uma contribuicdo & energia da forma
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Figura 4.1: Diferentes regides do comportamento magnético em termos da magnitude |kj

do vetor de onda. Os niimeros séo aproximados e podem variar para diferentes materiais.
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Mo 4&1;92#23 Z (Sifj 3 3(Si.r,-ilFS,-.r,-_,-)) (4.2)
<i,j> ij ij
onde r;; é um vetor conectando os sitios i e j, g é o fator de Landé, e pup é o magneton
de Bohr. Uma interacéo de dipolo-dipolo individual é tipicamente muito mais fraca que
a interagao de troca entre sitios vizinhos na rede (geralmente menor por 2 ou 3 ordens de
magnitude). Entdo se pode afirmar que é a interagio de troca que predominantemente
determina o ordenamento magnético e as propriedades estéticas dos materiais magnéticos.
Contudo, a influéncia das interagGes de dipolo-dipolo se tornam importantes para o es-
tudo da dindmica (por exemplo das ondas de spin) para longos comprimentos de onda.

Essencialmente isto acontece porque a interagdo de troca é de curto alcance, e as in-

teragGes de dipolo-dipolo sdo de longo alcance. Vale lembrar no entanto que quando os

* termos dipolares sdo dominantes, eles podem ser tratados microscopicamente (através do

Hamiltoniano 4.2), ou quando for conveniente, macroscopicamente usando as equagoes de

Maxwell do eletromagnetismo.

4.2.1 Modos Magnetostiticos em uma Camada Ferromagnética

Descreveremos agora brevemente os modos magnetostiticos de volume e superficie para
uma camada ferromagnética finita, esclarecendo os detalhes das excitagoes das ondas de
spin. K mais conveniente neste caso obter os resultados usando o formalismo macroscopico
baseado mas equagSes de Maxwell (sem retardamento) ao invés de usar o método mi-
croscopico.

A configuragdo padrao para os modos magnetostaticos de superficie é tomar a mag-
netizagdo Mo paralela & superficie (estudaremos depois o caso com o campo aplicado
perpendicularmente & superficie). Nossa geometria estd descrita na figura 4.2, com a
magnetizagdo ao longo do eixo 2, e o eixo z perpendicular & superficie da camada. O

vetor bi-dimensional planar q) tem suas componentes dadas por

ai = (9y, ¢:) = g(sin ¢, cos @) (4.3)
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onde g = (g3+4%)'/? e ¢ é 0 Angulo entre q; e Mp. Damon e Eshbach foram os primeiros a
estudar este modelo teoricamente®. Existem também virios artigos descrevendo aspectos
da teoria magnetostdtica em meios magnéticos, por exemplo Mills®3, Tilley™, Wolfram e
Dewames® e Cottam e Maradudin®. Nossa camada consiste de um material ferromagneto
de espessura L, tal que as superficies se encontram em z =0 e z = —L. Os casos de um
meio semi-infinito (L — o) e de um filme fino serdo obtidos como casos limites.

Na regido magnetostatica, o comprimento de onda de qualquer excitacio é muito
grande comparado com o espagamento da rede, e um.a aproximagao continua para o
ferromagneto deve ser vilida. As varidveis macroscépicas de campo B e H sdo relacionadas
por B = up H + M, e a magnetizagio total M na posicao r é dada em termos do operador
de spin correspondente através da relagdo M = vpgugS, onde v é 0 nimero de spins por
unidade de volume. Como estamos tratando do regime magnetostético, podemos utiliza;
o tratamento semi-cléssico, e usar a equagdo de torque (equagdo de movimento para este

sistema) :

B — (M x B) = yuo(M x H) (4.4)

onde y(= gpup/h) é a razao giromagnética, e B e H representam os campos totais efetivos.

Escrevemos entao

M = Myi, + m(r) exp(—iwt) (4.5)
poH = Bqi, + poh(r) exp(—iwt) (4.6)

onde i é um vetor unitério paralelo & magnetizagao estitica My e ao campo externo estatico
By, ambos orientados na diregdo z, e m e h sdo as componentes oscilantes dos campos, com
frequéncia w. Usando as equagdes (4.5) e (4.6) em (4.4), e usando a aproximagao linear,
ou seja desprezando termos menores de segunda ordem em m e h (porque | m | < My

em T < T), obtemos
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denados de nosso modelo de camada magnética
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—iwm(r) = i, X [goMoh(r) — Bom(r)] (4.7

isto pode ser re-escrito como uma relagdo de susceptibilidade envolvendo as componentes

T e y dos campos oscilantes, isto é:

()= (oo ) C2)
= (4.8)
my, X Xa hy .

onde

Xa = Wmwo/ (wg = “’2) (4.9)
Xb = wnw/ (Wi — w?) | (4.10)

e também definimos as frequéncias

wo = vBy, wm =yueMo (4.11)

Das equagbes de Maxwell (sem considerar os efeitos de retardamento, como discutido

anteriormente) os campos m(r) e h(r) tém que satisfazer as relacdes
Vxh(r)=0, V-[h{r)+m(r)=0 (4.12)

A primeira das equagGes acima é automaticamente satisfeita se h é derivado de um po-

tencial escalar ¢, i.e:
h=Vy (4.13)

usando a equagio (4.8) e a segunda de (4.12), a equagio para 3 dentro da camada ferro-

magnética é

8y | ) By
(1 + xa) ( 5 + 3y2) +35 =0 (4.14)
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enquanto que fora do ferromagneto nés temos simplesmente
Vi =0 (4.15)

Devido a simetria translacional de nossa geometria nas diregdes y e 2, segue que
¥(r) deve ser da forma ¥ (z) exp (iq .P), onde P = (y,z). Para (4.14) e (4.15) serem
satisfeitas, e também para se ter ¥y = 0 em z = +co (a fim de se evitar divergéncias

néo-fisicas), devemos ter

a, exp(—¢z) exp(iq; - p) z>0
Y = { [az exp(ig:z) + a3 exp(—ig,z)] exp(iqy-p) 0>z > —L (4.16)
a4 exp(iq)z) exp(iq - p) z<-L

a componente ¢- que pode ser real ou imaginéria, é dada por

(14 xa)(GZ +qf) — Xa@? =0 (4.17)

os coeficientes a; (j = 1,...,4) podem ser determinados aplicando-se as condi¢Bes de
contorno eletromagnéticas usuais (a continuidade da componente tangencial de h e da
normal de B) em z = 0 e z = —L. No caso magnetostatico isto é equivalente a exigir que
(i) ¥ deve ser continua através de uma interface, e (i) (h; +m.) dentro do ferromagneto
em z =0 e £ = —L deve ser igual h, fora da camada. Estas condigdes levam a quatro
equagses lineares homogéneas para os quatro coeficientes a;. A condigdo para um solugio

é:

(Iﬁ + 2QIIQ::(1 + Xa) COt(q;'L) - q:(l + x«)2 - qzxg =0 (4°18)

quando g ¢ substituido de (4.17), a equagéo acima determina a relagio de dispersdo dos
modos de propagacéo das ondas de spin.

As solugBes para as frequéncias desses modos se tornam particularmente simples‘
quando g, = 0, i.e.,, ¢ = 90° Isto corresponde aos modos se propagando perpendicu-

larmente aos campos aplicados, e essa configuragdo chama-se geometria de Voigt. Em
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primeiro lugar, vemos que (4.17) ¢ satisfeita se xo = —1. De (4.9) esta condicdo é satis-

feita para w = fwp, onde

Wwpg = [wo(wo + wm)]1/2 (4 19)

Isto representa a frequéncia dos modos magnetostaticos de volume na camada, e é
de fato equivalente ao resultado obtido quando se considera a equacdo de movimento da

mecanica quéantica para um operador qualquer A:

dA
i—=[AH (h=1) (4.20)

onde aqui H é o Hamiltoniano do sistema, e A é o operador de spin S=. Vale notar
que (4.19) é independente das componentes ¢ e g, do vetor de onda. A equagio (4.17)
pode ser satisfeita se g, = Ziq||, e estas possibilidades correspondem a modos de superficie,
pois pode-se notar que com isto a segunda equagido em (4.16) possui solugdes localizadas
(decaimento exponencial das amplitudes), ao invés das solugdes do tipo onda-plana para
0 > z > —L. As duas solugdes de superficie possuem uma frequéncia comum wg(qy),
que pode ser encontrada facilmente substituindo g. em (4.18). Usando (4.9) e (4.10), o

resultado pode ser escrito como

ws(ay) = [(wo + wm/2)? — w}, exp (—2q L) /4" (4.21)

E importante notar que as solugGes dos modos (dadas em termos dos coeficientes a; em
(4.16)) sdo diferentes para os dos estados de superficie. Se g, > 0, pode ser demonstrado
que ¢; = iq) ou ¢ = —iq) corresponderiam a estados de superficies localizados perto da
superficie inferior (em z = —L) ou da superficie superior (em z = 0), respectivamente.
Por outro lado, se ¢, < 0 teremos o efeito inverso. Este efeito incomum é conhecido -
como propagagdo ndo-reciproca. De (4.19) € (4.21) segue que wg é maior que wg, com

frequéncias limites dos modos dadas por
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[wolwo + wm)]*? (gL < 1)

(wo + jwm) (gL > 1) “a)

ws(qy) = {

a ultima das equagtes acima corresponde aos modos magnetostaticos de superficie para
um ferromagneto semi-infinito. O comportamento de wp e ws como fungdo de q"L'é
ilustrado na figura 4.3.

Quando g, # 0 os modos magnetostaticos de volume e superficie podem ainda serem
investigados usando (4.17), ainda que os resultados seja.m mais complicados. Para os

modos de superficie, os valores imagindrios de ¢, sdo agora g. = +iJ, onde

= [q§ + (lf_zxa)] " (4.23)

e a quantidade dentro dos colchetes deve ser positiva. Portanto a constante de atenuagao

é transformada de g, para . De (4.18), os modos de superficie satisfazem

af + 2quB(1 + xa) coth(BL) — F*(1 + xa)? — ¢2x2 = 0 ' (4.24)

Algumas das caracteristicas gerais das relacdes de dispersio estdo esbocadas na
figura 4.4, onde as frequéncias sdo mostradas em fungdo das componentes g, e ¢, do
vetor de onda no plano yz, ¢;. Para um valor geral de g, o espectro dos modos mag-
netostdticos de volume consiste de “folhas” discretas, que se tornam degeneradas em
w = [wo(wp + wm)]*? no limite em que g, — 0. Estas folhas correspondem a soluges com
g- real em (4.17) e na prética sdo suficientemente préximas para dar um espectro quase

continuo de modos de volume. As frequéncias sdo

wp(q) = [wo(wo + wm) — wowmg?/q?]*/> (4.25)

Portanto os modos de volume se situam numa faixa de frequéncia entre wp e [wo(wp +

wm)]/2. Acima da regido de volume na figura 4.4 existe uma tnica “folha” correspondendo
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Figura 4.3: Dependéncia das frequéncia dos modos magnetostaticos de volume e superficie

com ¢ L para um material ferromagneto. Aqui, w/wy = 6, e consideramos g, = 0.
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em uma camada ferromagnética como fungao de ¢, e g..
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aos modos de superficie (regido sombreada). A frequéncia dos modo de superficie diminui
quando o vetor de onda da propagagdo é girado na diregio do eixo g.: por exemplo, se

gL > 1 a frequéncia do modo de superficie é

we(qy) = %[(wo/ sin ¢) + (wo + wy,) sin ¢} (4.26)

Quando q se afasta do eixo y (ou em outras palavras, quando ¢ se afasta de 90°) a
magnitude de ws(q))) diminui até que 2 um angulo critico ela atinge o valor [wp(wo+wm)]/2
correspondendo ao topo da regido dos magnons de volume (figura 4.4). De fato, a equagao

(4.26) continua vélida somente para ¢, < ¢ < 180° — ¢, onde ¢, é dado por

sin . = [wo/(wo + w)]'? | (4.27)

Portanto 6s modos magnetostiticos de superficie sdo previstos para terem propriedades
de propagagao nio-reciproca, no sentido que w,(qy) # w,(—qy). De fato nenhum modo de
superficie é permitido, localizado na mesma superficie, quando qy ¢ invertido. O compor-
tamento da inverséo de q) ¢ ilustrado na figura 4.5 para o caso de ¢ = 90°. Nés supomos
que para uma diregio de qj existe um modo de superficie localizado na superficie inferior
da camada, como na figura 4.5(2). Entao se q) tem sua dire¢go invertida, mantendo-se By
e My fixos, 0 novo modo de superficie é localizado préximo da superficie superior, como na.
figura 4.5(b). Os dois modos sao degenerados em frequéncia e tém o mesmo comprimento
de atenuagao q !, Uma explicagio convincente do porqué dos modos magnetostaticos de
superficie poderem apresentar nao-reciprocidade foi dada por Mills?®, que concluiu que se
deve empregar consideragdes de grupos de simetria do sistema dipolar bem como a falta
de simetria de inverséao temporal. '

Modos magnetostaticos de superficie em ferromagnetos tém frequéncias tipicas que cor-
respondem 2 regido de microondas, e existem aplicagdes para processamento de sinais?’.
As frequéncias sdo também muito adequadas para estudos experimentais por espalha-
mento Brillouin. Para se ter uma comparagdo completa entre os dados de espalha-

mento Brillouin e cdlculos tedricos é necessério obter resultados para as funcoes de Green
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Figura 4.5: Tlustragao da propagagao nao-reciproca de modos magnetostaticos de su-
perficie em uma camada ferromagnética. Quando q; é invertido, a localizagdo do modo

de superficie (regido sombreada) muda de uma superficie para outra como nos casos (a)

e (b).
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magnéticas, e estas quantidades foram derivadas para uma camada ferromagnética no
limite magnetostatico por Cottam®®.

E necessario lembrar que nossa discussdo sobre os modos magnetostéticos foi feita
considerando-se somente a geometria na qual a magnetizagio M, é paralela a superficie
(veja a figura 4.2). Pode-se demonstrar® que, quando M; é perpendicular s superficies
de uma camada ferromagnética, os modos de Damon-Eshbach nao podem existir, e exis-
tem multiplos ramos dos modos de superficie no espectro das ondas de spin. Li et al.%
estudaram numericamente o comportamento das ondas dé spin magnetostaticas em super-
redes finilas e periédicas, e também demonstraram esta propriedade.

Na préxima seg8o estudaremos as chamadas sequéncias quasiperiédicas, para posteri-
ormente investigarmos os modos magnetostéticos (volume e superficie) que se propagam

nestas estruturas.

4.3 Sequéncias Quasiperiédicas

Antes de nos devotarmos ao estudo estruturas quasiperiédicas em si, faz-se necessario
a,preset;tarmos alguns conceitos e sequéncias.

Seja um conjunto finito A (onde A = A, B, C, D) chamado de alfabeto e defina )* o
conjunto de todas as palavras finitamente longas que se podem escrever com esse alfabeto.
Agora seja T um mapa de A* em A, com a regra de que T age sobre uma palavra desse alfa-
beto substituindo cada letra da palavra (por exemplo, A) por sua imagem correspondente
(que chamaremos T(A)). Uma sequéncia de letras é chamada de substitucional se ela é
um ponto fizo de T, isto €, ela permanece invariante se, no limite de infinitas aplicagdes do
mapa, cada letra na sequéncia for substituida por sua imagem em Y. Algumas sequéncias
substitucionais que tém atraido bastante aten¢do nos dltimos anos sdo as sequéncias de
Fibonacci, Thue-Morse e periodo-duplo.

A sequéncia de Fibonacci é a mais antiga das que consideraremos aqui. Ela surgiu
no ano de 1202, e foi criada por Leonardo de Pisa (mais conhecido popularmente pelo

nome de Fibonacci, que significa “filho de Bonacci”), para descrever como se desenvolvia
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uma populagdo de coelhos, dadas determinadas regras de reproducdo, e qual seria sua
populacéo total depois de um periodo fixo (a principio um ano). Fibonacci observou que

em cada geracdo de coelhos, existia uma relagéo entre esta e as duas geragoes anteriores.

.Esta relacéo é uma relacdo de recorréncia, definida por F, = F,y + Fn—3,n > 2 e seus

primeiros termos sao {1,1,2,3,5,8,13,21,34..;}. Este sequéncia é uma sequéncia infinita,
e tem uma caracteristica muito interessante: no limite em que n tende para infinito, a
razdo entre dois termos consecutivos (F,/F,_,) tende para um niimero irracional, mais
conhecido pelo nome de “razdo surea”, a saber 7 = (1++/5)/2 = 1.61803398874... . Este
niimero ¢ solugdo da equagéo polinomial z2 = z + 1. Um fato notério e curioso é que
todos os termos da sequéncia de Fibonacci podem ser gerados a partir da razio 4urea,

através da relagao:

_ 1 (=)

V5

ou seja, uma sequéncia de nimeros inteiros é gerada por poténcias de nimero irracionais!

F, (4.28)

Essa relagéo é conhecida na literatura como Férmula de Binet.

