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RESUMO

O nanomagnetismo tem sido extensamente estudado nos tltimos anos, devido prin-
cipalmente as suas diversas possibilidades de aplicacoes. Bastante destaque tem sido
dado as nanoparticulas magnéticas. Nesse contexto, o presente trabalho se propoe a
apresentar e generalizar o primeiro modelo empregado para descrever o magnetismo
de pequenas particulas, que foi desenvolvido por Stoner e Wohlfarth em 1948, co-
nhecido como modelo de Stoner-Wohlfarth. Nele considera-se uma pequena particula
magnética com Unico dominio, anisotropia uniaxial, mantida a T = 0 K e nao inte-
ragente. Neste caso, a energia de troca entre os spins da particula é constante e nao
desempenha qualquer papel na minimizagao da energia. Consequentemente ha uma
competicao entre a energia de anisotropia da particula e o efeito do campo aplicado.
Com este modelo, pode-se estudar o comportamento da magnetizacao de uma tnica
particula, bem como de um arranjo de particulas em fungao do campo aplicado (curva
de histerese). Com isso, é possivel obter informagoes importantes como o campo coer-
civo e a magnetizacao remanente. A generalizacao do modelo envolveu a inclusao do
efeito da temperatura no sistema, através do modelo de relaxacao de Arrenius-Néel
e o célculo do efeito das interagoes magnéticas (dipolar ou troca) entre as particulas,
através do modelo de aproximagao de campo médio. Por fim, usaremos os gréficos
de Henkel para analisar a existéncia da interacao, e as curvas de dM para obtermos
informacoes sobre o tipo e a intensidade delas.
Palavra-chave: Magnetismo, Nanoparticulas, Modelo de Stoner-Wohlfarth, Graficos

de Henkel, Teoria de campo médio.
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Capitulo 1

Introducao

A nanociéncia e a nanotecnologia tém atraido nos ultimos anos bastante interesse
da comunidade cientifica, tanto devido aos desafios relacionados a compreensao de
suas propriedades fisicas e quimicas, quanto as diversas possibilidades de aplicagoes
tecnoldgicas.

Vivemos a era da nanotecnologia, por isso é cada vez mais necessario compreen-
dermos os fendmenos que tém sido descobertos em materiais com tal escala. Os ma-
teriais nanométricos ou nanomateriais, correspondem a filmes finos, nanofios e as na-
noparticulas que possuem respectivamente uma, duas e trés dimensoes nanométricas.
Bastante destaque tem sido dado nas tltimas décadas as nanoparticulas magnéticas
devido principalmente as potenciais aplicagoes tecnoldgicas [1, 2, 3.

Nanoparticulas magnéticas sao utilizadas como componentes ativos dos ferroflui-
dos, na gravacao magnética, nos discos rigidos, em materiais biomédicos, em catalisa-
dores e em imas permanentes. Midias magnéticas feitas a partir dessas nanoparticulas
prometem ter um densidade de armazenamento de dados muito maior do que os discos
rigidos dos computadores mais avancados. A possibilidade de controlar o movimento
de um conjunto de nanoparticulas magnéticas com o fato dos campos magnéticos pene-
trarem os tecidos humanos sem obstaculo permitem que nanoparticulas transportem e
distribuam pacotes, tais como farmacos anticancerigenos para uma area-alvo do corpo

humano, dentre outras aplicacoes [4, 5.



O primeiro estudo sistematico para entender o magnetismo de pequenas particulas,
foi desenvolvido por Stoner e Wohlfarth (SW) em 1948, conhecido como modelo de SW
ou modelo de rotacao coerente, ele é usado para o caso simples em que a anisotropia
¢ uniaxial e de segundo grau. Este modelo é baseado em duas hipéteses: temperatura
zero e nenhuma interagao entre particulas. Dentro deste modelo estatico, o plano
definido pelo eixo facil e o campo magnético aplicado também contém a magnetizacao.
Portanto, o problema ¢é reduzido a um problema 2D. O modelo também pode ser
aplicado para estudar as curvas de magnetizacao de um conjunto de nanoparticulas
com uma distribuigao aleatéria dos eixos de anisotropia [6, 7.

