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RESUMEN

En el presente trabajo se estudian las propiedades magnéticas de peliculas delgadas de magnetita
con base en un modelo Monte Carlo-Ising con dindmica de Metropolis. Se simulan peliculas de
magnetita de base cuadrada LxL y espesor d (medidos en celdas unidad), aplicando condiciones de
frontera periddicas en direccion transversal y condiciones de frontera libres en la direccion d per-
pendicular al plano base. En el modelo consideramos la estructura espinela inversa 3D como el es-
quema de interacciones entre sitios tetraédricos y octaédricos de manera realista. Se estudia el pro-
ceso de relajacion partiendo de dos configuraciones diferentes para varias temperaturas, se calcu-
lan las funciones de relajacion no lineal para la magnetizacion y la energia y los tiempos de relaja-
cion integral en cada caso. Adicionalmente, se estima el exponente critico de la magnetizacion (/)
y se hace una comparacion con el obtenido para la magnetita en bulk.

Palabras Claves: peliculas delgadas, Monte Carlo, Modelo de Ising, dindmica de Metropolis,
simulacion.

ABSTRACT

In the present work, the study of the magnetic properties of magnetite thin films by means of the
Monte Carlo-Ising model is addressed. We simulate LxLxd magnetite thin films (being d the film
thickness and L the transversal linear dimension of the film, both measured in unit cells) with pe-
riodic boundary conditions along transversal directions and free boundary conditions along d-
direction, perpendicular to the base plane. In our model, both the three-dimensional inverse spinel
structure and the interactions scheme involving tetrahedral and octahedral sites have been conside-
red in a realistic way. We study the relaxation process from two different initial configurations and
several temperature values. Non-linear relaxation functions of magnetization and energy, and the
corresponding integral relaxation times are computed. Additionally, we estimate the critical expo-
nent for magnetization (f) which is compared to that obtained for bulk magnetite.

Keywords: Thin films, Monte Carlo, Ising Model, Metropolis dynamics, simulation.

1. Introduccién

Paralelamente al desarrollo de técnicas de crecimiento de materiales en forma de peliculas ha
aumentado el interés en su comportamiento magnético desde el punto de vista tedrico, experi-
mental y tecnoldgico. Muchos trabajos versan sobre propiedades de peliculas tipo Ising [1] y
mas recientemente se ha enfocado la atencion sobre peliculas de 6xidos de hierro como la mag-
hemita y-Fe;O4 [2]. Sin embargo, en lo que conocemos, atin no se han reportado trabajos sobre
simulacion de peliculas delgadas de magnetita. Este 6xido de hierro Fe;O,4 presenta propiedades
interesantes dada su compleja estructura con 56 iones por celda unidad: 8 iones Fe** en sitios
tetraédricos (sitios A), 8 iones Fe** junto con otros 8 iones Fe*" distribuidos en posiciones oc-
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taédricas (sitios B) y 32 oxigenos [3]. Nuestra motivacion es considerar un enfoque Monte Car-
lo para elucidar el comportamiento de las propiedades magnéticas, en particular, alrededor de la
temperatura critica de este complejo 6xido en forma de pelicula delgada.

2. Modelo tedrico y aspectos simulacionales
En nuestro modelo se simula una muestra estequiométrica de magnetita en forma de pelicula de
base cuadrada de LXL celdas unidad y d celdas unidad de espesor con dos superficies libres. Se
implementa la estructura espinela inversa 3D en forma realista considerando el nimero de
coordinacion real de los iones de hierro y su esquema de interacciones. Los iones Fe*'s, Fe*'s, y
Fe®'g se representan por espines tipo Ising conforme a la alta anisotropia magnetocristalina a lo
largo de la direccion [111]. Los oxigenos se consideran no magnéticos y favorecen las interac-
ciones de superintercambio. El Hamiltoniano para el sistema se escribe como:
}[:—Z ‘]ijgigjo-io-j' (1)
<i,j>
Esta suma corre sobre primeros vecinos magnéticos y corresponde al canje entre iones, mediado
por una integral de superintercambio J;;. Los espines o toman valores de +1 y los & representan
la magnitud de los momentos magnéticos de cada tipo de ion, i.e. 5/2 para Fe*" y 2 para Fe*' de
acuerdo a sus configuracion electrénica. Los pares Fe’ a-Fe'"a, Fe**a-Fe', Fe*'s-Fe*'g se con-
sideran interacciones antiferromagnéticas, mientras los acoples del tipo Fe''g-Fe**s, Fe*'g-Fe*'g,
Fe?'s-Fe’'g se dan a través de interaccion ferromagnética. Los valores de las integrales de su-
perintercambio se ajustaron para reproducir la temperatura de Curie T¢ de la magnetita pura y
ya han sido reportados previamente [4]. En la simulacion se emple6 un algoritmo de Metropolis
de inversion simple de espin [5]. Los tamafios de sistema estudiados fueron L=17 y 25 con
d=1,2,3,4,5, para un nimero total de momentos magnéticos N=24xL?xd. Para estudiar el proce-
so de relajacion se calcul6 la funcion de relajacion no-lineal, dada por [5]:

~ (AM) - (A())
P A= (A @

donde los promedios <A(t)> deben calcularse sobre un nimero muy grande de corridas estadis-

ticamente independientes. Aqui calculamos la funcion de relajacion para la magnetizacion, el
cuadrado de la magnetizacion y la energia, tomando dos configuraciones iniciales diferentes
(saturacion y aleatoria) y varios valores de temperatura finales T=130, 460 y 860 K. De aqui se

o0
calcula el tiempo de relajacion integral 7 = I¢(t)dt [5]; y con este se establecen los puntos de
0
corte para realizar los promedios en equilibrio sobre el ensamble canoénico. Para estudiar la
evolucion de la magnetizacion con la temperatura se tomé como punto inicial una configuracion
aleatoria de espines (H=0, T—w), correspondiente a un estado desordenado. Se calculd la mag-
netizacion por sitio magnético m=Xgoi/2& del sistema total (pelicula), las contribuciones sepa-
radas de las subredes A y B, y la contribucién individual de la superficie. Esta wltima definida
como las dos primeras y dos tltimas monocapas del sistema en la direccion d perpendicular al
plano base. Estos corresponden a los planos libres mas externos de la pelicula, donde se da el
rompimiento de simetria por el cambio en el nimero de coordinacion de los iones alli presentes.
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3. Resultados y discusién

La figura 1 muestra el comportamiento de las funciones de relajacion para m, m* y E, donde se
verifica que ¢(t =0)=1y @t - o) — 0. De aqui, la funcion relajacion para el parametro de
orden exhibe un tiempo de relajacion mayor al obtenido para m? y E. Con base en esto se calcu-
16 7 para tamafios de sistema L=17 con espesores d=1,3 y 6 celdas unidad; con valores encon-
trados entre 7=28 y 7=651 pasos de Monte Carlo por espin (mcss). Con esto se definio el punto
de corte en 7000 mcss para el calculo de los promedios en el equilibrio (aprox. 10 veces el ma-
yor 7 calculado). Se tomaron del orden de 8x10° mcss para el calculo de promedios en el equi-
librio.

La dependencia de la
magnetizacion con la
temperatura se observa
en la figura 2. Alli repor-
tamos la magnetizacion
de los sitios A y de los
sitios B de la superficie
calculadas independien-
temente para el caso d=5.
En el inserto se aprecian
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Fig.1. Dependencia temporal de la
funcién de relajacion no-lineal para
m, m* y E.

Fig.2. Magnetizacion por espin para
sitios 4 y B de superficie en fu ncior
de T. Inserto: m(T) par a el sistema
total y contribuciones por subred.

la magnetizacion total y
las contribuciones de
cada subred.

De los valores de magnetizacion se confirma el ordenamiento ferrimagnético de la magnetita a
baja temperatura y la tipica transicion ferrimagnética-paramagnética a una temperatura critica
T, la cual resulta dependiente del espesor de las peliculas como se observa en la figura 5.Para
efectos de comparacion se incluye el valor de T¢ para el sistema en bulk de 15x15x15 celdas
unidad y condiciones de frontera periddicas [4]. Los resultados revelan un crecimiento no lineal
de la temperatura critica al aumentar el espesor de las peliculas. En particular se infiere una
tendencia asintdtica hacia el comportamiento bulk (3D) para cuando el espesor de la pelicula es
mayor a 6 celdas unidad. Para espesores menores, la disminuciéon es marcada y sugiere una
disminucion en la dimensionalidad efectiva como ya ha sido observado en peliculas delgadas
ferromagnéticas [4]. El efecto de las condiciones de frontera libres se hace evidente en aquellas
porciones de la curva de magnetizacion a nivel de la superficie donde el comportamiento es
aproximadamente lineal, alejandose del comportamiento propio de una funciéon de Brillouin.
Por otro lado, la magnetizacion por espin en la superficie presenta valores mas bajos que el
sistema completo debido al rompimiento de simetria y por consiguiente al menor nimero de
coordinacion de sus atomos. En el inserto de la figura 4 se muestra la forma de calculo del ex-
ponente critico #de acuerdo a la relacion [5]:

Ologm

" olog(l-T/T¢e) @
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Los valores de £ se obtuvieron por ajuste lineal en escala doblemente logaritmica en la vecin-
dad 10™*<|1-T/T¢|<10. Con dichos valores, calculados para sistemas con L=25 y d=1,2,3,4.5 se

construyo la figu-
ra 5 que resume la
dependencia de S
con el espesor de
las peliculas. Se
incluye alli el
valor de S repor-
tado para el sis-
tema en bulk con
condiciones  de
frontera periddi-
cas (CFP) con-
firmandose nue-
vamente la ten-
dencia hacia el
bulk al aumentar
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Fig. 5. Dependencia de la temperatura
critica con el espesor de las peliculas.
Inserto: calculo de S para d=4.
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Fig.5. Valores del exponente /8 para

d=1,2, 3,4y 5. Se incluye el valor

reportado para el bulk. La linea es una

ayuda visual para marcar la tendencia.

el nimero de
celdas unidad.

4. Conclusiones

Por medio del método de Monte Carlo se estudio la relajacion y el comportamiento magnético
critico de peliculas delgadas de magnetita Fe;O4 con espesores en el orden de los nanémetros.
Se encontrd una fuerte dependencia tanto de T¢ como del exponente critico £ con el espesor de
las peliculas. Para espesores por encima de 6 celdas unidad, el comportamiento se tiende al del
sistema 3D con condiciones de frontera periddicas (bulk), mientras para peliculas de una celda
unidad de espesor el porcentaje de reduccion de T llega a ser del orden del 28%. Tal reduccion
se atribuye a la progresiva disminucion en la densidad de enlaces magnéticos y al menor ntime-
ro de coordinacion efectivo. En este caso la razon de iones superficie/bulk es mayor y las pro-
piedades magnéticas son dominadas por la superficie.
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