Existem na literatura diversos trabalhos aplicando a sequéncia de Fibonacci a sistemas
fisicos, incluindo estudos de propriedades supercondutoras®, excitagées de polaritons de
plasmons em super-redes do tipo Fibonacci constituidas de materiais dielétricos!®®0! ¢
piezoelétricos™, e transmissdo de luz!02:103

A sequéncia de Thue-Morse surgiu em 1906. Ela pode ser definida de uma maneira
mais “matemética” como a representagao binaria da constante de Thue-Morse (constante

de paridade)'%:

P=

N =

3" P(n)2™" = 0.41245400336401075977... (4.29)
n=0

onde P(n) é a paridade de n e ¢ definida como a soma dos seus bits em representagao
biniria (mod 2), como visto na tabela 4.2. Essa constante pode ser gerada na base

bindria por estagios, tomando-se a iteragao prévia a,, calculando-se seu complemento @,

88



3992999223025 2923399232233D333923D9933323223333233 39

-€ anexando-o ao final de a,. Aqui, a, + @, = (0. 111...1),. Definindo ag = 0.0,, tem-se:

on
Qg = 002
a; = 0012
ag = 0.01102

az = 0.01101001,
as = 0.0110100110010110,

e assim por diante. Isto pode ser escrito simbolicamente como

Gntl = G + 85 277 (4.30)
N | Binério P(N) | N | Binsrio P(N)
1)1 1 11 | 1011 1
2110 1 12 { 1100 0
3|11 0 13 | 1101 1
4 | 100 1 | 141110 1
5 [ 101 0 15 | 1111 0
6 | 110 0 16 { 10000 1
7 [ 111 1 17 { 10001 0
8 | 1000 1 18 | 10010 0
9 | 1001 0 19 | 10011 1
10 | 1010 0 (20] 10100 0

Tabela 4.2. A fungéio paridade dos 20 primeiros inteiros.

Esta ndo é a tnica defini¢do da sequéncia de Thue-Morse. Outros autores analisaram
esta sequéncia em outros contextos da Fisica!® e da Matemdtical®7. Albuquerque® e
Liu et al.1® desenvolveram uma teoria para propagacéo de polaritons de plasmons e de
ondas de luz, respectivamente, para estes tipos de estruturas.

Outra sequéncia que consideraremos neste trabalho é a sequéncia de periodo duplo.
Na verdade o termo sequéncia é mais apropriado quando se fala de um cadeia de va-

lores ou elementos matematicos, seguindo uma dada regra, enquanto que neste caso a
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“sequéncia” de perfodo duplo teve sua origem no estudo da dindmica. de sistemas'®. Por
exemplo, Steinmeyer et al.'!® observaram dobramento de perfodo em fibras Sticas nio-li-
neares, através da aplicaggio de lasers. Outras aplicagdes incluem o estudo da propagacéo
de elétrons na aproximagdo tight-binding®®!!!. Detalhes de como crescer uma estrutura

seguindo esta sequéncia serfo dados na préxima segdo.

4.4 Teoria de Modos Magnetostaticos com Magne-
tizagao Perpendicular as Interfaces

Agora trataremos do problema da propagagio de magnons magnetostaticos em uma super-
rede, utilizando uma teoria macroscépica. Aqui, diferentemente da segdo 4.2, nés con-
sideraremos a geometria onde a magnetizacéo é perpendicular a superficie da super-rede.
Veremos que isto leva a novos resultados, e em particular, os modos de Damon-Eshbach
ndo existem em nossa geometria. Além disso, ao invés de considerar que nossa super-rede
é construfda a partir do simples empilhamento de células unitdrias periddicas (do tipo
AB, por exemplo, onde A é um material magnético e B um nao-magnético), descrevere-
mos uma. super-rede onde o crescimento é feito & base de um empilhamento periédico de
células unitdrias ndo-periédicas. Este tratamento recebeu na literatura a terminologia,
de aprozimagdo racional seguindo Hawrylak et ol.)!?2. Com este formalismo, apesar da
auséncia de periodicidade das células unitdrias em si, a existéncia de um empilhamento
peridico nos permite usar o teorema de Bloch em cada geragio de crescimento da super-
rede. Outro modelo possivel seria considerar a célula unitdria como sendo uma multica-
mada néo-periddica, e estudar suas propriedades. Neste caso ndo se trata mais de uma
super-rede, no sentido estrito do termo, e sim de um sistema de multi-camadas finito, onde
o teorema de Bloch ndo ¢ aplicdvel. Na figura 4.6 nds ilustramos este dltimo modelo, para
a sequéncia de Fibonacci (2,3,5,...). As camadas A e B consistem de materiais magnético
e ndo-magnético, respectivamente. '

Do ponto de vista fisico, ambos os modelos fornecem resultados equivalentes quando se
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Figura 4.6: Modelo de multicamadas quasiperiodicas, onde o empilhamento segue a

sequéncia de Fibonacci. A é um material magnético, enquanto que B é um isolante

nao magnético.
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aumenta consideravelmente o tamanho L da, céluls unitdria (ou da multicamada, quando
for o caso). No caso das estruturas quasiperiédicas, isto é feito considerando células
unitdrias crescidas seguindo uma alts, geragdo da sequéncia desejada. Tais estruturas
foram crescidas pioneiramente por Merlin et al.”, utilizando como blocos de construgdo
GaAs-AlAs. Eles consideraram uma amostra construida através do empilhamento de
camadas seguindo a sequéncia de Fibonacci contendo 13 geragdes, e fizeram um estudo de
espalhamento Raman (figura 4.7) e de raios-X (figura 4.8). Maiores detalhes podem ser
encontrados no préprio artigo. Todd et al.!'® também estudaram o espalhamento de raios-
X por uma “super-rede” quasiperiddica de GaAs-AlAs, construida seguindo a sequéncia
de Fibonacci. Na verdade, os autores consideraram uma multicamada finita, mas com um
nimero grande de camadas de GaAs, e AlAs (nominalmente 13.200 camadas). Também
Axel et al.1% estudaram o espectro de difracéio de alta resolucéio devido ao espalhamento de
raios-X para, uma estrutura quasiperiddica de GaAs-AlAs, mas consideraﬁdo a sequéncia

de Thue-Morse.

No regime magnetostético, as equagdes de Maxwell se tornam:

V:-B=0 (4.31)
Vxh=0 (4.32)

onde B e h ndo sdo independentes, e estdo vinculados através da relagdo tensorial cons-
titutiva B =g h, onde I é o tensor permeabilidade. Aqui, nés fazemos s, hipétese de

uma dependéncia temporal dos campos do tipo exp(—iwt), e a forma do tensor & para

um material uniaxial é

o iup 0
B=|—igy py 0 (4.33)
0 0 1

onde os elementos de £ sdo dados por®
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Figura 4.7: Espectro Raman para a super-rede de Fibonacci, mostrando o espalhamento

devido a fénons LA (longitudinais acusticos) se propagando na direcio [001] (ver a re-

feréncia [79]).
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Figura 4.8: Padréo de difragdo de raios-X a temperatura ambiente para a super-rede de
Fibonacci, sendo k perpendicular as camadas. Os rétulos [p,n] indicam as posicoes dos

picos kpn = 2wd~n7? e correspondentes reflexdes satélites (ver a referéncia [79)).
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47 2H,'M
m=1+3 T (4.34)
dry?wM

Aqui, H; é o campo magnético interno na diregéo z, dado por H; = Hy — 47M. Também,
Hy é o campo externo aplicado, M é a mag‘netizagép de saturagdo e v é a razdo giro-
magnética. Os valores de 7 dependem do sistema de medidas. Para expressar 0s Campos
em Kilogauss, utilizamos v = 1. Quando M é perpendicular & superficie, como em nosso
caso aqui, ele d4 origem a campos despolarizantes, € esta é a razéo para uma diminui¢io no
campo magnético efetivo dentro do material. Para um antiferromagneto, as componentes

do tensor sdo%:

471"72HAM 471"72HAM
=1 4.36
M ot 1 HE T R (o= o (4.35)
47(’}'2HAM 47{’72HAM
_ _ 4.37
B2 = B —(w+1Ho)E &R (0 — 7Ho)? (4.37)
onde
wo = [7|[Ha(2HE + Hy)|/? (4.38)

Aqui Hg é o campo de troca efetivo e H, é o campo de anisotropia. Para este caso, M é
a magnetizacado de saturagéio de uma das sub-redes, e o parametro fisico wg é a chamada,
frequéncia de ressonéncia antiferromagnética a campo nulo. De (4.31) e (4.32), podemos
definir um potencial escalar magnético ¢, através de h = —V¢. Usando isto junto com

(4.33), nés obtemos:

82 82 62
,:[Ll (5; + @) + 3_22'] =0 (4.39)
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Esta equago é vélida para ambas as camadas magnéticas ou ndo-magnéticas de uma

super-rede (mas no ltimo caso, =7 » & matriz identidade). Considerando solugdes da

forma

¢ = P(z)ek=—ut) (4.40)

onde k ¢ o vetor de onda (tomado na direcdo z, no nosso caso) paralelo & superficie, e
4

substituindo em (4.39), se tem

(—u1k2 + Zziiz) #(z) =0 (4.41)

A equacio acima tem solugdes da forma ¢(z) = Ae** + Be~**, onde « pode ser
complexo e é diretamente relacionado com k por & = (;)/2k. Para obtermos as solugGes
desta equaggo diferencial, precisamos impor algumas condicdes de contorno nas interfaces
da estrutura. Isto nos leva & exigéncia de que ambos ¢ e 0¢/0z sejam continuos através das
interfaces. Aplicando as condigdes de contorno, juntamente com o conjunto de equagdes
acima, obtemos expressdes para as relagdes de disperséo. Pode-se demonstrar!’® que é
necessério considerar somente as frequéncias correspondentes a y; < 0 a fim de se obter
os modos de volume e superficie. O mesmo vale para os modos que se propagam em
monocamadas de espessura finita. Isto tem a consequéncia de que, para um ferromagneto,
a faixa de frequéncies € |v|H; < w < |7|(H;Ho)"/?, enquanto que para um antiferromagneto
com campo aplicado nulo, as frequéncias sdo confinadas a wy < w < (W2 + 8ry2H M )12,
Antes de prosseguirmos nos célculos, devemos agora definir como crescemos nossa
super-rede, a fim de podermos obter corretamente os modos que se propagam na mesma.
Nossa regra de crescimento consiste em um empilhamento periédico de blocos consti-
tuintes, onde os mesmos servirdo como células unitdrias de nossa super-rede. O em-
pilhamento das camadas magnéticas/ndo-magnéticas dentro do bloco é que segue a
sequéncia desejada (Fibonacci, Thue-Morse ou perfodo-duplo). Isto estd ilustrado na

figura 4.9, onde nés apenas consideramos a sequéncia de Fibonacci, embora obviamente
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0 processo de crescimento seja 0 mesmo para as outras sequéncias. Na préxima segio

descreveremos a aplicagio das equagles acima, para as estruturas quasiperiddicas.

4.5 Meétodo da Matriz-Transferéncia

Para obtermos os modos de propagagéo em super-redes, faz-se necessdrio o uso de técnicas
que levem em conta & estrutura geométrica ou magnética da super-rede como um todo,
e néo apenas de seus componentes. O uso da técnica da matriz transferéncia é bem
adequado para esse propdsito, e suas aplicagdes incluem vérios tipos de excitacdes di-
ferentes, como por exemplo polaritons de plasmons®116, magnons no regime de troca
para estruturas periédicas'* e quasiperiédicas®®%®, e também magnons no regime mag-
netostatico®. Propriedades Sticas dessas estruturas como por exemplo locadiz-agé,o117 e
fotoluminescéncia!'® também foram estudadas utilizando-se dessa técnica. Além disso,
Siito® usou deste formalismo para demonstrar propriedades importantes de espectros
obtidos usando o conjunto de Fibonacci.

Usando os resultados da segdo anterior, aplicamos a solugdes das equagoes de movi-
mento as interfaces. Este procedimento é padrdo e independe da sequéncia considerada.

Dentro de uma camada A, escolhemos solugdes da forma:

#z) = Ae™ + A_e™™, a= ()% (4.42)

Para uma camada B:

¢(z) = Bye* + B_e™** (4.43)

Definindo L = nada + npdp (onde n;, j = A, B é o niimero de camadas do tipo j),
como sendo o tamanho da célula unitéria, aplicamos as condi¢des de contorno em z = nlL
e z = nL+dj, onde n é o indice para a célula. Estas posi¢des vém do fato de considerarmos
que a célula unitria sempre comega com um material magnético. Claro que isto nio é

imperativo, e consiste apenas numa escolha arbitraria. Em z = nL:
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Figura 4.9: Modelo da super-rede quasiperiédica. O empilhamento das células unitdrias
¢ periédico, mas o crescimento da célula segue uma determinada regra de crescimento.

Neste caso consideramos a sequéncia de Fibonacci, para a segunda e terceira geracoes.
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APfu+ A f, = B® 4 BO
x 4.44
AP fo — A™ 1) = k(B - By (440
eem z=nL + du:
AT 4 AR g g 4 B
n n n n T (4.45)
{a[Ai“’ - A" = BB fi - B® fi]

onde em ambos os conjuntos de equagdes, a primeira equagio refere-se & condicio de

continuidade do potencial ¢, e a segunda se refere 4 continuidade de sua, derivada, 8¢/8z.

Aqui,

fa = g4 ) fa= l/fa (446)

fe=e"e; fi=1/f, (4.47)

Definindo as matrizes-coluna referentes as amplitudes das excitagdes nos meios A e B,

respectivamente, por

Af:) AlntD
|A®) = { A(n)J ;o ARY) = [ A(:+1) (4.48)
e
B
|B™)Y = [B(")] (4.49)

as equagoes (4.44) e (4.45) podem ser escritas na forma matricial como

M,|A™)Y = N |B™) (4.50)
M| B™) = N, | A1) (4.51)
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As matrizes M; e N;, (j = a, k) séo dadas por:

M; = [ f ’ J,fj- J (4.52)
ifi =3 f;
1 1
N;= { . } (4.53)
=il

Usando as equagdes (4.50) e (4.51), temos

|[A™Y = T|A™) - (459)

onde T é a matriz-transferéncia. Para o nosso caso, ela é dada por:

T=N'"MNIM, (4.55)

A equagio (4.54) relaciona as amplitudes das solugdes para o potencial magnetostético
de uma. célula arbitrdria n + 1 da super-rede com sua. célula n precedente. Daf a origem
do nome matriz transferéncia, haja visto que a mesma contém todos os parametros fisicos

que descrevem o sistema. Como regra geral temos:

|AlmEm)y = m) () (4.56)

devido ao fato de termos crescido nossa super-rede através de um empilhamento periddico,

podemos aplicar o Teorema de Bloch:

P(r+ L) =eyp(r) . (4.57)

Em nossa notagédo ele se torna
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|APFDY = giak| g(m)y | (4.58)

Onde @ € o vetor de onda de Bloch, e L é o tamanho da célula unitsria. Usando este

teorema, juntamente com (4.54), obtemos as equagdes de auto-valores

T|A™) = exp (iQL)|AT+D) (4.59)
T~ A™) = exp (—iQL)|A+D)) (4.60)

Combinando as duas equagdes acima, temos:

[qumL-QT+T*ﬂmb»=o (4.61)

onde I ¢ a matriz identidade. Para ndo obtermos as solugdes triviais |A™) = 0, temos

cos (QL) = -;-(T +Ty (4.62)
Pode ser demonstrado que T é uma matriz unimodular (det(T) = 1). Logo
T + T7! = Tr(T), e nds entdo chegamos a uma expressdo para a relacio de dis-

perséo dos modos de volume das ondas de spin no regime magnetostatico:

cos (QL) = %TT(T) (4.63)

onde @ é o vetor de onda da super-rede, chamado de vetor de Bloch. Este vetor é que
representa a propagacido dos modos da super-rede, e ndo dos seus constituintes em si.
Esta teoria é geral é vale para qualquer das trés sequéncias consideradas.

Se nds considerarmos agora uma super-rede semi-infinita (construida na regido z > 0),
o teorema de Bloch continua vélido, mas nés devemos considerar, além dos modos de

volume com @ real, modos de superficie com @ complexo da forma Q = if, de forma
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a garantir um decaimento exponencial das amplitudes. Para os modos de superficie, as

equagdes (4.58) e (4.54) nos fornecem:

Th + /\_lsz = e Pl = Too + XT3y (4.64)
onde A = (& + k)/(a — k), e a constante 8 deve ser escolhida tal que Re(B) > 0. Vamos
ent&o aplicar este formalismo as sequéncias especificas.

4.5.1 Super-rede de Fibonacci

A super-rede de Fibonacci, crescida, seguindo uma regra andloga aquela da sequéncia de
Fibonacci, ests. ilustrada na tabela abaixo, onde a regra de empilhamento das camadas

dentro da célula unitdria para esta sequéncia é:

Sn=8n_1Sn_3, n>2. (4.65)
N Sy Fy
1 A 1
2 AB 2
3 ABA 3
4 ABAAB 5
5 ABAABABA 8
6 ABAABABAABAAB 13
______ 7 ABAABABAABAABABAABABA 21
----- 8 | ABAABABAABAABABAABABAABAABABAABAAB | 34

Tabela 4.3. Tamanho da célula unitéria para a sequéncia de Fibonacci

Para a sequéncia de Fibonacci, podemos crescer nossa super-rede também fazendo a

substituigdo A — AB e B — A. O tamanho da célula unitdria escala com F,, como
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pode ser visto diretamente da tabela. Observe que o valor de F, corresponde exatamente
a0 nimero total de camadas da célula.