Neste trabalho vamos usar o modelo de SW para estudar o comportamento da
magnetizagao de uma tnica particula em fungao do campo aplicado bem como de um
arranjo de particulas e com isso obter informacoes importantes tais como o campo
coercivo e a magnetizacao remanente. Inicialmente sem levarmos em consideracao
a existéncia de temperatura e interacao, usaremos os graficos de Henkel para esses
sistemas. Posteriormente mostraremos como inserir temperatura no modelo de SW e
com isso estudaremos a dependéncia térmica do campo coercivo tanto de uma tnica
particula quanto de um conjunto de particulas. Além disso, vamos inserir interagoes
entre as particulas usando a teoria de campo médio e mostraremos como o campo
coercivo e a magnetizagao remanente mudam com o parametro adimensional de campo
médio. Por fim, construiremos gréaficos de Henkel e as curvas de d M para analisarmos
a existéncia da interacao, o tipo e sua intensidade usando a teoria de campo médio.
A inclusao destes parametros no modelo de Stoner-Wohlfarth permitem o estudo de
outros efeitos em arranjos de nanoparticulas e sua aplicacdo em sistemas reais.

Este trabalho estd organizado da seguinte forma. No Capitulo 2, introduzimos
os conceitos bésicos sobre magnetismo e nanoparticulas magnéticas. No Capitulo
3, apresentamos o modelo de Stoner-Wohlfarth acrescentando algumas informacoes

ao mesmo. No Capitulo 4, inserimos temperatura e interagdo no modelo de Stoner-



Wohlfarth. Construimos gréaficos de Henkel para analisarmos a existéncia da interacgao,
o tipo e sua intensidade. Por fim, no Capitulo 5 apresentamos os nossos comentarios

finais.



Capitulo 2

Fundamentacao Teorica

2.1 Conceitos basicos de magnetismo

Os fenomenos magnéticos sao amplamente utilizados no desenvolvimento de novas
tecnologias, desde sistemas de geracao e distribuicao de energia a sistemas de conversao
eletromecanica, eletronicos, telecomunicagoes, informéatica até a medicina [8].

Existem trés quantidades importantes para a descricao macroscopica do magne-
tismo na matéria: o campo magnético H , a inducao magnética Bea magnetizagao
M.

Campos magnéticos sao gerados por correntes elétricas. No véacuo, a inducao
magnética é diretamente proporcional ao campo magnético, sendo a constante de pro-

porcionalidade a permeabilidade magnética do véacuo, pg = 47 x 1077 H/m:
B = uoH. (2.1.1)

Microscopicamente, a magnetizacao surge da ordenagao dos momentos magnéticos
atomicos. Ela é definida como a quantidade de momentos magnéticos fr; por unidade
de volume V' do material,

- /I .
M = E —. (2.1.2)
—
(2
Portanto, para que haja magnetizacao é preciso que hajam momentos magnéticos,

e que estes, em média apontem para a mesma diregao [9, 10].



Dentro de um material magnético BeH podem diferir em magnitude e direcao

devido a M, a relagao entre essas trés quantidades é:

B = o (ﬁ + M) . (2.1.3)

2.2 Classificacao dos materiais magnéticos

Os materiais magnéticos podem ser convenientemente classificados em termos de
sua suscetibilidade magnética x,,, que descreve a magnetizacao induzida num material

pela aplicagao de um campo. Essas grandezas estao relacionadas por:

M = xmH. (2.2.4)

A maioria dos materiais exibe pouco magnetismo e mesmo assim, sé na presenca

de um campo aplicado, estes materiais sao classificados como:

e Diamagnético (DM) — Nao possui momento magnético intrinseco, x,, é pequena
e negativa (varia entre —107% a —1073). Ou seja, o momento magnético induzido
pela aplicacao de campo magnético externo é contrario e proporcional ao campo

que o causou;

e Paramagnético (PM) — Possui momento magnético intrinseco nao interagente
entre si. Na auséncia de campo magnético nestes materiais a magnetizagao é

nula, e possui x,, que varia de (107¢ a 1071).

No entanto, alguns materiais apresentam estados magnéticos ordenados mesmo
sem a aplicacao de nenhum campo, abaixo de uma temperatura critica, alguns destes

sao classificados como:

e Ferromagnético (FM) — Apresenta uma alta magnetizagao espontanea, que esté
relacionada ao fato destes possuirem momentos magnéticos intrinsecos altamente

interagentes que se alinham paralelamente entre si;



e Superpamagnético (SPM) — Para particulas muito pequenas a barreira de ener-
gia (AEg = KV') é comparavel a energia térmica KpT a magnetizacao é facil-
mente invertida por flutuacoes térmicas, onde Kpg é a constante de Boltzmann.
Para (KgT >> KV) (altas temperaturas ou pequenos volumes), o sistema ira
comportar-se como um PM, embora os momentos nao sejam os atomicos, mas,
grandes grupos de momentos dentro da particula. Esse sistema ¢ chamado de

superparamagnético [11, 8.

A figura 2.1 mostra as respostas magnéticas associadas com algumas classes de

materiais magnéticos:

M M
@ DM © pMm
(x1000) (x100)
H H
© M (@)
FM |/ SPM
e MONODOMINIO
H H

MULTIDOMINIO

Figura 2.1: Curvas de M-H para materiais: (a) diamagnético (DM), (b) paramagnético
(PM), (c) particulas ferromagnéticas (FM) (multidominios e tinico dominio) ou (d)
superparamagnética (SPM) (adaptado de [11]).

Os materiais FM frequentemente apresentam histerese, que é um processo de irre-
versibilidade na magnetizacao, relacionada geralmente com impurezas que aprisionam
as paredes de dominio magnético, ou ainda, com defeitos intrinsecos tais como a aniso-
tropia magnética da rede cristalina. Essa irreversibilidade d& origem a curvas abertas

chamadas ciclos de histerese, com a magnetizacao se aproximando de um valor de sa-



turagao para valores altos do campo. O conceito de histerese esta ligado a sistemas nao
lineares onde o comportamento depende tanto do estado atual quanto de sua histéria
[12].

Os ciclos de histerese também dependem do tamanho das particulas. Em particulas
grandes (da ordem de ym ou mais) existe um estado de multidominios e o ciclo de his-
terese é estreito, enquanto que, em particulas menores ha um estado de tinico dominio
e o ciclo de histerese ¢ largo. Para tamanhos ainda menores (da ordem de dezenas de
nm ou menos) podemos ter o superparamagnetismo (SPM) figura 2.1 (d) [11].

A figura 2.2 mostra alguns pontos importantes de um ciclo de histerese para um

material FM.

Figura 2.2: Ciclo de histerese tipico de um material FM e alguns pontos importan-
tes como: o campo coercivo H,. e magnetizagao remanente M, e a magnetizacao de
saturacao M, (adaptado de [13]).

As principais caracteristicas do ciclo de histerese sao:

e O campo coercivo (H,.) é o valor do campo para o qual a magnetizacao se anula;

e A magnetizacao de saturagao (M;) é atingida quando todos os momentos magnéticos

estao alinhados ao longo da direcao do campo, resultando no maior valor que a

magnetizagao pode assumir;

e A magnetizacao remanente (M,) é o valor residual da magnetizacao quando o



campo ¢ reduzido para zero [13].

2.3 Interacgoes entre particulas magnéticas

Existem diferentes tipos de interacoes entre particulas magnéticas, dependendo da

distancia, as principais interagdes sao: a dipolar e a de troca (exchange).

2.3.1 Interacao dipolar

A energia de dois momento magnéticos ji; e 1 separados por uma distancia 7 é
dada por,
Bap = 12 i - (5) @1 57| (23.5)
Essa interagao ¢ de longo alcance, anisotrépica, depende da separagao e do grau
de alinhamento mutuo entre os momentos magnéticos [14, 15, 16].
A energia dessa interacao pode ser facilmente estimada assumindo que p; = p; =
lug er = 1A, fazendo essa aproximacio chegamos a uma energia de aproximadamente
0.1 meV. A temperatura correspondente a essa energia (£ = KgT') é muito inferior a

1 K. Portanto, sua intensidade é muito fraca para explicar as altas temperaturas de

ordenamento de muitos materiais magnéticos (algumas em torno de 1000 K) [17].

2.3.2 Interacao de troca

A interacao de troca foi primeiro tratada por Heisenberg em 1928, para interpretar
a origem dos campos moleculares extremamente grandes que atuam nos materiais
ferromagnéticos e é a maior interacdo magnética [18, 19].

Ela é responsavel pelos spins estarem alinhados paralelamente nos materiais FM

ou antiparalelo nos AF. A energia dessa interacao é dada por:
Eep = —2J85; - S;. (2.3.6)

onde J é a integral de troca.



No caso dos materiais FM J > 0, a energia de troca é minima quando todos os

spins estao paralelos. No caso dos materiais AF, J < 0 [20].