Em super-redes magnéticas quasiperiédicas, uma quantidade relevante é a razio entre
0 nimero de camadas magnéticas e ndo magnéticas. Para a sequéncia. de Fibonacci,
quando a geragdo tende para o infinito, esta razio tende justamente para a razdo urea,
7 = (1 + V/5), como ilustrado na figura 4.10. Isto pode ser provado como se segue. Seja

Ta = Fo/F,_1. Como, da definicio desta sequéncia, F, = F,_, + Fa—g, segue que

Fas 1

- = =1 4.
T.=1+ F + — (4.66)
mas quando n — oo, temos que 7,-; = 7, = T, logo, neste limite:

r=147! (4.67)

cuja solugdes sdo T = 3(1 £+ v/5). Aqui consideramos somente a solugdo positiva.
Para calcularmos numericamente a relagdo de dispersdo para uma dada sequéncia e
uma. geragdo especifica, precisamos determinar a matriz transferéncia da mesma. Isto

pode ser obtido da seguinte maneira: para a primeira geragéio de Fibonacci (S; = A):

Ts, = Ni'M, (4.68)
para a segunda (S; = AB),
Ts, = N7'MpNg' M, (4.69)
para a terceira (S3 = ABA),
Ts, = Ni'MuN'MgN5 My = Ts, T, (4.70)
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1 1 2 3 3 8 13 21 34 55 89 144 233

Numero de Fibonacci

Figura 4.10: Razdo entre o nimero de camadas magnéticas e néo-magnéticas para a

sequéncia de Fibonacci, de acordo com a geragio considerada. Note-se que a curva tende

para a razao durea T = 1.618034.
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Generalizando para uma geragéo arbitraria n:

Tsiy = Ts,Ts,,, (4.71)

Logo, conhecendo-se Ts,, Ts, e Ts, podemos entdo determinar diretamente a matriz
transferéncia para qualquer geragéo.

Vale salientar que, tanto para a sequéncia de Fibonacci, quanto para as sequéncias
de Thue-Morse e periodo-duplo, os modos de superficie sdo obtidos pelo conhecimento
de todos os elementos da matriz Ts,. Independentemente da, geragéo da sequéncia, deve-

se impor também as condigGes fisicas necessdrias dadas pela eq. 4.64 e pela condicdo

Re(B) > 0.

4.5.2 Super-rede de Thue-Morse

Para a sequéncia de Thue-Morse, o crescimento da célula unitéria é definido por:

Sn = Sn_1S7, (4.72)
St =58}, n2>1 (4.73)
(4.74)

aqui So = A e S§f = B. Outro modo de se construir a super-rede € seguir a regra de
substituigdo, que neste caso é A — AB e B — BA. Para a sequéncia de Thue-Morse,
a razéo entre o nimero de camadas magnéticas e ndo magnéticas é constante e igual &

unidade, e isto pode ser visto diretamente da tabela abaixo:

N SN

1 AB

2 ABBA

3 ABBABAAB

4 ABBABAABBAABABBA

5 | ABBABAABBAABABBABAABABBAABBABAAB
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Tabela 4.4. Tamanho da célula unitéria para a sequéncia de Thue-Morse.

As matrizes-transferéncia para esta sequéncia séo calculadas de maneira andloga 2

sequéncia anterior. Para a primeira geracio, temos que

Ts, = Ny'MpNg' My = N3'T5, T4, N (4.75)
onde
Ty = M;N%, j=AB | (4.76)

para a segunda geragéo (S; = ABBA),

TS2 = NXIMANXIMBIVEIMBNEIMA = N‘ZITAIT&T&MA . (4.77)

Multiplicando o lado direito por N3' Ny, temos:

Ts, = N;lTAITBITBITA1 Ny= N‘ZITB,TAQNA (4.78)

onde
Ta, =T, T4, (4.79)
TB‘z = TA1T31 (480)

generalizando para a n-ésima geracao:

Ts, = NEITB,‘TAR Ny (481)
com:
TA",+1 = TB,.TA,‘ (4.82)
Tp,,y = Ta, T, (4.83)
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4.5.3 ‘Super-rede de Periodo-Duplo

Para esta super-rede, a regra de recorréncia é andloga 2 regra de Thue-Morse, e é dada
por Sp = Sp_15;_1, com S} = 5,151 Aqui, n > 1e So= A, SF = B. As primeiras

células unitdrias sao dadas na tabela abaixo:

N Sn
1 AB

2 ABAA ¢
3 ABAAABAB
4

5

ABAAABABABAAABAA
ABAAABABABAAABAAABAAABABABAAABAB

Tabela 4.5. Tamanho da célula unitéria para a sequéncia de periodo-duplo.

A regra de invaridncia (ou de crescimento) para esta estrutura é A — AB, B — AA.
Estas regras de substitui¢do também podem ser entendidas como condigdes de invaridncia, °
pois ao aplicé-las as super-redes infinitas, as mesmas ficam invariantes. O tamanho da
célula unitdrie da n-ésima geracio também escala com 2", mas a razio entre o nimero
de camadas magnéticas e ndo-magnéticas ndo é constante: de fato tende para 2 quando
se aumenta indefinidamente o nimero de geragdes!?”.

Para as sequéncias de Thue-Morse e periodo-duplo, o tamanho da célula unitéria
aumenta como uma poténcia da geragdo da sequéncia. Isto pode ser visto diretamente
das regras de substituigéo, e est4 ilustrado na figura 4.11, onde esbogamos um grafico log-
log do tamanho da célula em fungdo da geragio. Como veremos, esta dependéncia tem a
consequéncia de que para as sequéncias de Thue-Morse e periodo-duplo, a localizacdo dos
modos de volume é maior para valores mais baixos do nimero da geragao.

Em analogia & sequéncia de Thue-Morse, para a segunda geragio da sequéncia de

periodo duplo (S2 = ABAA), a matriz transferéncia é dada por:
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Figura 4.11: Comparacao entre o crescimento das super-redes de Fibonacci (linha

continua) e Thue-Morse e periodo-duplo (linha tracejada).
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T52 = NXIMANXIMANEIMBNEIMA (484)

que pode ser escrito como

Ts, = TspTsoTs, (4.85)
Ts, = N3 Mg (4.86)
Ts, = N;{IMBNElMA (487)

Para o caso geral da n-ésima geragéo, a matriz-transferéncia, é:

Ts,.y = T5,T5,Ts,,, (4.88)
(4.89)

4.6 Resultados Numéricos

Nesta segio apresentaremos os resultados numéricos que obtivemos para. as excitagdes de
magnons, no regime magnetostatico, em super-redes quasiperiddicas de Fibonacci, Thue-
Morse e periodo-duplo. Consideraremos como o meio A os ferromagnetos Fe e EuS, e o
antiferromagneto MnF,. O meio B pode ser a principio qualquer meio ndo-magnético.
Definimos aqui R = dg/d4 como a razdo entre a espessura da camada magnética e nao-
magnética, e veremos que as frequéncias dos modos também variam com este parametro.
Os parametros fisicos para o Fe sdo o campo externo aplicado Hg = 22 kG, e M = 1.68
kG. Para o EuS, os campos sdo Hg = 13.5 kG e M = 1.0 kG. Para o antiferromagneto
MnPF,, os campos sdo Hy = 0.15 kG, e M = 0.6 kG (magnetizacdo de uma das sub-redes),
o campo de troca efetivo Hg = 550 kG, e o campo de anisotropia H4 = 7.78 kG. Em

nossa representacao, a razao giromagnética é vy = 1.0, a fim de podermos expressar os
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campos em kilogauss, € as frequéncias em GHz. Os restantes dos parametros sao dados nas
figuras respectivas. As relagdes de dispersdo apresentadas aqui sdo graficos da frequéncia
w em fungdo do vetor de onda reduzido kd4. Os valores das frequéncias sdo dados em
GHz. Como pode se ver claramente em todos os graficos das frequéncias, existe um limite
inferior bem definido para os espectros, para todos os valores do niimero de geragdo, e
para todas as sequéncias consideradas. Isto acontece quando nos aproximamos do valor
da frequéncia para o qual nds temos o limite y; — oo. Por exemplo, para o Fe, com os
parametros dados aqui, esse valor é w = 2.48 GHz. .

Na figura 4.12, apresentamos o espectro das bandas de volume (regides sombreadas)
e modos de superficie (curvas pontilhadas) para a terceira geragéo da sequéncia de Fi-
bonacci, para o ferromagneto Fe. Em analogia com trabalhos anteriores'!, observamos
que os limites das bandas de volume (correspondentes aos valores de QL iguais a 0 e m, 0s
limites da zona de Brillouin) alternam de uma banda para outra, ou seja, correspondem
3 sequéncia QL =0, w, w, 0, 0, w, «, 0,.... Com relagdo aos modos de superficie,
deve-se ter cuidado e se impor invariavelmente a condigdo Re(8) > 0, pois de outra forma
obteriamos “modos” de superficie nao-fisicos. Tais-modos s&o caracterizados por ter uma
amplitude com aumento exponencial, e devem portanto ser excluidos. Vé-se claramente
um estreitamento das bandas ao se aumentar o valor do vetor de onda k. Na regido de
frequéncias mais baixas, nota-se uma perda de resoluggo. Isto é causado pelo fato de que o
nimero de bandas torna-se infinito, levando a uma regido continua (embora infinitamente
estreita) quando se aproxima da frequéncia de corte para a qual g1 — —oo. Também
notamos a presenga de modos de superficie “reais” (modos que “nascem” das bandas de
volume e se separam delas para maiores valores de k) e de modos de superficie “virtuais”
(modos que nascem “desgarrados” das bandas de volume, e colapsam na mesms para
maiores valores de k). Esta caracteristica foi observada para todas as sequéncias conside-
radas aqui. A regifo de solugdes obedece aos limites impostos pela teoria magnetostatica,
e isto também independe da estrutura considerada.

Na figura 4.13 examinamos o comportamento da frequéncia em fungéo da razéo R,

para a 62 geracio de Fibonacci, onde o material considerado é o ferromagneto EuS.
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Figura 4.12: Relagdo de dispersdo para os modos magnetostdticos, para a terceira geracao
de Fibonacci (célula unitdria ABA). Aqui, R(= dp/d4) é igual a 0.5, e o material ¢ [e.
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Consideramos o vetor de onda reduzido kd4 constante e igual a 2.0. A regisio sombreada
corresponde aos modos de volume, e a linha pontilhada aos modos de superficie. Observa-
se que com o aumento da proporgéo de material ndo-magnético com relagdo ao magnético
(0 que é andlogo a fazer uma liga A;B)_;, onde a proporgdo de concentragao (1 — z)/z
seria a razao R) , temos uma localizaggo maior dos modos de volume. Os modos de
superficie se situam muito proximos das bandas de volume, a maioria se situando no
limite das bandas.

Os modos de volume e superficie para a 32 geragdo da sequeéncia de periodo-duplo para
o antiferromagneto MnF, sgo ilustrados na figura 4.14. Neste caso a existéncia de um
campo aplicado da origem a duas regides com solugdes reais para os modos de volume e
superficie, correspondentes ao elemento do tensor permeabilidade u; < 0. A largura do
"gap” entre as duas regioes é fungdo do campo externo aplicado Hy. Se considerarmos o
campo externo aplicado como sendo nulo, as duas regides colé.psam, como pode ser visto
na figura 4.15, onde nés consideramos os modos de volume para a 52 geragdo da sequéncia
de Thue-Morse, com campo externo nulo, e R = 0.5. Também observamos que as posigoes
relativas dos modos sdo.fungdes do campo de anisotropia H4.

Nés também estudamos o comportamento da frequéncia em funcdo do nimero de
geracdo n das sequéncias consideradas. Na figura 4.16 apresentamos o grafico w versus
N para a sequéncia de periodo-duplo, para o antiferromagneto MnF,. Como podemos
observar, existe uma separagéo entre a duas regioes, independente da geracéo considerada.
Esse comportamento também néo depende da sequéncia. Pode-se ver claramente que
a distribuicio das frequéncias tem um comportamento bastante similar ao conjunto de

Cantor. Esta é a primeira pista para a indicagio de um comportamento fractal do espectro!

4.6.1 Localizagdo dos Modos Magnetostaticos

Em Fisica da Matéria Condensada, muitas vezes se estd interessado em sistemas que
tenham resposta nums, faixa bastante estreita dos espectros considerados (de frequéncias,

de espalhamento, etc.). Uma maneira de se fazer tais sistemas em cristais é manipular
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Figura 4.13: Frequéncia versus razao R para a sexta geragao de Fibonacci. Observe-se a

alta localizagio dos modos para R =~ 1.
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as propriedades dos materiais através de técnicas de dopagem, por exemplo. No caso de
super-redes magnéticas, pode-se “simular” esta dopagem também através de diferentes
técnicas de crescimento. No nosso modelo, observamos que os espectros das frequéncias
dos modos magnetostaticos nas estruturas quasiperiédicas apresentam leis de escala, que
variam de acordo com a sequéncia considerada. Esta lei pode ser determinada fazendo-se
uma anslise da largura total das bandas de volume dos modos (que representaremos por
A), para dados valores do vetor de onda, e da geragao considerada. Para a sequéncia de
Fibonacci, esta lei estd na forma de uma lei de poténcia A ~ F7%, onde F,, é o niimero de
Fibonacci, e § é um indice de escala, que alguns autores interpretam como um coeficiente
de difusio'?. Este indice é fungéo do vetor de onda, o que significa que no caso onde a
geometria de Voigt é vélida essa lei de escala tenha que ser re-escrita levando-se em conta
a nao-reciprocidade da propagagao.

Para as sequéncias de Thue-Morse e periodo-duplo, a lei de escala é A ~ (2%)7%. Na
figura 4.17 apresentamos o grafico log-log da largura de banda A versus o indice de geragao
para a sequéncia de Fibonacci. Nesta e em todas as figuras o material considerado € o
Fe, com os mesmos parametros das figuras anteriores. Nesta figura e nas seguintes, as
magnitudes do vetor de onda s&o representadas por simbolos. As cruzes (x) se referem
a kds = 0.25, os triangulos (A) a kda = 0.5, as circulos (o) a kda = 1.0 e os quadrados
(0) a kd4 = 2.0. O mesmo gréfico é mostrado no figura 4.18 para a sequéncia de Thue-
Morse, e o comportamento de escala para a sequéncia de periodo-duplo é mostrado na
figura 4.19. Para a sequéncia de Thue-Morse, verificamos uma forte dependéncia do
expoente § com o vetor de onda planar, enquanto que para a sequéncia de Fibonacci esta
dependéncia é menos intensa. Foi observado que o comportamento de escala linear para
todas as sequéncias ndo se ajusta bem para pequenos valores do indice de geragdo das
estruturas quasiperiddicas (2 e 3 para Fibonacci, 1 e 2 para. Thue-Morse e periodo-duplo).
Argumentamos que a razéo para isso é que para pequenos valores do indice de geracao
n, as estruturas consideradas ainda néo tém a marca da quasiperiodicidade, que pode
ser observada mais facilmente para altas geragdes. Por exemplo, a célula unitdria para a

super-rede de Fibonacci para n = 2 é AB (a célula unitdria puramente periddica, como
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considerada no trabalho de Camley et al.1'%), e para n = 3 é ABA, que dé praticamente
o mesmo resultado para os modos de volume que a segunda geragdo, bastando nesta fazer
a substituicdo A — 2A. Por outro lado, quando se aumenta o valor de 7, se obtém um
répido aumento na fragmentacio dos ramos em todas as sequéncias consideradas, e isto
causa uma perda de precisdo considerdvel para a regido inferior do espectro, devido ao

comportamento limite de u;.
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Figura 4.17: Comportamento de escala para a sequéncia de Fibonacci, modos magne-

tostéticos de volume, considerando o material A como sendo Fe. Os valores de § para

cada kd4 sdo dados nas figuras.
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Figura 4.18: Mesmo que a figura anterior, mas para a sequéncia de Thue-Morse.
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4.7 Conclusoes

Neste capitulo apresentamos uma teoria valida para descrever os modos de volume e
superficie que se propagam em estruturas quasiperiédicas. Para as estruturas de Thue-
Morse e perfodo-duplo, a forte fragmentagao das bandas de volume para grandes valores
do vetor de onda kd4 > 2 causaram perda de precisdo dos nossos célculos. Entdo nés
consideramos este valor com um bom limite superior para o vetor de onda planar. Para
o caso antiferromagnético com campo aplicado ndo-nulo, as duas regides com solugGes
reais exibem padrdes bastante semelhantes, embora ndo se possa afirmar que uma seja
apenas uma “escala reduzida” da outra. Esta caracteristica foi observada como sendo
independente da sequéncia e do indice de geragdo. No entanto, a ordem da geragdo
desempenha um papel importante no comportamento da localizagéo dos modos. Foi feito
um estudo sistemético dos pardmetros fisicos, e se encontrou que o tamanho das bandas
de volume é bastante sensivel a razao R.