2.4 Anisotropia magnética

E fato experimental que alguns monocristais de materiais FM possuem um ou varios
eixos chamados de eixos faceis, ao longo do qual a magnetizacao prefere alinhar-se, e o
eixo dificil ou duro. Para que haja uma mudanca da magnetizagao para uma diregao
diferente do eixo facil, serd necessario a aplicacao de um campo magnético externo
[18, 19].

A figura 2.3 mostra diferentes comportamentos da magnetizacao em funcao do
campo quando este é aplicado em diferentes diregoes cristalograficas:

& oo 1

0.4

Figura 2.3: Magnetizacao para diferentes direcoes cristalograficas de um unico cristal
de ferro, niquel e cobalto (adaptado de [20]).

O termo anisotropia magnética é usado para descrever a dependéncia interna da
energia na direcao da magnetizacao espontanea. Basicamente, as duas principais fontes
de anisotropia magnética sao: a interacao dipolar magnética e a interagao spin-orbita

22].

2.4.1 Anisotropia magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina ou cristalina é o tipo mais importante de aniso-
tropia. Sua origem fisica estd na interacao entre os orbitais eletronicos e o spin do

elétron, denominada interacao spin-érbita.
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A interacao spin-Orbita cria o magnetismo orbital e acopla o sistema de spin com
a rede cristalina. Os elétrons dos orbitais estao ligados a estrutura cristalogréfica,
devido a sua interacao com os spins faz com que estes prefiram alinhar-se a eixos
cristalograficos bem definidos. Ou seja, existem diregoes no espago em um material
magnético que é mais facil para magnetizar que em outras, essas dire¢oes sao chamadas
de eixos faceis. Isto resulta em uma energia total que depende da orientacao relativa
da magnetizacao aos eixos cristalinos. A forma mais simples de anisotropia cristalina
¢ a uniaxial [23, 19].

Para sistemas com simetria uniaxial, a energia cristalina uniaxial F,. de acordo com

[24], pode ser escrita de forma aproximada como:
E.(0) = KV sin® () + K,V sin* (0) + ... (2.4.7)

onde 6 é o angulo entre a magnetizacao e o eixo facil.

Normalmente, no caso de particulas de materiais FM com tnico dominio e ani-
sotropia uniaxial, a maioria dos calculos sao realizados desprezando K e os outros
coeficientes de ordem superior, uma vez que estes sao despreziveis comparado com K.

Assim, a energia cristalina uniaxial pode ser escrita como,
E,(0) = KV sin® (0). (2.4.8)

onde K é a constante de anisotropia uniaxial de segunda ordem [7]. Esta expressao
descreve dois minimos locais de energia (6 = 0 e 7) separados por uma barreira de

energia AE = KV (0 = 7/2).

2.4.2 Anisotropia de forma

Este tipo de anisotropia é encontrada em elipsoides, filmes finos e cilindros lon-
gos, entre outros. Entre as fontes mais importantes da anisotropia de forma esta a
interacao dipolar magnética que é uma interacao de longo alcance, que detecta os

limites exteriores da amostra [25, 11].
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Considerando uma amostra sem nenhuma orientagao preferencial e, consequente-
mente, sem anisotropia cristalina, se ela possui forma esférica, um campo aplicado
constante ird magnetiza-la da mesma forma em qualquer direcao. Mas, se ela possuir
a forma de um esferoide prolato (ver figura 2.4), serd mais facil magnetiza-lo ao longo

do eixo maior do que ao longo do menor.

Figura 2.4: Esferoide prolato (adaptado de [21]).

Isto surge devido ao campo de desmagnetizagao, que ¢ menor na dire¢ao do eixo
longo, porque os polos induzidas na superficie da amostra estao mais afastados [21, 14].

De acordo com [26], a energia potencial magnetostética pode ser escrita como:
E=—ji-B, (2.4.9)

onde B inclui o campo externo H, (ou By = ,uoﬁo) e o campo de desmagnetizagao H,
do corpo que é proporcional a magnetizacao que ele cria.