Encontramos também que existem solugdes reais para os modos de volume e superficie
mesmo com R > 1 (estruturas com um espagador néo-magnético com uma espessura
maior que o material magnético) o que difere dos resultados obtidos por Cheng et al.'?!
e Camley et al.’®. Do ponto de vista experimental, existem trabalhos que tratam da
aplicagio de ondas magnetostéticas em dispositivos de processamento de sinais na, regiéo
de micro-ondas®. O conhecimento do espectro das ondas de spin em uma super-rede
também nos permite descrever sua resposta linear a uma fonte externa, tal como uma

onda eletromagnética. Esta andlise pode ser feita através do uso de técnicas de funcoes

de Green.
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Capitulo 5

Conclusoes

Nesta tese nds estudamos as ondas de spin se propagando em varios regimes e estruturas

magnéticas, bem como usando diferentes formalismos. Vale salientar que ndo se pode

afirmar que este ou aquele formalismo é o mais apropriado (salvo raras excessoes): é um

processo quase de “tentativa e erro”, baseado em metodologia cientifica e na experiéncia
de trabalhos anteriores.

Comparamos os resultados obtidos através das diferentes técnicas, e concluimos que
o método da matriz-transferéncia ainda se mostra muito adequado para o estudo das ex-
citagbes em estruturas artificiais, quer ela seja uma super-rede bindria periddica (Capitulo
3) quer seja uma estrutura aperiddica (ou quasiperiédica) que pode apresentar carac-
teristicas multifractais (Capitulo 4). Quando se deseja levar em conta interagoes de or-
dens superiores, faz-se necessério o uso de técnicas mais poderosas. De maneira anéloga,
pode-se empregar o método de matriz-transferéncia para a inclusdo de interagdes de se-
gundos vizinhos (feito por Almeida et al.'*?) . No entanto, a influéncia no espectro de
magnons em estruturas ferromagnéticas € muito pequena, comparada com as magnitudes
das energias dos modos. Dai sé termos considerado interagGes entre primeiros vizinhos,
salvo o caso dos metamagnetos (Capitulo 2) onde tal interagéo teve que ser levada em
conta.

No Capitulo 2, obtivemos os modos de volume e superficie dos modos de propagagéo

lineares em metamagnetos, através do uso de uma teoria microscopica e técnicas matri-
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ciais. Obtivemos bons resultados para o FeBry, no sentido que alguns modos superficiais
das ondas de spin possuem um deslocamento na energia (com relagéo s bandas de vol-
ume) grande o suficiente para poderem ser medidos experimentalmente. No entanto, o0s
cdlculos para o FeCl, deram solugdes espiirias, € nds interpretamos que a inclusdo de
anisotropias suficientemene altas neste material levaria a solugdes nao-fisicas, como por
exemplo a possivel existéncia de uma fase spin-flop, ndo existente nestes tipos de materi-
ais. Nés associamos estes resultados discrepantes ao fato do FeCly possuir uma estrutura
de camadas mais complexa que o FeBry, tendo isto influéncia direta nas transformadas de
Fourier das interacdes de troca, que por sua vez tém uma considerdvel importancia para
o comportamento do modos superficiais e de volume.

Por outro lado, também fizemos um estudo microscépico de termos de ordem superior
nas varidveis de magnons. No Capitulo 3 apresentamos resultados para uma super-rede
bindria, composta de dois ferromagnetos de estrutura cibica simples.

A inclusdo de interagdes entre magnons através de termos com produtos de quatro
operadores de magnons, revelou que ao se considerar os campos de anisotropia o sistema
fica mais sensfvel & renormalizagio das ondas de spin, ou seja, existe um efeito tipo “cas-
cata”, pois além da anisotropia ter um papel de quebrar a degenerescéncia dos modos®,
ainda faz o sistema ficar mais susceptivel aos efeitos das interagdes de ordens superiores.

Para os modos magnetostaticos que se propagam em super-redes quasiperiddicas
(Capitulo 4), obtivemos resultados bastante interessantes. Por exemplo, para uma super-
rede puramente periédica semi-infinita (do tipo AB), Camley et al.1’%, ao estudar os modos
de superficie que se propagam na mesma, tiveram que induzir uma quebra de simetria
adicional, através do aumento da espessura da primeira camada (a camada superficial) da
super-rede. No nosso caso, a existéncia de uma quasiperiodicidade nas células unitérias
das super-redes fornece condigdes necessérias e suficientes para que se obtenha tais modos
superficiais. Nosso explicagao para esse fato é que a super-rede quasiperiédica possui uma

“quebra de simetria” natural, regida pelas leis de crescimento das células unitérias, apesar

do empilhamento das mesmas ser periddico.
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Possiveis extensdes da tese incluem:

() A inclusdo de outros tipos de anisotropia: cibica, biquadratica, etc.;
(i3) O estudo de super-redes quasiperiddicas cujo material magnético possua um regime
metamagnético. Neste caso deve-se usar um formalismo microscdpico, a fim de se levar
em conta o fato de que as camadas adjacentes podem ter magnetizages paralelas ou
anti-paralelas;
(iit) O estudo das propriedades fractais dos modos: que se propagam em super-redes
no regime magnetostatico, seguindo o trabalho de Bezerra et al.'** onde os autores
aplicaram o estudo da fungio f(c) para ondas de spin no regime de troca em super-
redes quasiperiddicas;
(iv) A inclusdo de interagdes nao-lineares para as ondas de spin que se propagam em
estruturas quasiperiddicas;
(v) O estudo das propriedades de transporte em sistemas de multicamadas quasiperiédicas
semicondutoras;
(vi) A inclusdo de interagdes néo-lineares para se estudar a propagagéo das ondas de spin
em sistemas que apresentam o regime metamagnético.

Em suma, estudamos as ondas de spin que se propagam em diversos tipos de estruturas
e geometrias. Esperamos que este trabalho possa ser ttil aqueles interessados em conhecer
o estado de arte deste tipo de excitacio coletiva, bem como possa servir como complemento

a um estudo mais geral do comportamento da matéria sob a ética do magnetismo.
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Apéndice A

Calculo das Matrizes

Metamagnéticas

A partir das equacdes (2.42), (2.43) e (2.44), podemos achar equagoes na forma ma-

tricial. Sejam

o = 2FSnp?
o = 2F'Sp'/?

8 = (1+ )Sv(0)

dl = Eg(k") + 60

a= dl + 60 = Eo(k") + 260

c= 2w

Através de substituicdes sucessivas nas equagdes, chegamos ao resultado:

-1 —
—7 7 soma2 + dSom — TS2m-2 = 0Tom
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onde
1 !/
d= - [(E+a—c)—a(E - a)
v vlky)
=1 = A6
T ,Yt 'U(—k") ( )
Aqui:
2 _ 2
d=2 E ~2+ ‘m/
Y 7Y
7 = Sv(ky), 7" = Sv(~k) (A.7)

Note-se que se @ = o’ = 0 (ou seja, se ndo tivermos anisotropia néo-uniaxial), entéo
d = 0 e teremos o caso homogéneo®. Seguindo um procedimento andlogo, chegamos a

equagdo para as amplitudes de S

1

onde
2 _ )2
& =2 (?)—2+°‘d
7Y vr*
5 = — [a(E +a) - /(E" - )
E'=FE-2w (A.9)

Definindo agora as matrizes-coluna das amplitudes Fin = S2m € Gm = T2m, € levando-se
em conta os efeitos de superficie (ou seja, fazendo uma generalizagéo da equagdo (2.42)),
chegamos as seguintes equagdes matriciais acopladas, que representam nossas equagdes de

movimento resultantes, ainda numa forma um pouco rebuscada:

[A+ A F =6 + D) G
[A*+ Al G =6+ A F (A.10)
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onde I é a matriz identidade, e nés definimos as matrizes tri-diagonais infinitas

Il
=]
1
-
S
i
<
|
-

A*

Aqui, fizemos algumas definigdes de novas varisveis, a saber:

da
Al—- E—dl [1+a&]
._ 0o
Al = Foq (1 + ox]
A2=50I€
(04

K=

(E' - dl)(E - dl) - a?

E as matrizes A; sdo dadas por

[Ai]m,m’ = Aiam,](sm',], i = 1, 2

e 0s d,, na equagio acima sdo os delta de Kroenecker.
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Apéndice B

Forma das Matrizes M; e Nj

A forma explicita das matrizes é:

Dr1aT14 PiaTia  —PaaZoa —PasTaa ]
L84 LBA _LBAFsx _LBAFaa
Ma = Q1a Qia Qza Q24
Mp = —_—
—Ciazia —CiaTia X224  X24T2a
| _LBAR,, -IFAF,, LP4  IPA
D18T1B peTis —P2pTap —PapZos]
LAI B LAI 8 _L?BFBB _Lé‘BFBB
Mg = s Q18 Qa5 Q2B
B=| _ —
—Ciriz —-CigTais  X2BZoB  X2BT2B
AB TAB “AB
| -L{BFpp —L{PFpp  L{® L5 |
IgSaB IgSap  —I1gSapFan —1BSaBFaa
N D14 Dia —Py —Paq
A= —LlBAFAA _LIBAFAA LBA LBA
1A T1A T2A I2A
| —Cia —-Cia Xaa Xoa |
I4SBa IsSpa —14SpaFes —14SBaFBB
P18 P1B —P,p —Psp
Ng = _ LABFpp _Li‘BFBB LAB LAB
18 1B 2B 28
| —Cis -CiB XaB Xog |
129

(B.1)

(B.2)

(B.3)

(B.4)



1Bt}

2D D

onde aqui (j =1,2; J=A4,B):"

- 1
@55 = Fistss = 5= Y30 = 2Fg,QisF s (B.5)
7
e Merdbar s Por= s Yis
pJJ = /\JJ +ng ) -PJJ = A,7JF.JJ + I3 (BG)
7
Cjy = ’\_I'iJQJ'JFJJ +2Fg; Xu= ’\;JQJ'J + % (B.7)
7
L48 = I,SpaQ;p%i8 i L7" = IpSaBQjaTia (B.8)

e as varidveis © " sdo obtidas das varidveis normais substituindo-se A;; por Ay, ou Zjs

por Z;J, por exemplo ﬁjJ = X:i-’ + Y, i=1 2 J= A B.
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Apéndice C
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We present a microscopic theory, based on the Heisenberg model, to investigate the spin wave spec-
trum in a magnetic superlattice whose constituents may present the uniaxial and nonuniaxial com-
ponents of the single-ion anisotropy. Our calculations are carried out for the exchange-dominated
regime, stressing the contribution of the bulk as well as the surface motdes associated with the trun-
cation of the superlattice. We derive general dispersion relations which encompass previous works
in the field. Interesting new aspects of the spectrum are obtained due to the presence of the non-
uniaxial component of the anisotropic field.

1. Introduction

As a result of recent advances in fabrication techniques, superlattice structures of im-
pressive quality are now synthesized from filins composed of a wide variety of materials.
They form an intriguing new class of materials, in that their macroscopic properties are
subject to design or control by varying the thickness or composition of the constituent
films; in fact some of these properties may be unique to the multilayer structure (for a
review see [1, 2]). Examples of works in this subject include filins of ferromagnetic me-
tals, such as Ni or Fe, as well as rare-earth materials, including spiral spin materials,
with nonmagnetic “spacers” in between (3 to 7].

Theoretical studies of spin wave excitations in magnetic superlattices have been also
extensively studied, by considering the nature of the solutions for the appropriate wave
field in each film. They are then linked together through appropriate boundary condi-
tions, and the assistance of Bloehs theorem [8 to 16]. The surfaces sl inlerfaces in
these layered structures play an important role in the properties ol the centire system,
and indeed, most of the interesting properties of these excitations are due to the surface
and interface effects. Many of these works have been concerned with the spin wave
excitations at the low-temperature regime, where at least one of the components is a
ferromagnetic or an antiferromagnetic material. Furthermore, depending on the relative
importance of the magnetic dipole-dipole and exchange interactions, different models
for the magnetic behaviour can be employed. For instance, for sufficiently small values
of the excitation wave vector, dipolar effects are dominant and magnetostatic modes
should propagate in such superlattices (8 to 12]. On the other hand, at large excitation

') 59072-970 Natal RN, Brazil.
2} Cambridge, MA 02138, USA.
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wave vectors typically greater than 108 m~! in a ferromagnet, exchange interaction,
which is the restoring force for spin waves, will be dominant {13 to 17].

On the experimental side, the use of Brillouin scattering spectruscopy has proven to
be an important tool to probe experimentally some theoretical predictions of these exci-
tations 18 to 20]. Besides, a knowledge of the spectrum of the spin waves in a super-
lattice, allows one to describe its linear regponse to an external source, such as an elec-
tromagnetic wave. The analysis can be done through the use of Green function
techniques.

In. this paper we are concerned with the spin wave spectra in exchange-dominated
ferromagnetic superlattices. Radher than using a “conlinmun” approximation, as it was
done in a recent paper [21] dealing with some nonuniaxial effects in magnetic superlat-
tices, we develop here a microscopic Green function theory, taking into account surface
effects in a semi-infinite ferromagnetic superlattice. The method of calculation is the
same as the one presented in previous papers (22, 23], which describe particular situa-
tions of the general aspect of the problem discussed here. Furthermore, we stress the
contribution of the surface modes due to the truncation of the superlattice, as well as we
discuss in detail the important special case of a superlattice made up of uniaxial/non-
uniaxial ferromagnetic layers.

We consider that the constituents of the ferromagnetic superlattice have single-ion
anisotropic energy. This is the fine structure energy of an ion under the influence of the
crystalline electrical field, to which the spin-orbit coupling and intra-atomic magnetic
interactions among the spins contribute. The forms of the anisotropic spin Hamiltonian
is determined from the point symmetry around the ion, and is assumed to be a function
of the direction cosines of the magnetization vector M with respect to the crystallo-
graphic axes. In the absence of an external magnetic field, M lies in the direction in
which the free energy is minimal. This direction is called the axis of- “easy” magnetiza-
tion, and usually we call the related anisotropic field as uniaxial (“easy-axis”) single-ion
anisotropy. When an external magnetic field is applied, the magnetization vector devi-
ates to a new direction at which the torque exerted by the external magnetic field bal-
ances the torque originating in the anisotropic energy. Thus, a nonuniaxial (“easy-
plane”) single-ion anisotropy component appears. We take into account in this paper
both types of anisotropic fields.

Nonuniaxial anisotropy exists in many magnetic materials, like the ferromagnet CrBr3
and the antiferromagnet NiO, and it can be different at a surface or interface because
the erystadline electriec fields are different. there, We employ the: Heisenberg model Lo
deseribe the spin waves in the ferromagnetic layers, together with a transfer-matrix ap-
proach to simplify the algebra, which can be, otherwise, much more involved. This meth-
od was used with success in dealing with the theory of superlattice plasmon—polaritons
(for a review see [24]), and it leads to a compact expression for the spin wave dispersion
relation of the magnetic superlattice. Experiinental systems are likely to be more compli-
cated than the model described here, with less simple crystal structures and possible
different ordering at interface layers [25]. However, these details would influence only
the detailed form of the transfer matrix, and neither the general method nor the qualita-
tive form of the dispersion relations should be affected.

The plan of this paper is as follows: in Section 2 we present the method of calcula-
tion, which is based on the Heisenberg model and the transfer-matrix technique. We
discuss also the interesting special case of a magnetic superlattice whose constituents
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l—*x Fig. 1. Schematic representation of the ferro-
2 magnetic superlattice considered in this paper
5 —0—6——6—5 z=0
| o
[ U
-—0 00— -0 06— —
——® 06— -0 06— — =i are a uniaxial/nonuniaxial material. The
-—-—0 0 0--0 00— - numerical results are presented and their
-—0 0 0--0 O—- - main features are discussed in Section 3.
: : : A : : Finally, Section 4 is devoted to the con-
——0 0 0=-0 O— — clusions of this work.
a
s 000 00 2. Method of Caleulation
-~ 0 0 00— -0 00— —
-—— 0 0.0—-0 0— — As is depicted in Fig.1, we consider a
U I |1 superlattice in which n, layers of material
111 By A alternate with ny, layers of material B.
—; ¢606--00 - Both materials are taken to be simple cu-
_; ® ® 8- -® O — :-(+/)L bic nonuniaxial Heisenberg ferromagnets,
——Cl) CI) O—- -0 O— - having bulk exchange constants Jy and

! o Jp, with nearest-neighbor exchange inter-

action. The size of the superlattice unit cell is L = (n, + n,) @, where a is the lattice
constant of both materials. A static applied magnetic field Hy is assumed to be in the 2-
direction. The superlattice is truncated at z =0, with vacuum occupying the region
z2<0.

The two materials are characterized by single-ion uniaxial anisotropy parameters Dy
and Dp, as well as single-ion nonuniaxial anisotropy parameters Fy and Fp. At the
interfaces, between constituents, these values are Ds; and Fs; (J = A or B), while at
the free surface (material A), defined by z =0, we have Dy and Fp, respectively. The
exchange constant across each interface A-B is equal to I.

The Heisenberg Hamiltonian for a bulk specimen of component J = A or B is

H=—(1/2) % J;Si-S;— gupHo T SF + Huuis (1
L) {
with
Hyis = —% Dy(S7)* - 3 Fi[(ST)* - (S1)"). (2)

Here, S; denotes the spin operator at magnetic site 7, g is the usnal Landé factor, and u
is the Bohr magneton.

The dispersion equation for a bulk spin wave in medium J is found within the ran-
dom-phase approximation (RPA) from the equation of motion for the operator
SF = SF +45Y. This equation is

(tho — 4,) SE = S 3 J4(SE - S¥) - 2F,Sn' /ST, | (3)
J

where we have made a Fourier transform to frequency w. Also, 5 = [1 — (25,)7'], and
S is the RPA approximation for S;. The value of 4, is

Ay = gugHy +2D;S5;7. (4)

.
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Considering plane-wave solution for the operators SE, and either by diagonalizing the
Hamiltonian (1) or by solving (3) directly, we can find that the spin wave dispersion
relation in a infinite nonuniaxial ferromagnel .J is given by

cos(k.a) = (41/2J5S5) + 13 = y(kp)) £ [(24/2)° + Fin/ I3 (5)

Here, 2, = hw/J;S; and y(k,) = cos (kza) + cos(kya), with k;, = (kz, ky)-

We now turn to the magnetic superlattice depicted in Fig. 1. At non-zero temperature
the equilibrium configuration must exhibit the analog of surface reconstruction. This
implies that the mean spin S in both materials is a function of its distance from the
nearest A-B interface. However, although this effect is important, we can overcome it
by restricting our attention to the low-temperature regime, that is T < T, at which the
spins are fully ordered. The spin wave dispersion equation can then be found by solving
the RPA equations of motion for the spin operators .S'j*. A spin that is not in an inter-
face layer labeled a, B, y, 0, and & in Fig. 1, has the same nearest-neighbor environ-
ment and therefore the same equation of motion as a spin in the corresponding bulk
medium. Thus, the spin wave amplitudes should be given, within each bulk material, by
a linear combination of the positive- and negative-going solutions, i.e. .

ST =L+ Fuslay, (6)

S7 = QuFubis+ Qb (7)
where

&1y = Al exp (ik1y2) + A} exp (—ik1s2) (8)

and &, is equal to §;; provided we replace Af, A3, and ks by A%, A}, and k. Also,
(J=AorB)

Fyy=Fm*1ds, , 9
Qu = -2[Qs + (2 +4F2) Y™ = ~(Qa)™". (10)

The wave vectors ks and ko are related to £, by (5).

The equations of motion for layers a and f relate the amplitudes Aj, (j=1 to 4) of
medium A with the corresponding amplitudes B} (j =1 to 4) of medium B. Similarly,
the equations of motion for layers y and d relate the amplitudes A;“” (=1 to 4) of
mediuin A with the corresponding amplitudes B (j =1 to 4) of medium B. In layer a,

Lhe equation of molion for 81 reauds
(Aia + 2QuaFanFEn) Avfiatia + (Aia + 2QiaFanfsy) Bufiatia

— (AaaFan + 2QaaFsy) Crfoatan — (A2aFan + 2Q2a Fgp) D1 fanten

= XIASpalAz + By — Fp(C2 + D2)], (11)
while for S~ we have

— (WA QiaFan + 2F5,) Arfintia — (MaQiaFaa + 2F5,) Bifiatia

+ (Ap Qaa + 2F%0 Fan) Cifantan + (AgpQ2a + 2F55 Fan) D1 faaton

= XI5Spa[-QinFun(A2 + Bz) + Qs(C: + D2))], (12)

where the coefficients are defined in Appendix A. The equations of motion in the layers
B, ¥, and & have a similar form. Following the procedure described in [22], we define the
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Fig. 2. Truncation of the ferromag-

netic superlattice, showing the ex-
change terms near the free surface

matrix vectors as

[ A7 Ay
B} By
An — 1 ; Bn _ '2. . 13
47 = | ca 18" = | i (13)
D} Dy

Then, (11) and (12), as well as all the other equations on the interface layers, can be
cast in matrix forms as

My |A™) = Np |[A" 1), (14)
Mp |B*) = Nj |A"+1), (15)

where the 4 x 4 matrices M and N can be found in Appendix A.
Now, making use of the transfer-matrix treatment and Bloch’s theorem, as in previous
works [13, 22], we find that

T |A") = exp (:QL) |A"}, (16)
where Q is the Bloch wave vector, and the 4 x 4 transfer matrix T is defined by
T = N;'MpN;'M, . (17)

Also, as T is a unimodular matrix, the eigenvalues of (17) occur in pairs
(t:;, t71),i=1,2, and they are related to the two Bloch wave vectors Q; by
t; = exp (¢Q;L). Thus, once T is evaluated, the required eigenvalues can be determined
in a standard way. This calculation generalizes those presented in a previous paper [22],
where we discussed two limiting cases, namely first the nonuniaxial parameter F in each
medium has the same value at the interface as in the bulk, and secondly the nonuniaxial
anisotropy is considered only at the interfaces.

Now we consider the truncation of the superlattice at the plane z = 0, with vacuum
occupying the half space z < 0. This allows us to investigate the occurrence of surface
spin waves for this superlattice structure. For these modes (16) still holds, provided we
replace the Bloch wave vector Q by if, with Re (8) > 0 to guarantee a localized mode.
Furthermore, (see Fig. 2) we should take into account the equations of motion (3) for
layer E, at z =0, considering the single-ion anisotropy parameters and the exchange
interaction on the surface as Dy, Fy, and Jp, respectively. For the spin operators S* we
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have

(Lio + 2Fy@Q1aFan) Ao + (Lo + 2F;Qia Fan) Bo — (AFan + 2FyQ@24)Co

— (AzoFan +2FyQ2a) Dy =0, (18)
while fgr S~ we get

— (MgQiaFan +2F3) Ao — (11gQ1aFan + 2F) Bo + (AyQaa + 2F5Fan) Co

+ (A9yQ2a + 2FFar) Dy = 0, ‘ (19)

where 4, /120 and £ are defined in Appendix A, On the other hand, in layer y of the
first cell (see Fig. 1) the equations of motion are

1A + @By — axC — @Dy = aAl(,” + aB((,” - FMUC((,I) - FAAUD[(,') (20)
and

—azA, — @3By + a4Cy + @4 Dy = _QIAFAAUA(()” - Q::\FAAGBS)

+ Q2a0C" + Qano DY . (21)

Also, we know that

|A') = T |A%) (22)
and

|B'Y = NglMy |A%) = I |AY) (23)

and therefore, after a straightforward, but tedious calculation, we get

(@171 + @179y — aalsy — @4y — 0Ty — 0Ty + FapnoTsy + FaaoTu) Ao

+ a2 + @122 — aels2 — Golaz — 0Ty — 0T + Fapn0Tsy + FanoTue] By

+ lailg + @123 — apll3y — @aly3 — 0T — 0Tay + FanoTiay + FandTy) Co

+ la1T1a + @1 Tpy — aal3q — @olyy — 0T14 — 0Ty + Fpa0Tsq + FanoTy) Dy

=0, (24)

[—aal —a@s o +asls1 + @l + QuaFanoTh + QuaFan0Tan — Qaa0Ts — Qaa0Tu] Ao
t+[=agM =@My C+ @i+ Qua Fan0Tia+Qia Fan0Ta2 = Qan 0Tz — Qan0Tiz] By
U el and s Vel Vgl VQuaA Fano st Qualanoly - Qaaoly - Quaclln Co
+[—ayl =8y 2+ M+ s Cas+Qia FAn0T1a+Qia Faa0Toy — Q20T — Qaa0Tua) Do
=0. (25)
In these equations the coefficients a are given in Appendix A. If one solves (18) to
(25) by the canonical way, we can obtain the implicit dispersion relation for the surface
modes. However, a better physical insight can be given if we consider the special case of
a ferromagnetic superlattice made up of uniaxial/nonuniaxial materials. To obtain the
surface modes in this case, it is sufficient to put Faa = Fas =0 in (18) to (25). The
implicit dispersion relation for the surface spin waves is then given by
(T = Ty + Thay' — Ty,a0) (Tgg — Ty + T3405" — Ti300)
= (Tys + 05Ty — 05" Ty3 — 05" 05 ' Ty,) (@000, + 00Ty, — 0Ty — T) s (26)
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Fig. 3. Bulk spin wave dispersion rela-
tion £ vs. kpa. The physical parameters
used here are: a) ny =3, ng=23,
SJ\ = 10! Sﬁ = 1'51 fYJ;\U = 2'0:
XIy=12, Xip=24, XHy =10,
XHyg = 2.0, Dy = Dpg = 1.2,
Fax = Fgp = 0.8, Fag =08 and
Fug =0.6; b) same as a), but with
F,\‘n_.‘ = 0.6 and F[j_f,' = (.8

? e,

where Lhe elements ol the new ma-
trix 7" can be found from 7" by con-
sidering Ixpn = Fag = 0. As one can
see, when the nonuniaxial term Fjp
is zero, the right-hand side of this
relation vanished. Therefore the two
uncoupled terms of the left-hand
side provide individually the implicit

dispersion relation for the surface
modes on the absence of the nonu-
niaxial anisotropy, and, as expected,
they come from the S and S;
equation, respectively. [t is interest-
ing to observe that this dispersion
relation has the same form as those
obtained from the surface polaritons

in a piezoelectric superlattice [26].

3. Numerical Results

In this section we present some nu-
merical illustrations of the spin

i [ i | wave dispersion relation as a func-

0.0 0.4 0.8 tion of the reduced frequency

k.a Q2 = hw/JaSs. A complete descrip-

tion of these spectra should be given

in the 3D space defined by &, k.a, and QL. We will first show the spectrum defined by
the plane £ versus k.a, while later we will deal with the region Q versus QL.

The physical parameters used here are the number of layers in each material ny and
np, respectively; the average spin Sy and Sp, respectively; the ratio between the ex-
change terms XJag = Ja/Jp, XI; = I/J; and XJpa = Jy/Ja; the relative external mag-
netic field XHyy; = Hyp/J; and the anisotropy parameters Dy; (= Dy/J,),
FJJ (= FJ/JJ) and E,fb- (= F:,-,,:/J_,r), (J = .*\, B).

Fig. 3a and b show the spin wave dispersion relation for the plane 2 versus k.a. The
bulk bands are shown shaded, and are limited by the curves QL =0 and QL = x. In
between these curves there are gap regions, where the surface modes can propagate. The
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80 Fig. 4. Bulk spin wave dispersion re-
lation 2 vs. QL, for k;a =0.5. The
Q 4 physical parameters used here are
e the same as in Fig. 3a and b
i - ———
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4.0 — o
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“zone-folding” behavior of these spectra are better seen in Fig. 4a and b, where we pre-
sent the spectra in the plane 2 versus QL. Their behavior is of the same type as found
experimentally and theoretically for other superlattices.

Fig. 5a and b show the curves for the special case where one of the superlattice consti-
tuent is uniaxial (say layer A) while the nonuniaxiality effect is kept in the other layer.
In this case, besides the bulk bands, we show the propagation of the surface modes. It is
possible to distinguish two different types of surface modes: those, which persist as

MAA__“V.A____._.
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Fig. 5. Bulk and surface spin wave dis-
persion relation Q vs. k:a for a uniax-
ial/nonuniaxial ferromagnetic superlat-
tice. The physical parameters used here,
considering XJga = 0.75, are the same
as in Fig. 3a and b

k.a

1.0 ; P ] I et

0.0 0.4 0.8
k.a

k. — oo, and the others, which merge at the high-frequency end into a bulk region at a
finite value of k,. These latter surface modes, as [ar as we know, were not found in the
spectrum without the nonuniazial anisotropic component, and deserves an experimental
verification. Unfortunately, so far most of the experimental studies of materials with
nonuniaxial surface anisotropy have been for transition metals (e.g. see [27 to 29]), and
we believe that it would be of considerable interest to have further experimental studies
carried out for multilayer structures of magnetic insulator or magnetic semiconductor
materials, that would be better described by the Heisenberg model employed in this
paper. Examples of collective excitation which has this kind of similar behavior are the
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surface plasmon—polaritons [24], where the surface modes which persist as k; — oo, are
called real surface modes, while the modes which merge into a bulk band for finite
are known as virtual surface modes.

4. Conclusions

We have presented in this work the dispersion relation for spin’ waves which propagate
in a ferromagnetic superlattice at low temperatures. Qur theory was based on a Heisen-
berg Hamiltonian in the exchange-dominated regime and with nonuniaxial anisotropic
ficld. Our theoretical expressions extend and generalize those discussed in previous
works [22, 23|. Besides, the spin wave spectra discussed here present new features not
shown previously. In particular, the special case, where the unit cell of the superlattice is
formed by the juxtaposition of a uniaxial layer with a nonuniaxial ferromagnetic materi-
al, brings new evidences related with the surface modes in the spin wave spectra.

The most appropriate experimental technique for studying the superlattice spin waves
is the inelastic light scattering spectroscopy of Raman and Brillouin type. Techiniques
involving magnetic resonance (for example, ferromagnetic resonance, standing spin-wave
resonance, etc.) can also be used, and indeed they have previously been successfully
applied to surface and bulk spin waves in various magnetic microstructures (for a good
account of these techniques, see [30]).

Other experimental techniques, like the grating coupling and attenuated total reflec-
tion (ATR), were proposed by a number of authors (for a review see [1]). However,
there are some difficulties in probing surface modes on ferromagnets, due to the fact
that their resonance frequencies are quite low (less than 1 cm™! in YIG, for instance).
Therefore the samples should be very large and, in addition, the frequencies are below
the range of conventional far-infrared spectrometers. This leaves the study of antiferro-
magnetic surfaces a very promising proposal, and indeed, high quality antiferromagnetic
superlattices have recently been fabricated [31]. We have interest to extend the present
theory to Heisenberg antiferromagnets as well.

Acknowledgement This research was partially financed by the Brazilian Research
Council CNPq.

Appendix A
e coefficients in (11) and (12) are (J = A, B;j= L, 2)

L= XI; - (1= fy) = [, — /25 +4F],], (Al)
Aoy = XI; — (1 = fay) —2Qus, (A2)
Ay =XI; - (1—- fis) —2Qu, (A3)
I, = XL — (1= fay) +[Rs = /@5 +4F3], (A4)
XI;=1]J;, (A5)
Spa = 1/SaB = Sp/Sa (A6)
Fiy = Fsm?/Js, (A7)



Spin Wave Spectrum in Magnetic Superlattices with Anisotropic Fields 837
fis = exp (ikja), (A8)
tis = (fis)" = exp (inykj;a), (A9)
fi=1/fis, tig =1/t (A10)

Also the terms A;; are the same as 1,5, providing we replace f;; by f.;. The matrices
M and N are given by

i 7 : ) _
(Lia + yia) T1a (hia +3a) T1a —(leF,\,\ +%) T2a -(leF,\,\ +;,2—'\) Toa|
AA AA
My = XIuSanzia XInSania = XInSanFanzaa ~XIpSanFasnFaa
i T ¢ W
—(AQiaFan +2F5 ) mvn — (A QuaFaa +2F5 ) Faa ([ AaaQua+ L 1 Qan + A sy
Dsa (daa
NnSantdia Faneia NuSantiaFaania NuSantdaarea NySantdaa v
(Al1)
XIpSua X1aSua =X1aSua Fiy —X1p8aFun
A +ui A+ v (Muruu + 7,51'—) - (J:m Fyp + %)
Mo = , Al2
i = XIaSuaQunFin =X I35 Qs Fun XIASuaQu X1 SuaQan (A12)
~(AuQumFon + 2Fy)  —(ApQunFin + 2Ffp) ( mQum + ﬁ) (AQO + c{; “)
where
= 1
ij:f}thJ::f;_u’ ij=2F§JQjJFJJ. (A13)
3

The matrix Mp(Na) can be obtained from the matrix My(Np) by the substitution of
the label A(B) by B(A) and XI5 (XIp) by XIg(X14).
The values of the coefficients i, A}y, and Fj; of (18) and (19) are

1/2
F = £ 5"J’7 , (A14)
0
—hw+ 4 J
Aip = ———+ (4 = 27,) + =5 (L = fia), (A15)
Sady Jo
2hw
Ao = ;=12
i0 — /1‘0 SAJO 1 3 (A16)

and the values of y; and fia, foa are as defined before. 1; and A,(, are obtained from
Aig, Xy by substituting f;s by fia.
The coefficients in (24) and (25) are

ai = (Aip + 2F5Q1nFeB) fintin (A17)
as = (AapFap + 2F4pQqs) fonten (A18)

= (A\pQinFp + 2Fgp) fints, (A19)
as = (AypQam + 2Fgn Fi) Fanton (A20)
0 = XIpSas.- (A21)

The value of a; is found from a; by replacing A, fis, and t;g by A, fip, and
EiB (2 =1, 4)
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The coefficients in (26) arc

_ A _G (A22)

where the coefficients Ay, By, Cy, and Dy are the amplitudes of the solutions on the free
surface.
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A microscopic theory is employed to investigate the spin wave spectra in metamagnetic materials

that consist of ferromagnetically ordered layers,

with the intralayer ferromagnetic exchange

interactions being much stronger than the weak antiferromagnetic inferaction between adjacent
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Theoretical and experimental studies of surface spin
waves in ordered magretic materials have been the focus of
considerable interest for many years. Many of these works
have been concerned with the spin wave properties, at the
low-temperature regime, of Heisenberg ferromagnets and an-
tiferromagnets, mainly in terms of their dispersion relations,
thermodynamics, and Green functions (for a review see Refs.
1-3). Besides, as a result of recent advances in fabrication
techniques, spin wave excitations in magnetic superlattices
of impressive quality have been also extensively studied by
considering the nature of the solutions for the appropriate
wave field in each film. They are then linked together
through appropriate boundary conditions and with the assis-
tance of Bloch’s theorem. The surfaces and interfaces in
these layered structures play an important role in the proper-
ties of the entire system and, indeed, most of the interesting
properties of these excitations are due to the surface and
interface effects.*”

In this article we extend previous studies in this subject
by considering the propagation of surface spin waves in
metamagnets which present nonuniaxial anisotropy. The
metamagnetic materials consist of ferromagnetically ordered
layers, with the intralayer ferromagnetic exchange interac-
tions being much stronger than the weak antiferromagnetic
interaction between adjacent layers. We consider also the
presence of a weak external magnetic field H applied per-
pendicular to the layers. In the regime of low temperatures
and for small values of an external magnetic field H the
adjacent layers of the metamagnet material order are antipar-
allel to one another, giving the antiferromagnetic (AFM)
phase. On the other hand, for larger H, enough to overcome
the interlayer antiferromagnetic coupling, the overall order-
ing is ferromagnetic (FM phase). The spin wave analysis is
more straightforward in this case since the direction of net
spin alignment is the same on both sublattices (this case is
not treated here).