O campo total interno dentro de um material magnetizado é,
H=Hy+ H,. (2.4.10)

Sendo,

fi=VM, (2.4.11)

e usando as equagoes (2.4.10) e (2.4.11) podemos escrever a equagao (2.4.9) como:

— — 1 — —
E =~V M- Hy— 5V M - H, (2.4.12)
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Esses dois termos geralmente sao separados e recebem nomes diferentes. O primeiro

termo é denominado de energia Zeeman ou do campo magnético,
O segundo termo é denominado de energia magnetostatica ou desmagnetizante,
1 . o
E; = —§M0VM - Hy, (2.4.14)

O fator 1/2 decorre do fato que esta energia estd relacionada a uma interacao
dipolar, e nesta interagao, cada dipolo interage com o dipolo anterior e também com

o posterior, assim, ela é contada duas vezes e H, é dado por,
H;=—-NM. (2.4.15)

onde N ¢ o tensor de desmagnetizacao.
A figura 2.4 mostra os polos de superficie, o campo de desmagnetizagao para um

esferoide com a magnetizacao M, fazendo um angulo 6, em relacao ao eixo z.

Figura 2.5: Esferoide com polos de superficie (adaptado de [26]).

Podemos escrever a magnetizagao Ms, para esse caso como:
M, = M, sin(h)& + M, cos(6)2. (2.4.16)

Cada componente da magnetizagao estd ao longo de um eixo e possui um campo

de desmagnetizagao antiparalelo associado [26]. Portanto, podemos escrever:

Hy = —N,M,sin(8)& — N, M, cos(6)z, (2.4.17)
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substituindo as equacoes (2.4.16) e (2.4.17) em (2.4.14) podemos escrever,
1
Ey = §MOVMS2 (N, sin® 6 + N, cos 0) . (2.4.18)

Tanto a energia magnetostdtica para um esferoide, dada pela equagao (2.4.18),
quanto a energia de anisotropia uniaxial dada pela equagao (2.4.8), podem ser unidas

até primeira ordem como:
1
E;= §,LL0VM§ (N, — N.)sin 6, (2.4.19)

onde o termo constante da energia foi omitido (redefinido como zero da energia).

A equagao (2.4.19) pode ser escrita como,
E; = AFEsin®0), (2.4.20)

onde AFE é a barreira de energia efetiva da anisotropia e K = %MOMSQ (N, —N,) a
constante de anisotropia uniaxial. Dizemos que a anisotropia é uniaxial para um

esferoide, quando o eixo de facil magnetizagao estd paralelo ao eixo maior [14, 26].

2.5 Dominios magnéticos

Em 1907 P. Weiss propos que os materiais ferromagnéticos sao divididos em pe-
quenas regioes uniformemente magnetizadas que apresentam uma orientagao paralela
de todos os momentos magnéticos chamadas de dominios magnéticos. Dentro de cada
dominio a magnetizacao local atinge o valor de saturagao, mas, nem sempre as direcoes
da magnetizacao de dominios magnéticos diferentes sao paralelas. Entre dois dominios

adjacentes existe uma fronteira chamada de parede de dominio [17, 23].

2.5.1 Parede de dominio

As paredes de dominio podem ser classificadas de acordo com o angulo entre a

magnetizagao de cada dominio.
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Uma parede de dominio 180° separa dominios com magnetizagoes opostas figura

2.6 (a), a parede 90° separa dominios com magnetizagoes perpendiculares, conforme

mostra a figura 2.6 (b) [20].

(a)

Figura 2.6: Parede de dominio 180° (a) e 90° (b) [20].

O tipo mais comum de parede 180° é a parede de Bloch na qual a magnetizagao
rotaciona em planos paralelo ao plano da parede figura 2.7 (a). Outra configuracao
possivel é a parede de Néel na qual a rotagao da magnetizacao ocorre em um plano que

é perpendicular ao plano da parede de dominio como mostra a figura 2.7 (b) [23, 27].

Im
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Figura 2.7: Uma parede 180° de Bloch (a) e de Néel (b) [27].

2.5.2 Estruturas de dominios simples e suas energias

Podemos compreender a origem dos dominios considerando a figura 2.8:
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Figura 2.8: A formagcao de dominios em um cristal [28].
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Em (a) temos um unico cristal largo de um material com anisotropia uniaxial e
um unico dominio, magnetizado espontaneamente paralelo ao eixo facil. Nesse estado,
ha uma alta densidade de polos na superficie e um alto valor de energia magnética
associado tanto com o campo interno quanto com o externo obtidos a partir desses
polos.