We consider that the metamagnet has single-ion aniso-
tropic energy. This is a fine structure energy of an ion under
the influence of the crystalline electrical ficld, to which the
spin—orbit coupling and intraatomic magnetic interactions
among the spins contribute. The forms of the anisotropic
spin Hamiltonian is determined from the point symmetry

YElectronic mail: ela@dfte.ufrn.br

0021-8979/98/83(11)/6955/3/315.00

6955

around the ion, and is assumed to be a function of the direc-
tion cosines of the magnetization vector M with respect to
the crystallographic axes. In the absence of an external mag-
netic field, M lies in the direction in which the free energy is
minimal. This direction is called the axis of *‘easy’’ magne-
tization, and usually we call the related anisotropic field as
uniaxial (*‘easy-axis’’) single-ion anisotropy. When an exter-
nal magnetic field is applied, the magnetization vector devi-
ates to a new direction at which the torque exerted by the
external magnetic field balances the torque originating in the
anisotropic energy. Thus a nonuniaxial (*‘casy-plane’)
single-ion anisotropy component appears. We take into ac-
count in this article both types of anisotropic field.

Rather than using a *‘continuum’’ approximation, as was
done in a recent paper® dealing with some nonuniaxial ef-
fects in magnetic superlattices, we develop here a micro-
scopic theory, taking into account surface effects in a semi-
infinite metamagnet that has a (001) surface and occupies the
half space z>0. The method of calculation is the same as the
one presented in previous papers.*'°

The spin Hamiltonian for nonuniaxial metamagnets can
be written as:!*!!

l L ] »
H= ‘EJ) Jii(SySy+ oSiS)~ 5 ?;“ J;(Si°8)' + o' 5iS%,)
. 2 1SS+ o' SiSL)+ H + H (1)
7 2 L SrSit o' SiSp) ot Hy,
where the Zeeman Hamiltonian is given by
H,= -g,uBH( 2 Si+ s;). [¥))
' J
and the anisotropic Hamiltonian is expressed by
HA=-D(2 (s:)2+§} (s;)z)-r(g‘. (s:’)z—(sn’)
-F'( 2 (s;)—(s,'.)z). 3)
J

We suppose plane-wave solutions of the type S,
=sa(kpexpli(ky- p— wt)] and S; =r,(ke)expli(ky- p— wr)]
where n stands for the layer index. Using these assumptions

© 1998 American Institute of Physics
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in the Heisenberg equation for the spin operator S, with
fi=1, we get the following set of coupled equations for the
spin wave amplitudes: '

forn=1:

(E-+(1+0)Sv(0)]s,—Su(kg)s,+2FSn'?r =0, 4

[E-+(1+0)Sv(0)—2w]r,— Sulky)ra+2FS 7', =0;(
5)

forn=2m+1; I=i:
E_syme1=SU(kp)Samaz2— SU(—ky)Sypm+ 2F377'”’2m+|=(2j

(E-_zw)-'Zm-H _Sv(kl)szm*z_sv(-ki):zm

+2F57" 2y =0; )
for n=2m; I=j:
E.som=Sv(k)sym+1—SU(—ky)S2m— 1 —2F' S "1y, =0,
®

(E+=2w]ram=Sv(k))romsy—Sv(—kp)ram—y
+2FS7"%s,,=0, (9)

where E.=w—gugH*Ey*2(1+a)Sv(0), Ey=E,(k,)
=gugH,+(1+0')Su(0)—Su(k,), and we have defined
the Fourier transforms of the intralayer bulk exchange inter-
action by

u(k,)=2 J5 expliky-(r—1r))]

= ; 0 expliky-(ry—rp)], (10)
while for the interlayer exchange interaction we consider

v(k.)=§ Ji; expliky-8), (11)

where &is a vector joining the i sites in layer i to that j sites
in layer n+ 1. After a tedious algebraic manipulation of these
equations, we get the following matrix set of equations:

(A+4,)F=0G, (12)
(A*+A¥)G=0*F. J(13)

Here F and G are infinite-dimensional column matrices,
whose elements are specified by F,,=s,, and G,=r,,.
Also, A is a trigonal matrix given by

d -1} 0 0

-7 d -7t 0
A=| 0 -7 d —7! (14)
0 0 -7 d

while the matrix @ =67+ A,(@*=6*I+ A,), where [ is the
identity matrix. The matrix A; (i=1 or 2) describes the per-
turbing effect of the surface, and is expressed by

(Ai)m.m'=Alam.lsm'.l; i=1v2- (15)

Anseimo, Albuquerque, and Cottam

The surface spin wave equation corresponds to

det(/-0*~'AFO~14,)=0, (16)
where
A1=A+A; Al=A*+A7, a7

whose solutions are

[(E—tE) T+ B) = L&+ (s—ht) &3 £, + & -
—gt&(T—gn)]-M=0, (18)

+

where
s=—1b; t=ra,
h==7"1b; g=1"14, (19)
I'=1-2a~c; B=A4,a/(6+A4,).

In all these matrix equations, the terms d, 7, §, 6%, A;, A*
(i=1 or 2), and £; (j=1-5) are complicated expressions
involving the physical parameters of the metamagnet mate-
rials. Their full algebraic expressions can be found
elsewhere.'? Also, M is the determinant:

F h g 0 0 0
s T & g 00

- |t s T h g 0

M= 0 ¢t s T K g 20)
0 0 ¢+ s T &

If we choose M#0, the surface spin-wave dispersion
relation is then given by the first term of Eg. (18).

On the other hand, the bulk spin-wave dispersion rela-
tion can be found using the ansatz M-u=0, where u is a
column matrix with elements u(n) representing a mode am-
plitude. Then,

tu,,_2+su,,_|+r'u,,+hu,,+|+gu,,+2=0. (21)

By choosing the solutions such that #(n)=ax" (for x un-
known), using the definitions of a, &, and 7, and denoting
y=r7x, we get

a(y?*+y~2)=b(y+y~')=~T. (22)

This is a fourth-degree equation for y. The roots of this
equation, together with the assumption that x=exp(2ik,cy),
where 2¢g is the distance between even (or odd) adjacent
layers, yield the following bulk dispersion relations:

1
cos(2k,c0)= 5= (= (d+d*) +4(dd*— 55°) + 16

+(d+d*)). (23)

Equation (23) is an implicit dispersion relation. It can be
obtained by supposing that the roots of Eq. (22) occur at
pairs, and that the pairs are complex conjugate one of the
other. In compact form they can be written as

[ 7 cos(2k,co)]?~ (d+d*) T cos(2k,co) — (dd* — 56%)—4
=0, (24)
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FIG. 1. Crystallographic arrangements of Fe2* jons (solid circles) in the
ferromagnetically ordered layers for FeBr, and FeCl,. The nearest and next-
nearest intralayer neighbors to the ion labeled | are those labeled 2 and 3,
respectively. The crosses and open circles represent the positions of the ions
in the adjacent layers above and below the planes for FeCl,.

The solutions of the above expression give the bulk
modes for the spin waves, and they are valid in the antifer-
romagnetic phase.

We now apply the surface and bulk (for completeness)
dispersion equations to determine the spin-wave spectra for
the specific cases of FeBr, and FeCl,. They have their crys-
tallographic arrangements of magnetic ions as depicted in
Fig. 1. Both materials have the same trigonal arrangements
of magnetic Fe?* jons within each ferromagnetically ordered
layer. They differ, however, in the stacking arrangements of
the layers. In FeBr;, the Fe?* ions in one layer are vertically
situated above and below those in the adjacent layers, al-
though in FeCl, the layers are staggered with respect to one
another. The crosses and open circles in Fig. 1 represent the
positions of the ions in the adjacent layers above and below
the planes.

Figure 2 shows the dispersion relation for bulk and sur-
face spin waves in FeBr, in the AFM phase. We take as the
applied magnetic field gupH=1.6cm™'. We plot the fre-
quency  (in units of 10 cm™") against k,a (here we consider
ky=k,). The physical parameters used here are those de-
scribed in Ref, 10, with the nonuniaxial anisotropic field F
=F'=2cm"". Comparison of this spectrum with those in
which there is no nonuniaxial component of the anisotropic
field (Fig. 2 in Ref. 10) shows that the bulk band is now split,
giving rise to two separated bands limited by the curves

k,a=0 and k,a= 7. Besides, there are also two well defined
surface modes (shown by the dashed lines) below and be-
tween these bulk bands. The inset gives a better insight into
this situation (observe that the bulk bands are shown as
shaded).
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FIG. 2. Dispersion relations of bulk (shaded areas) and surface (dashed
lines) spin waves in FeBr; in the AFM phase as a function of the in-plane
wave vector k,a for the applied magnetic field gughf=1.6 cm™'.

The spin-wave spectra for the FeCl, metamagnet (not
shown here) is qualitatively quite the same of that for FeBr,,
but the low-frequency surface branch is very close to the first
bulk band. This fact, which is due to their different crystal
structure, presents an additional difficulty in probing this
mode experimentally.

Appropriated experimental techniques for studying the
spin-wave spectrum in metamagnets would include light
scattering spectroscopy of the Raman and Brillouin types
and magnetic resonance. For FeBr,, the light scattering tech-
nique may be more suitable, since our theoretical predictions
indicate that at least one branch (the low-frequency one) of
the surface spin waves is well separated in frequency (even
in the absence of the nonuniaxial anisotropic field) from the
bulk modes.
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We present a theory for the dispersion relation and non-linear pro-
cesses of spin-waves in a superlattice made up of two Heisenberg ferro-
magnets. Our calculations are carried out for the exchange-dominated
regime, stressing the contribution of the surface modes. We consider the
ferromagnetic materials described by a Heisenberg Hamiltonian, with
the inclusion of both the uniaxial and non-uniaxial components of the
single-ion anisotropy. Our theoretical model is based on the Holstein—
Primakoff transformation to boson operators, while 2 Green function
formalism with Feynman diagrams is employed as a perturbation the-
ory to calculate the non-linear processes. (© 1998 Elsevier Science Ltd.

All rights reserved

Magnetic superlattices have attracted considerable in-
terest in the last decades. Such interest comes from the
fact that superlattices are artificial layered materials,
in which their macroscopic properties are tailored by
the physical parameters of their constituents. [1]
Investigation of spin-wave excitations in magnetic
superlattices has also been extensively studied through
the use of a transfer-matrix approach with the as-
sistance ol Bloehs theorem, Many ol these works
are concerned with linear spin-wave excitations at
low temperatures in alternating superlattices, where
at least one of the components is an ordered ferro-
magnetic or antiferromagnetic material. The overall
characteristics of the spin wave are due to the dipole-
dipole and exchange interactions and, depending on
their relative importance, different models of the mag-
netic behavior can be employed. For instance, the
magnetic dipolar effects are dominant for small val-
ues of the excitation wavevector, [2-6] while for large
excitation wavevectors (typically k| = 103m~'in a fer-
romagnet), exchange effects will be dominant. [7-11]
Furthermore, the magnetic crystal anisotropy is also
important in determining the behavior of the super-
lattice spin-waves. On the experimental side, the use
of light scattering spectroscopy has proven to be an
important tool to probe these excitations. [12)

* ¢-mail: rai@fisica.ufc.br

Many crystals show, in the absence of an external
magnetic field, a preferential direction of magnetiza-
tion and no anisotropy in the plane normal to this
direction. This is called the uniaxial (or “easy-axis”)
anisotropy. When an external magnetic field is ap-
plied, the magnetization vector may deviate to a new
direction at which the torque exerted by the external
magnetic field balances the torque originating in the
angsolropic enerpy, Thas, & non-uniaxial (or “casy-
plane™) single-ion unisolropy component appears, The
presence of this kind of anisotropy in a quasi-two-
dimensional system like a superlattice can establish a
true long-range order in the system. [13]

Non-uniaxial anisotropy can exist in materials like
the ferromagnet CrBr; and the antiferromagnet NiO.
Its role in superlattices has been studied experimen-
tally, [14] as well as theoretically by using a micro-
scopic Green function theory together with a transfer-
matrix approach. {15-17]

It is the aim of this work to use the Heisenberg
Hamiiltonian to study the linear and non-linear spin-
wave spectra of anisotropic, finite magnetic superlat-
tices (for an up-to-date account of the general prop-
erties of magnetic superlattices, see [18] and the refer-
ences therein). We employ a microscopic theory but,
instead of using a transfer-matrix technique, the spin-
wave dispersion relation is obtained by considering
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the one-body part of the Hamiltonian (i.e. the terms
with two magnon operators). This term gives rise to
a 2N X 2N eigenvalue problem, where N is the total
number of atomic layers of the superlattice. On the
other hand, the description of the higher order pro-
cesses due to the interactions between the spin-wave
modes is determined taking into account the two-body
terms in the Hamiltonian, which involve four magnon

_ operators. A diagrammatic perturbation theory is then

developed to obtain the spin-wave energy shift, as well
as to study how the long-range order that comes from
the anisotropy fields can affect its non-linear prop-
erties. This enables us to obtain results applicable to
multilayer systems and to probe the limitations of the
macroscopic theories, which can be done by extend-
ing previous diagrammatic Green function calcula-
tions for Heisenberg films [19,20] to the superlattice
geometry.

We consider a finite binary superlattice, formed by
two simple cubic non-uniaxial Heisenberg ferromag-
net, in which n, atomic layers of material 4 alternate
with », atomic layers of material B. The total num-
ber of atomic layers is N = nL, where L = n, + np
is the number of layers in each superlattice unit cell,
and iy is the total number of cells. We assume an ex-
ternal magnetic field Hy applied along the z-axis, i.e.
perpendicular to the surfaces of the superlattice. The
Heisenberg Hamiltonian has the form

1
H= —-2— ZJUVSIV . Sjv Lo gﬂBHO ZS;':V + Hunlx: (I)
if

if
with
Haig = = 3. {07572 + Fr [ (5772 = (577}

t

The first (second) term of (2) is due to the uniax-
ial (non-uniaxial) component of the anisotropy field,
whose magnitude is given by DY(F). The nearest-
neighbor exchange coupling is given by J;;", and the
label v = A, B, I, or S, indicates the geometrical lo-
cation of the parameter, i.e., in the medium 4, in the
medium B, in the A-B interface, or in the external sur-
face of the superlattice, respectively.