Em (b), a energia magnética ¢é reduzida a aproximadamente a metade do valor
inicial, dividindo o cristal em dois dominios magnetizados em dire¢oes opostas. Isso
ocorre porque os polos norte e sul ficam mais proximos um do outro, diminuindo assim
a extensao espacial do campo e seus fatores de desmagnetizagao [26].

Em (c), com N dominios, a magnetizagao é reduzida a aproximadamente 1/N da
energia magnética de (a), por causa da redugdo do campo externo da amostra.

Em (d) e (e) a energia magnética é nula. A componentente da magnetizagao
normal a parede é continua e, portanto, nao existe nenhum campo magnético externo
associado a magnetizacao.

A formacao de dominios é sempre o resultado da possibilidade de reduzir a ener-
gia de um sistema, passando de uma configuracao uniforme, com uma alta energia
magnética, para uma configuracao de dominio com uma energia magnética menor.
Mas esta divisao em dominios cada vez menores nao pode manter-se indefinidamente,
porque cada parede formada no cristal tem uma certa largura e energia. Eventual-

mente um tamanho de dominio de equilibrio deve ser alcangado [21, 28].

2.5.3 Largura da parede de dominio

As duas energias mais importantes que afetam a largura da parede de dominio sao
a energia de troca e a energia de anisotropia magnetocristalina [23].
Em um material ferromagnético ha um custo de energia para girar spins vizinhos.

A energia de troca entre dois spins é dada por:

Eep = —2JS5 - Sy = —2.J.5% cos(6). (2.5.21)
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Se 6 = 0 sua energia é,
E., = —2J5° (2.5.22)

O custo de energia para ter § # 0 é de aproximadamente,
E., = JS5%0% (2.5.23)

onde usamos cos() =1 — 6%/2 para 6 << 1.
Em uma parede de Bloch, spins giram sobre N sitios por um angulo = (ver figura

2.7 (a)). Assim o custo de energia de uma linha de spins é igual a N contribuicoes de

JS?0* onde 0 = w/N, ou seja,

J S22

Eex -
N

(2.5.24)

Numa parede de Bloch temos planos de spins e por isso estamos interessados na
energia por unidade de area da parede EEZW
exr )
2
EDV = JS*—. (2.5.25)
Na
onde a é o espacamento da rede. Essa energia tende para zero quando N — oo, ou
seja, quanto mais grossa a parede menor o aumento de energia, consequentemente, a
parede de dominio tende para um comprimento infinito. A outra energia que contribui

para a formagao da parede é a energia de anisotropia magnetocristalina [17].

A densidade de energia magnetocristalina uniaxial é dada por,
E, = K sin*(0), (2.5.26)

tomando K > 0 os spins preferem alinhar-se ao londo de 6 = 0 ou § = 7. Somando
a contribuicao de cada um dos N spins e substituindo a soma por uma integral, a
energia sera:

1

N
: N [T
E, =) Ksin’(6;) ~ ?/O K sin?(0)df = SNK, (2.5.27)
=1

a contribuigao da energia por unidade de drea da parede (EPY) pode entao ser escrita
como:

1
EBY = FANE. (2.5.28)
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que tende a comprimir a parede e tornd-la menor [17].

A energia total da parede de Bloch é dada por:

EBY = JSﬂ—Ql + Lank (2.5.29)
a?N 2 ’

encontramos a configuragao de equilibrio utilizando dEBW /dN = 0,

dEBY 1 2 q
= —aK — JS*T — (2.5.30)

O0==N "3 2 N2’

o que leva a um valor de N dado por,

2J
N = - 2.5.31
S 7 (2.5.31)

de modo que a largura da parede de Bloch é,

2J
= Na = — 2.5.32
J a WS\/KG (2.5.32)

Em termos do parametro A a largura da parede de dominio 0 pode ser escrita

COINO:
A
0= — 2.5.
gy e (2.5.33)
com,
2 2
A= b;S . (2.5.34)

2.5.4 Particulas com unico dominio

Uma particula terd inico dominio (monodominio) quando ela for menor do que
a largura da parede de dominio, o que impossibilita a divisao da particula em dois
dominios. Uma outra forma de saber se as particulas possuem um ou mais dominios
se da através da analise da energia da parede.

A medida que as dimensoes de um material FM sao reduzidas, a energia para a
formacao da parede torna-se grande em comparagao com a energia magnetostatica. As
condicoes para a formacao de dominios e, portanto, de paredes de dominio, tornam-se

progressivamente menos favoraveis até que um tamanho critico é atingido, abaixo do
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qual a subdivisao em dominios nao é mais energeticamente favoravel, entao a amostra
torna-se unico dominio [29, 30].