Using the Holstein-Primakoff transformation we
can express the Hamiltonian (apart from a constant)
in the form H = H® + HYW 4, where the super-
scripts specify the number of magnon creation and an-
nihilation operators. The linear spin-wave excitation
in the superlattice arises due to the term

H? = Z { A..,."”(q)a..n*aqn'

qun’

+B,¥(q) [aq,.a...,,.- - aq,."a_q,,"‘]} , 3)
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where q = (g, 9;) is a two-dimensional wavevector
parallel to the surfaces, and nand n’(= 1, 2,..., N) are
layer indices. Here the amplitude factors are given by:

Aw'P(q) = {guaHo + S” [4n(0) — un(q)
+r’l."+l + Yan=t = DV]} 6m|’
-SY [’n.n+l6n’,n+l + "n,n-lan'.n-I] s (4)

Bnn’“’(‘l) =S"F¥ 8w (5)

where u,(q) = 2JY0(q) and rya21(q) = J¥ are the
intra-layer and the adjacent-layer Fourier transforms
of the exchange interactions, respectively, with '(q) =
(cos(gxa) + cos(gya)]. If the Hamiltonian (3) is diago-
nalized, the linear spin-wave energies E are found from
the solutions of the determinantal equation

AR (q) - Ely 2B‘2’(q) _
det ( 2B?(q) A - Ely | = 0 (0

where A?(q) and B?(q) are N X N matrices with
elements defined in (4) and (5). Also, Iy is the N X N
unit matrix. On the other hand, the term H¥ provides
the leading-order non-linear aspects of the spin-wave
spectra, and is given by:

1
HW = - Z {Ann‘(d)(k)ak’ufaq-k'ntaq—knalul’
kk'qan’
+Ann @ (-Kayw fa'l-k'n' tal'l"lmakn
'—ZBnn'“)(k - k’)ak'n'fall"k'nta‘l"knalm'

1
- ZF v [a.,,."aq-k_w,,akr,,ak,. + h. c] } ,
where the coefficients are defined by

I'”ll'(“)(q) = “n((l)‘snn‘ | "n_nll‘sn',ull V Vyn l'sn'.u- 1.(8)
Bnn"“('l) = Apy (4)((I)%Dv6nll'~ (9)

The proper self-energy Za(q) for a given spin-wave
branch A and in-plane wavevector q is now conve-
niently evaluated by a diagrammatic perturbation the-
ory. To set up the method, we define a non-perturbed
Green function evaluated with respect to the one-body
Hamiltonian H'? in its diagonalized form. Then, af-
ter a Bogoliubov-Tyablikov transformation, the two-
body Hamiltonian H* gives the interaction vertices.
This is a generalization of the methods described in
Ref. [19, 20]; further details can be found elsewhere
[21]. The formal expression for the energy shift AEA(q)
due to the four-magnon processes involving spin-waves
from the same or different branches is given by:

AEy = =) Aa®(Egr). (10)
ar
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Here n%(x) is the population of magnons in thermal
equilibrium, and A, is the amplitude coefficient for the
four-magnons scattering processes,

Figure 1 shows examples of the spin-wave dispersion
relation for a finite superlattice in the linear approxi-
mation (i.e., using the term H® of the total Hamil-
tonian). We have plotted the reduced frequency Q =
w/S4J4 against the reduced in-plane wavevector K =
g.a/m. We have considered only the x-component of
the in-plane wavevector since; due to the fact that our
system is isotropic in the xy-plane, we can take g, =
0. For numerical purpose we have considered physical
parameters of material A as EuS (see Ref. [4]), while
for material B we have assumed parameter values typ-
ical of CrBry (see Ref. [15]). The number of layers in
the superlattice unit cell is 74 = ng = 3, and the mag-
nitude of the spins are S/ = 1.0, S8 = 1.5, respec-
tively. The exchange terms, in units of J4, are: J% =
0.5,J48 = 1.2, and J45 = J55 = 0.25. The dimension-
less external magnetic field, defined as gug H®/S1J4, is
supposed to be equal to one. In Fig. 1(a) the spin-wave
speetra is presented in the absence ol the anisotropic
fields, while Fig. 1(b) shows the anisotropic case (i.t.,
both materials are supposed to have uniaxial as well
as non-uniaxial anisotropic field). The case where A is
uniaxial and B is a non-uniaxial material is presented
in Fig. 1(c). The sets of modes that are close together
constitute the regions of bulk bands and have bound-
aries corresponding to g;a/7r = 0 and 1, while the sur-
face modes exist in the gap regions between the bulk
bands. The behavior of all spectra is quite similar for
high frequencies, with a real surface mode (i.e. modes
which persist as g, — o) between the bulk bands. In
the mid-frequency range, we have again a real surface
mode between the bulk bands in Figs 1(a) and (b),
although in the anisotropic case, this surface mode is
quite apart from the bulk band. For the uniaxial/non-
uniaxial superlattice, however, Fig. 1(c) shows that at
this range of frequency the surface modes are virtual,
i.c. they do not exist in the whole range of K. There
are three of such modes, the first one around the fre-
quency Q = 3.75, merging into the bulk band at K =
0.3. The second one exists in the range 0.33 < K <
0.52, while the third one comes from the bulk band at
K = 0.53, merging again into the next bulk band near
the limit of the Brillouin zone. In the low-frequency
range there are some interesting differences between
the isotropic (Fig. 1(a)) and the anisotropic (Fig. 1(b))
cases, namely:

a) Fig. 1(a) (zero anisotropy field case) shows the sur-
face mode around the frequency Q = w/SyJ4 = 1.25
merging into the bulk band at K = 0.4. Then it ap-
pears again near the boundary of the Brillouin zone.
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Fig. 1. The bulk and surface spin-wave dispersion re-
lations for a finite superlattice in the linear approxinfi-*
tion. The physical parameters used here are described
in the main text; (a) in the absence of anisotropy, with
DY = F¥ = 0; (b) in the case of non-zero anisotropy,
with the anisotropic fields, in units of J4, given by:
DA = 1.2, D? = 0.6, D*S = 1.2, D55 = 0.45, F4 =
0.8, FB = 0.4, FS = 0.8, F& = 0.3;(c) consider-
ing A as an uniaxial material and B as a non-uniaxial
materialie, D4 = 1.2, DAS = 1.2, F8 = 04, F 85 =
0.3, and D? = DBS = F4 = FA4¥ = 0.

For the anisotropic case, the surface mode comes from
the bulk band at K = 0.3. Both modes are virtual.

b) The lowest surface modes in both cases are vir-
tual, and come from the bulk band at X = 0.19 (in
the absence of the anisotropy fields) and 0.4 (for the
anisotropic case).

c) The lowest bulk band in Fig. 1(a) splits into two
new bulk bands when the anisotropy fields are present
(see the lower bulk bands of Fig. 1(b)).

Results for the unrenormalized (i.e., linear) and
renormalized (i.e., including the energy shift) spin-
wave energy Q = w/S4J4 of the lowest branch versus
the dimensionless wavevector K = g,a/m are shown
in Fig. 2. We have taken A = 1 and /' = 1 to evalu-
ate the dominant “diagonal” contribution to AE;(q).
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3.0
the four-magnons interactions in the presence (and
(@ absence) of anisotropy, which is responsible for the
25 | energy shift of the spin-waves.
Tht? most appropriate experimental technique for
¢ 20t studying the spin-wave modes discussed here is the
. inelastic light-scattering spectroscopies of the Raman
and Brillouin type [12], and we hope that our calcula-
15 F tions will be helpful to the experimentalists.
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1.000 2 0'2 0‘4 . 016 . 018 0 the Brazilian Research Council CNPq, and by the
' : 7K ) ‘ ' National Science and Engineering Research Council
(NSERC) of Canada.
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The magnetostatic modes are studied in multilayer structures that exhibit deterministic disorders.
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obey a substitutional sequence of the Fibonacci type. The spin wave spectra are evaluated in the
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With advances in the technology of small scale devices
and multilayered structures, there has been an increase in
recent years in the number of works on the physical proper-
ties of these systems (for a review see Ref. 1). More recently,
a new kind of structure has also caught the attention of both
theoretical and experimental fields of research on multilay-
ered systems: the so-called quasiperiodic structures.

Excitations in quasiperiodic superlattices have been
studied by many methods, as well as for many types.’ For
magnetic quasiperiodic systems the behavior of the surface
spin waves in the conventional Voigt geometry (where the
applied field and the wave vector are both in the surface
plane) has quite different features compared with the geom-
etry considered here, where the applied field is perpendicular
to the surface plane. For example, in the case of periodic
superlattices in the perpendicular geometry,* it is known
from magnetostatic theory that multiple surface branches can
occur even when the thickness of the nonmagnetic material
is larger than the magnetic one. Here we present a theory for
the quasiperiodic superlattices.

For the magnetostatic region of the spectra (k
=10%cm™!) we must deal with Maxwell's equations:

V.-B=0, VXh=0 (1)

with the constitutive tensorial relation B= zh between mag-
netic fields, where £ is the permeability tensor. Assuming a
temporal dependence exp(—iat) with a frequency w for the
fluctuating fields, z has the form:

#y g O
a=|—ipg; puy 0 (2)
0 0 1

for a uniaxial material. It can be shown® that for a ferromag-
netic material
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where H, is the internal magnetic field in the z direction,
given by H,=Hy—4 M, H, is the external applied field, M
is the saturation magnetization, and v is the gyromagnetic
ratio. For an antiferromagnet we have

#=1+ —— 3t 7> &)
wo—(w+ yHo)*  wy—(w— yHy)
_ AnYHM 47y H M ©
M= (wt yHo | = (w= yHo?
where
wo=|N[Hs\(2H g+ H,)]'2. )]

Here H is the effective exchange field and H, is the anisot-
ropy field. For this case, M is the saturation magnetization of
one of the sublattices.

From Eq. (1) we can define a magnetic scalar potential
&, since h=—~V¢. Also, using Eqs. (1) and (2), we obtain an
equation of motion for ¢ as

F F\ &
[pl{?+;§)+zz #=0. (8)

In order to obtain consistent solutions for the superlattice
modes, we need to match the solutions for Eq. (8) at the
boundaries. This condition leads to the statcment that ¢ and
Jd¢/ gz must be continuous across any boundary perpendicu-
lar to the z axis. We can suppose solutions of the form:

&= P(z)e k=", 9

where k is a wave vector (taken in the x direction) parallel to
the surface. Using this equation in Eq. (8), one gets

© 1899 American Institute of Physics
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dZ
(-#.k% F) #(z)=0, (10)

which has general solutions of the form ¢@(z)=Ae™
+Be™ ", where @ may be complex and is related to k by
a=(u,)" .

The expressions for the dispersion relations are obtained
by applying the boundary conditions, as described later. One
can show® that we need only consider <0 in order to
obtain the bulk and surface modes. This imposition leads us
to confine the range of frequencies as being from | ¢/, up to
| YI[[H:H]"?, for a ferromagnet. In the case of an antiferro-
magnet, it can be seen from Eq. (5) that for Hy=0, the range
of frequency extends from wy up to [wj+ 87 H, M2

Now we introduce our superlattice model, which con-
sists of a sequence of juxtaposed building blocks (or layers)
stacked following the rule of growth for Fibonacci quasiperi-
odic systems:

Sr.r=Sn—lSn—21 HBZ;

where §,=A, §,=AB. This rule is invariant under the trans-
formation A—AB and B—A, The layers A and B consist,
respectively, of a magnetic material having thickness d,, and
a nonmagnetic one having thickness dp . Inside a layer A, we
choose solutions of the form

B(2)=Are™+A_e™™,  a=(u)"%, (1)
and for a layer B
H(z2)=B e +B_e™ % (12)

We now apply these solutions to the interfaces, in order
to find the dispersion relation. Defining L=n,d +ngdy as
the size of the unit cell, we use the conditions that ¢ and
del gz are continuous at both z=nL and z=nL +d,, where
n is the index for the cell. After some straightforward algebra
we find that

|An+ ) =T]A"), (13)

where T is a transfer matrix and |A") is a column matrix of
amplitudes in cell n that can be found elsewhere.® Using this
expression, together with the Bloch ansarz

[Ar!+1}=el'QL}An> (14)

it can be easily shown that the implicit dispersion relation for
the magnetostatic bulk modes is

cos(QL)=¥Tr(T), (15)

where Q is a real wave vector.

For the surface modes in a semi-infinite quasiperiodic
structure (occupying the region z=0) the same formal result
applies, but the superlattice wave vector O becomes complex
(@=iB). The implicit dispersion relation for the surface
modes is

Ty N7 Tp=efl=Ty+\Ty,, (16)

where A =(a+k)/(a—k). Note that the attenuation constant
£ must be chosen such that its real part is positive. By de-
fining x;= 3Tr(T;), where T} is the transfer matrix for the jth
generation for the sequence, the recursion relations for x; is
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FIG. 1. The mode frequencies for ferromagnetic quasiperiedic superlattices.
The bulk bands are shaded whereas the surface branches are represented by
dotted lines, (a) w vs reduced wave vector kd, , where the magnetic mate-
rial is Fe and the Fibonacci generation number is N=3; (b) w vs R
(=dgld,) for kd,=2, where the magnetic material is EuS and the Fi-
bonacci generation number is N=6,

xj+1=2.tjxj_z_xj_2. (l?)
As a consequence, one can show’ that the quantity
2
I=xd 4 xd+ 0 = 2% 00— (18)

is a constant of motion, in the sense that it is the same for
any jth generation, and it reflects the strength of the quasi-
periodicity.

Figure 1(a) shows the spin wave spectra w vs kd for the
third Fibonacci generation considering the magnetic material
as Fe. The physical parameters used here are Hy=22kG,
M=1.68kG, and R=dg/d,=0.5. From there, one can see
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FIG. 2. Bulk and surface modes (w vs kd,) for the antiferromagnetic MnF,
quasiperiodic superlattice with the Fibonacci generation number N=S5. The
surface modes are the dotied lines, and the bulk bands are the shaded re-
gions.

that for the lower limit of the spectra (w=~2.4 GHz) both the
bulk and surface modes become very dense, and there is a
cutoff in the frequency, comesponding to the limit 4,
— —oo. This behavior was found for all values of the gen-
eration number and for all the materials shown here. We
examine the frequency as a function of the ratio R in Fig.
1(b) for the ferromagnet EuS. We also note that the range of
the frequencies for the surface and bulk branches can be
adjusted by decreasing or increasing the magnitude of the
applied field. The physical parameters used for EuS are H,
=13.5kG, M=1.0kG, and kd,=2.

The bulk and surface bands for the antiferromagnetic
case are depicted in Fig. 2. We choose MnF, as the antifer-
romagnetic material, taking Ho=0.15kG, M=0.6kG, Hg
=3550kG, H,=7.78kG, and R=1.0. As a general feature,
they are sensitive to the value of H,. If one changes this
value even slightly, one obtains a shift in all bands. It can be
seen from Eq. (5) that the separation for the two regions (see
Fig. 2) is governed by the value of the applied field Hgy. As
in Ref. 4, if one puts Hy=0, the two regions *‘collapse’* into
one, with features similar to the ferromagnetic case.

A compelling feature of these quasiperiodic systems
concerns the surface modes, which can be observed for all
values of the sequence number N>2. In the periodic case

Anselmo, Cottam, and Albuquerque

(N=2), one would have to increase (or decrease) the thick-
ness of the first layer of the semi-infinite superlattice in order
to obtain the surface mode solutions,* because of the impo-
sitions of the boundary conditions, through the constant B
Here, by contrast, this change is not needed, because the
condition of a different surface layer is automatically satis-
fied in these quasiperiodic structures, when one goes to
higher order terms (N>>2) of the sequence. This feature can
be interpreted as a consequence of a natural broken symme-
try for these structures. The sequence of roots for the bound-
aries of the bands follows the same sequence as in the peri-
odic case (QL=0, =, =, 0, 0...) for both the ferromagnetic
and antiferromagnetic case, independent of the Fibonacci
generation number,

By varying the structure of our unit cell in both cases, as
can be done by going to higher generations in the Fibonacci
sequence, we also get an increase in the number of branches.
It is an expected behavior because when we take N— oo, the
ratio between the number of magnetic layers A and the non-
magnetic ones B tends to the golden mean o=(1+5)/2
~1.618. Consequently, the overall effect of taking R<1 for
a finite sequence number N is similar to take the limit N
— with R=1, :

The most appropriate experimental technique for study-
ing these modes is the inelastic light scattering spectroscopy
of Raman and Brillouin type. Techniques involving magnetic
resonance (for example, ferromagnetic resonance, standing
spin-wave resonance, etc.) can also be used, and indeed they
were successfully applied previously to surface and bulk spin
waves in various magnetic microstructures (for a good ac-
count of these techniques see Ref, 8).
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zilian agencies) and NSERC (Canadian agency).

'M. G. Cottam and D. R. Tilley, Introduction to Surface and Superlattice
Excitations (Cambridge University Press, Cambridge, 1989).

*R. Merlin, K. Bajema, R. Clarke, F.-Y, Juang, and P. K. Bhattacharya,
Phys. Rev. Lett, 55, 1768 (1985); J. Todd, R. Merlin, R. Clarke, K. M.
Mohanty, and J. D. Axe, ibid. §7, 1157 (1986).

*J. M. Luck, Phys. Rev. B 39, 5834 (1989); M. S. Vasconcelos and E, L.
Albuquerque, ibid, 57, 2826 (1998); N.-h. Liv, ibid. 55, 3543 (1997); C.
G. Bezerra and E. L. Albuquerque, Physica A 245, 379 (1997).

“R. E. Camley and M. G. Cottam, Phys. Rev. B 35, 189 (1987).

3D, L. Mills, in Surface Excitations, edited by V. M. Agranovich and R.
Loudon (North-Holland, Amsterdam, 1984), p. 379.

SD. H. A, L. Anselmo and E. L. Albuquerque, Phys. Siatus Solidi B 198,
827 (1996).

M. Kohmoto, L. P. Kadanoff, and C. Tang, Phys. Rev. Let. 50, 1870
{1983); M. Komoto and J. R. Banavar, Phys. Rev. B 34, 563 (1986); M.
Kohmoto, B. Sutherland, and C. Tang, ibid. 35, 2436 (1987).

*M. G. Cottam and D, J. Lockwood, Light Scattering in Magnetic Solids
(Wiley, New York, 1986).



C.5 Localization and Scaling Properties of Magne-

tostatic Modes in Quasiperiodic Magnetic Su-

perlattices (submetido)

135



.-

Localization and Scaling Properties of Magnetostatic Modes in Quasiperiodic
Magnetic Superlattices

Dory H.A.L. Anselmo (1,2), M.G. Cottam (1) and E.L. Albuquerque (2)
(1) Department of Physics and Astronomy, Universily of Western Ontario, London, Ontario, N6A 3K7 Canada.
(2) Departamento de Fisica, Universidade Federal do Rio Grande do Norte, Natal-RN, 59072-970 Bruazil,
(October 4, 1999)

The localization and scaling behavior of quasiperiodic structures are studied for a geometry
where the magnetization is perpendicular to the interfaces of the superlattices. Numerical results
for the bulk and surface spin waves in the magnetostatic regime are presented for the Fibonacci,

Thue-Morse and Period-doubling sequences. The results are obtained for both ferromagnetic and

antiferromagnetic ordering by using the transfer-matrix method. Interesting features of the localized

modes are shown for Fe, EuS, and MnFj.

PACS numbers: 75.70.C; 75.30.D; 68.65.+g; 02.30.L

1. INTRODUCTION

Since the discovery of the icosahedral phase in Al-Mn
alloys by Shechtman et al!, the field of quasiperiodic
structures (or quasicrystals) has caught a lot of attention.
Several studies have been made on these strucutures, for
the electronic®™” and phonon®® modes. Experimental
and theoretical results have been reported for different
kinds of quasiperiodic structures, such as Fibonacci®19,
Thue-Morse!'™3 and period-doubling!4. However, while
these results were related mainly to electronic and struc-
ture properties, little has been made for the experimental
studies of nonperiodic structures in the regime of mag-
netostatic modes.

The term quasicrystal is more appropriate for natural
compounds or artificial alloys, although in one dimen-
sion there is no difference between this and the quasiperi-
odic strucuture formed by the incommensurate arrange-
ment of periodic unit cells?. An appealing motivation for
studying these structures is that they exhibit a highly
fragmented energy spectrum displaying self-similar pat-
tern. Indeed, from a strictly mathematical perspective,
it has been proven that their spectra are Cantor sets in
the thermodynamic limit!5:16,

With advances in multilayers fabrication (including
epitaxial deposition®, among others) and in character-
ization techniques, such as x-ray scattering or neutron
diffraction, it is possible to reveal novel features of such
structures. Also, several different mathematical tech-
niques including renormalization group!”:}® and trans-
fer matrix1%?® methods have been successfully applied,
leading to remarkable results. For example, for the Thue-
Morse spectrum, it is known that the structure factor is
composed of a sequence of §-peaks®!, although they do
not scale like L2, L being the typical length of the sys-
tem. In this last case, there are some conflicting results.
Some authors?® argue that the results in the case of the
electronic properties of the Thue-Morse sequence should
depend on the kind of the model. However, this is not
conclusive and it may not apply in the case of magnetic

properties.

Spin wave spectra in quasiperiodic magnetic structures
have been recently investigated, by considering the na-
ture of the solutions for the appropriate wave field in each
film. The modes in these structures are coupled across
the interfaces (through boundary conditions), and are
calculated with the assistance of Bloch’s theorem, where
appropriate. The surfaces and interfaces in these layered
structures play an important role in the properties of the
entire system and for the excitations in particular. Many
of the previous works have been concerned with the spin
wave excitations in the low-temperature regime, where
at least one of the components is a ferromagnetic or an
antiferromagnetic material. Furthermore, depending on
the relative importance of the magnetic dipole-dipole and
exchange interactions, different models for the magnetic
behavior can be employed. For instance, for sufficiently

small values of the excitation wave vector (k ~ 107 m~1),
dipolar effects are dominant and magnetostatic modes
should propagate in such superlattices??24. On the other

hand, at larger excitation wavevectors typically & R 108
m~! in a ferromagnet , the exchange interaction, which is
the restoring force for spin waves, will be dominant2425,

It is our aim in this work to investigate the magnetostic
modes in quasiperiodic structures made up of magnetic
and nonmagnetic materials. By contrast to the case con-
sidered in refs. 19 and 21, in which the authors consider
the geometry where the wave vector and the applied field
are in the same plane (Voigt geometry), we consider here
an in-plane wave vector and an applied field Hp and mag-
netization (or sublattice magnetization for an antiferro-
magnet) in the direction perpendicular to the interfaces.
Our model is based on a transfer matrix formalism, to
simplify the algebra, which is otherwise quite involved.
The localization and scaling properties of the spectra are
also presented and discussed.

The remainder of this paper is organized as follows.
The basic definitions of our structures and the mathe-
matical outline are given in Sec. IL In Sec. III we present
some results regarding the spin wave excitations in dif-
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has the consequence that for the TM and PD sequences,
the localization of the modes is stronger for lower values
of the generation number.

In the above definitions, the layers A and B consist
respectively of a magnetic material having thickness d4
and a nonmagnetic one having thickness dg. The physi-
cal properties of such materials are included in the defini-
tions of u; and pa. The external field Hy in our calcula-
tions is applied in the z-direction, which is perpendicular
to the interfaces. This causes the modes to behave quite
differently from the case of the Voigt geometry?22¢, In
particular, the Damon-Eshbach modes do not occur in
our geometry, and there are multiple branches in the spin
wave spectrum (e.g. see ref. 26 for the case of periodic
superlattices).

In magnetic quasiperiodic superlattices a relevant
quantity is the ratio between the numbers of magnetic
and nonmagnetic building blocks. For the FB sequence,
as the sequence number tends to infinity, this ratio tends
to the golden mean, 4(1 + +/5) ~ 1.618. For the TM se-
quence, this ratio is constant and is equal to unity, but for
the PD sequence this ratio is not constant, and actually
tends to 2 when n — co.

Now we apply our theory to the superlattices. Inside
a layer A we consider solutions of the type:

#(z) = Are™* + A_e™* (12)
and for a layer B:
#(z) = Bpe** + B_e™** (13)

Using these solutions, and defining L = nsd4 + ngds
as the length of the unit cell, we apply the boundary con-
ditions (the continuity of ¢ and 8¢/8z) at the interfaces.
The resulting equations can be cast in a matrix form,
involving the transfer matrix T of the problem, which
contains information describing the structure generated
for a particular sequence. It can be used to study the be-
havior of the bulk and (when applied in an appropriate
manner) the surface modes. After some algebra we find
that

|4™+1) = T14™) (14)

where |A™) is a column matrix of the amplitudes A4in
the n-th cell. The explicit form of the transfer matrix is
given in the appendix A. A quasiperiodic superlattice is a
structure whose unit cell is formed using a non-periodic
rule of growth. These unit cells are then stacked peri-
odically to form a superlattice. In these terms, Bloch’s
theorem is still applicable, giving

|A™+1) = e 94)a™) (15)

where Q is a real wave vector of the infinite superlattice.
Using (14) and (15), the implicit dispersion relation can
be expanded as

cos(QL) = %Tr(T) (16)

If we consider now a semi-infinite superlattice (con-
structed in the region z > 0), we can still use eq. (16),
but we must deal with, in addition to the bulk modes
with Q real, surface modes with Q complex of the form
Q = if. For the surface modes, eqns. (14) and (15) read

Tu+A"'Ta=e Pl =T + ATy (17)

where A = (a + k)/(a - k), and the constant 8 must
be chosen such that Re(8) > 0. If we define the quan-
tity z; = 3Tr(T;), where T; stands for the transfer-
matrix describing the j-th generation superlattice, one
can show? that for the FB sequence z; obeys the recur-
sion relation

Tiy1 = 2z_.,-:cj_1 —ZTj-2 (18)

The expression above can be understood as a 3-D tracing
map, as can be seen from the transformation

rj+1 = Trj = (2295 — 24, %5, y;) (19)

where r; is a vector defined by r; = (zj,z-1,z;-3) =
(%j,5, 25)- The quantity

I= :D?_H +:B? +Z§_1 - 2a:,-+1zja:j_1 -1 (20)

can be shown to be independent of the mapping (19) (i.e.
independent of j), by using eq. (18).

III. NUMERICAL RESULTS

We now apply our calculations to some specific mag-
netic materials. We define R = dg/d, as the ratio be-
tween the thicknesses of the nonmagnetic and the mag-
netic layers, respectively. The spectra w versus kd, of
the spin waves in the magnetostatic regime are shown in
Fig. 1. Starting with the ferromagnetic case in Fig. 1-a,
we consider the magnetic material A as Fe, for the 5th
generation of the FB sequence. The physical parameters
used here are for Fe are?® Hy = 22 kG, M = 1.68 kG
and R = 0.5, and for EuS Hy = 135 kGand M = 1.0
kG. On the other hand, we consider MnF, as the anti-
ferromagnetic material, whose physical parameters are?:
Hy =0.15kG, M = 0.6kG, Hg = 550 kG and H4 = 7.78
kG. As one can see clearly in this and in the subsequent
figures, we have a well defined lower limit for the spec-
tra, for all values of the generation number and for all
the different sequences. This happens when we approach
the frequency value (w ~ 2.48 GHz for the FB sequence,
with the parameters specified here for Fe) for which we
have the limit g3 — —co. Also, there is an alternation of
the sequence of the roots for the boundaries of the bulk
bands, as in ref. 29. For the surface modes, which exist
in the forbidden region of the spectra , corresponding to
the imaginary value of the Bloch wavevector, whenever
one considers the sequence generation number n > 2, we
have a natural broken-symmetry for the structure. This
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fact implies that we do not need to vary the thickness
of the magnetic (or nonmagnetic) materials in order to
obtain these modes??, and this was also obeyed by all the
sequences. However, we must be careful to impose the
condition Re(8) > 0 in eq. (17), because otherwise we
can obtain non-physical surface modes. Such modes are
characterized by having an amplitude with exponential
increasing, and must therefore be excluded. In Fig. 1-b
we show the spectra for the antiferromagnet MnF,, for
the third generation of the PD sequence. In this case the
existence of an applied field gives rise to a gap between
two regions of real solutions for the bulk and surface
modes (or with p1 <0).-If we set the external field equal
to zero, the two regions collapse in one, still showing the
same self-similar behavior as in the previous case. Also,
the modes are sensitive to the value of the anisotropy
field, having their relative position governed by the mag-
nitude of Hs. In both figures cited above, the limits of
the bands are given by QL = 0 and QL = n, such that
we have an alternation from one band to another, follow-
ing the sequence 0, ,,0,0,,x,0..., starting from the
upper band. Also, we do not need to explicitly calculate
the value of 8 for the surface modes, since we Jjust need
the condition Re(S) > 0 to ensure physical solutions.

Fig. 2-a and fig. 2-b show the distribution of the mag-
netostatic bandwidths for high generations, which gives
a good insight about their localization. From there we
can infer the forbidden and allowed modes as a funcion
of the generation number N. For large N the allowed
band regions get narrow and narrower, as an indication
of more localized modes. One can see clearly that this
has a Cantor-like behavior, and we observed the same
structure for the other sequences. For example, in Fig.
2-b we show a similar spectra, but now for the TM se-
quence, considering the antiferromagnet MnF;. As we
have observed in other sequences, there is a splitting of
the spectra in two regions, governed by the magnitude of
the applied magnetic field Hy. It can be also noticed that
there exist a self-similarity between the two regions for
real solutions, and for both figures there exist a strong
localization when one goes to higher values of the gen-
eration number (because of the printing limitation, the
regions get so narrow and close together that is difficult
to see this feature). It has been reported3! that there
exists a class of quasiperiodic potentials that do not ex-
hibit localized states (i.e. they can only have continuous
spectra), but in that case the authors have excluded the
golden mean, while in our case it appears naturally for
the FB sequence.

The log-log plot of the band-widths A against the gen-
eration number for the FB sequence is shown in Fig. 3-a.
The labels in each point refer to the index  of generation.
In each figure, the magnitudes of the in-plane wavevector
are represented by different symbols. The crosses refers
to kd4 = 0.25, the triangles to kdq = 0.5, the circles to
kd4 = 1.0 and the squares to k = 2.0. In figure 3-b the
same log-log graph is shown now for the TM chain, and
the scale behavior for the PD sequence is depicted in Fig.

3-c. For the FB sequence, the scaling law is A ~ (Fn)
while for the TM and PD sequences, the band-widt
scale as (2")~%. For the TM sequence, we see a stron,
dependence of § with the 1n-plane wavevector, compat
to the FB sequence, in the sense that the values of § :
higher for the same value of k. Observe that the linear t
havior for all sequences is not well fitted for lower val,
of the generation numbers of the quasiperiodic structui
(2 and 3 for FB, 1 and 2 for TM and PD). The reason |
that is because this linear scaling is a typical property
a fractal system, and low values of the generation nui
ber n do not have yet a mark of quasiperiodicity. F
example, the FB unit cell for n = 2 is AB (the pure pe
odic superlattice unit cell), and for n = 3 is ABA, whi
gives quite a same behavior for the bulk modes as t:
2nd generation does, replacing A — 24. On the oth
hand, when one increases the value of 7, one gets a fa
increase of the number of the branches in all sequenc
and, therefore, it causes a loss of precision for the low
region of the spectra, due to the limiting behavior of p

IV. CONCLUSIONS

In summary, we have obtained the bulk and surfac
solutions for the magnetostatic modes in quasiperiod
structures, where the magnetization is perpendicular 1
the interfaces. Different kinds of quasiperiodic syster
were considered. For the dispersion curves of the P:
(Fig. 1-b) and TM (Fig. 2-b) sequences, the strong fray
mentation of the bulk bands for higher values of the ger
eration number caused a loss of precision for k > 2.
(mainly for the PD sequence), so we considered this valu
as a good upper-limit for the in-plane wavevector. Fc
the antiferromagnetic modes with non-zero applied fiel
the two regions of real solutions show patterns that ar
very similar to each other, and this feature was observe:
to be independent of the sequence and of the genera
tion number. Also, the order of the generation play
an important role in the behavior of the localization ¢
the modes. A systematic study of the physical param
eters was made, and we found that the size of the bull
bands is quite sensitive to the ratio R, although here w.
have obtained solutions even for R > 1.0 (or with struc
tures which have a non-magnetic spacer with a thicknes:
greater than that of the magnetic material)21:28. Ther.
exist other quasiperiodic sequences that can be studiec
as an extension of our work, following the procedure:
described here, such as the Cantor26:31733, the Rudin-
Shapiro?%, and the randomic superlattice?s.

On the experimental side, the use of Brillouin scatter-
ing spectroscopy has proved to be an important tool tc
probe experimentally the theoretical predictions for these
excitations®?. Besides, a knowledge of the spectrum ol
the spin waves in a superlattice allows one to describe its
linear response to an external source, such as an electro-
magnetic wave. The analysis can be done through the
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use of Green function techniques. Possible applications
include spin valves and other multilayered devices.
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(dotted lines) modes for some quasiperiodic structures:(a) the
5th generation of the Fibonacci sequence. The magnetic ma-
terial is Fe, and the physical parameters used here are Hy = 22
kG, M = 1.68 kG and R = 0.5; (b) the 3rd generation of
the period-doubling sequence. Here the magnetic material is
the antiferromagnet MnF2, with physical parameters given by
Hy = 0.15 kG, M = 0.6 kG, Hg = 550 kG, Hs = 7.78 kG
and R = 0.5.
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FIG. 2. The distribution of the bandwidths as a function
of the quasiperiodic generation numbers. (a) Fibonacci se-
quence. The magnetic material used here is the ferromag-
net IuS, with Hy = 13.5 kG, M = 1.0 kG, kd4 = 1.0 and
R = 0.5; (b) Thue-Morse sequence. The magnetic material
is the antiferromagnet MnF2, with the physical parameters
given as in Fig. 1(b).
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APPENDIX A: EXPLICIT FORM OF THE
TRANSFER MATRIX T

The transfer matrix T in equation (14) depends on
the sequence and the generation considered. For the Fi-
bonacci sequence, the T matrix for the n — th generation
is given ireactively by :

Ts042 = T3, 5044 (A1)
where, forn > 1,

Ts, = NJIMNTIM,
Ts, = MaN7'. (A2)

for the Thue-Morse sequence, we have a slightly more
complicated rule for the n — th generation T' matrix:

TS,. = NngB.. TA"NQ (A3)
For n > 1, with:

Tany =TB,Ta, (A4)
T,y = T4, Ts, (A5)
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and
Ty, = MgN? (A6)

In the equation above, we consider (j = A4, = a) or
(=B, E=k).

Finally, for the period-doubling sequence, we have (n >
1)

TSn+2 = TS,.TS..TS,..,.I (A?)
where
Ts, = TsoT5Ts, (AS)
Ts, = Ny ' M, (A9)
Ts, = N7*M N M, (A10)

In all the equations above, the 2x2 matrices
Ne, M, £ = o, k have the general form

Me = [f‘ f‘_] (All)
§fe —€Je

Ne = [é _lg] (A12)

fa=e"% fo=1/f0 (A13)

fe =€ fi=1/f (A14)
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