Uma particula de um material FM devera consistir de um tinico dominio magnético
abaixo de um tamanho critico. As primeiras estimativas dos tamanhos criticos dessas
particulas foram feitas por Kittel [29]. Um raio de aproximadamente 10—1000 nm foi
estimado para uma amostra esférica de um material FM comum.

De acordo com a referéncia [14] o raio critico r., abaixo do qual uma particula

possui tnico dominio é dado por,

VAK

c ~ 9 ?
' po M7

(2.5.35)

onde A e K sao respectivamente as constantes de troca e de anisotropia uniaxial. A

tabela 1 mostra o raio critico para alguns materiais magnéticos.

Tabela 1: Raio critico para particulas terem tinico dominio [14].

Material Raio critico (nm)

Fe 15
F6304 30
Co 35
N1 55
SmCos 750

Dependendo do tamanho, as particulas apresentam diferentes comportamentos
magnéticos. Em particular, apresentam diferentes mecanismos para a reversao da
direcao da magnetizacao sob efeito de um campo magnético externo.

Nas particulas com monodominios, o campo externo faz a magnetizagao girar, e
esta rotacao para ocorrer precisa vencer a anisotropia magnética.

Para as particulas magnéticas com varios dominios ou multidominios, a reversao
da magnetizacao se da preferencialmente por nucleacao e deslocamento das paredes de
dominios, como nas amostras volumosas [3].

Existem na literatura alguns modelos que estudam os processos de magnetizacao em

sistemas de particulas, os quais podem ser divididos de maneira nao muito rigorosa em
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modelos fisicos e matematicos. Entre os modelos fisicos o mais elementar é conhecido
como modelo de Stoner-Wohlfarth (SW) [35]. A atratividade do modelo SW pode ser
atribuida ao seu forte apelo a intuicao fisica.

O outro modelo bem conhecido foi proposto por Néel em 1949 e desenvolvido
por Brown em 1963 []. Nele a qualquer temperatura finita, o momento magnético
da particula pode superar a barreira de energia da anisotropia por ativacao térmica

14, 33].
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Capitulo 3

O modelo de Stoner-Wohlfarth

O modelo de Stoner-Wohlfarth (também chamado de modelo de rotagao coerente),
desenvolvido pelos fisicos tedricos Edmund Clifton Stoner e Peter Erich Wohlfarth no
final dos anos 40, descreve a reversao da magnetizacao de uma nanoparticula com
unico dominio. Nele considera-se uma particula de um material magnético ideal que

chamaremos de particula de Stoner-Wohlfarth [31].

3.1 A particula de Stoner-Wohlfarth

Uma particula de SW apresenta as seguintes caracteristicas:

e Possui inico dominio magnético;

Tem a forma de um elipsoide;

O eixo facil da particula coincide com o eixo de anisotropia;

Apresenta anisotropia de forma;

Possui rotacao coerente da magnetizagao;

A magnetizacao apresenta um valor de saturacao constante em moédulo, mas,

que pode mudar sua orientacao dependendo do campo magnético aplicado;
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As diregoes da magnetizacao se mantém no plano definido pela dire¢ao do campo

aplicado e do eixo facil;

Nenhum elemento exterior impede a rotacao;

A particula gira para a direcao em que sua energia é minima;

A particula nao é influenciada pelas interacoes de troca e dipolar;
e Nao leva em conta a temperatura (T= 0 K);

No modelo de SW, os calculos foram feitos para particulas elipsoidais, porque a
forma de um elipsoide inclui outras formas de particulas de interesse fisico, tais como:
esferoide, esferas e discos. Além disso, o problema é tratado em termos da anisotropia
de forma, uma vez que, a maioria das outras formas pode ser incluida [14, 32, 33, 35, 36|

Seus calculos exerceram uma importante influéncia na teoria dos materiais magnéticos

permanentes como os imas, porque alguns destes materiais consistem de tinicos dominios.

3.2 A energia de uma particula de SW

O sistema de coordenadas do modelo de SW é mostrado na figura 3.1. Neste caso,

Figura 3.1: Sistema de coordenadas para uma particula elipsoidal com o eixo de aniso-
tropia formando um angulo # e a magnetizacao formando um angulo ¢ com a diregao
de campo aplicado (adaptado de [35]).

a energia de troca entre os spins da particula é constante e nao desempenha qualquer
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papel na minimizacao da energia. H& uma competicao apenas entre a energia de
anisotropia e o efeito do campo aplicado. A energia de uma particula isolada com
unico dominio e volume V' é, portanto, a soma dos termos da energia de anisotropia e

Zeeman:

E = KVsen*(¢p — 0) — M HV cos(¢) (3.2.1)

onde definimos 6 como o angulo que o campo magnético aplicado H faz com o eixo
facil e ¢ o angulo entre o momento magnético que tem médulo p = M,V e o eixo facil
(37, 7, 31].

E conveniente expressar os parametros de forma adimensional, dividindo a equagao

(3.2.1) por 2KV, obtemos a energia reduzida 7, que pode ser expressa como:
n=——=—-cos(2(¢p — ) — hcos(¢) (3.2.2)

onde h = H/Hy = M;H/2K é o campo reduzido e Hy = 2K/M; é o campo de
anisotropia [13].
A orientacao de equilibrio da magnetizacao para um dado campo sera tal que 7

seja minima em relacao a ¢ [33], que pode ser encontrada a partir de:

on

— .2-

0¢ 0 (3:2:3)
e

0%n

— > 0. 2.

952 = 0 (3.2.4)

3.3 O campo critico

Neste modelo outra grandeza importante é o campo em que as particulas sofrem
saltos irreversiveis na direcao da magnetizacao ao mudar o campo aplicado, essa gran-
deza é chamada de campo critico. Uma mudanca irreversivel na magnetizacao esta
associada com o vetor magnetizacao da particula em movimento entre um minimo e o

outro [2, 38].
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Para um determinado valor de #, o valor critico de h que denotaremos por h.,;,
pode ser calculado a partir das condigoes para um ponto de minimo na curva da energia
reduzida usando as equagoes (3.2.3) e (3.2.4) [2, 35].

O campo critico h.; € dado por:

(1 —w?+w)z
hcri = (1 T w2> s (335)
com,
w = tg3(f).

Para maiores detalhes dos cédlculos ver apéndice A.
Como visto na equagao (3.3.5), o campo critico depende apenas do angulo entre o

eixo facil e a diregdo do campo aplicado e seu menor valor é 0.5 (ver figura 3.2).

1,0 -

0,9 -

0.8 -

0,7 -

0,6 -

0,5 5

Figura 3.2: A variacao do h,,.; com 6.

A figura 3.3 mostra a energia reduzida para 6 = 30° e para alguns valores particu-
lares de h, nesse caso hg.; ~ 0.52.
Para valores do modulo do campo reduzido abaixo do campo critico, existem dois

minimos de energia, enquanto que, para valores acima do campo critico temos apenas
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Figura 3.3: Campo critico para 6 = 30°.

um minimo. A medida que aumentamos o campo na direcao positiva, o segundo
minimo vai desaparecendo. Por outro lado, a medida que aumentamos na direcao
negativa, o primeiro minimo é quem deixa de existir, como mostra a figura 3.3.

O desaparecimento do primeiro (ou segundo) minimo com a aplicagdo do campo
esta associado com o salto irreversivel da magnetizacao da particula. Mais adiante,
usaremos esta propriedade da particula de SW para calcular as remanéncias da mag-
netizacao My e a da desmagnetizagao Mp e construir os graficos de Henkel para um

arranjo de particulas magnéticas.

3.4 A magnetizacao no modelo de Stoner-Wohlfarth

Um célculo de grande interesse nesse modelo é o da componente da magnetizacao
na direcao do campo (curvas de histerese) para uma tunica e para um conjunto de
particulas nao interagentes, uma vez que, essas curvas nos permite obter informagoes

importantes como o campo coercivo e a magnetizacao remanente.
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3.4.1 A magnetizacao de uma unica particula

No caso de uma tnica particula, a componente da magnetizacao de saturacao na
direcao do campo aplicado, que denotaremos por M, de acordo com a figura 3.1, sera
dada por,

M = Mscos(dmin), (3.4.6)

onde ¢ € obtido a partir da minimizagao da energia equagao (3.2.2). Devemos
lembrar que, se h < h.,;, havera dois minimos, e a magnetizacao da particula dependera
da sua histéria magnética, ou seja, da direcao da magnetizacao antes da aplicacao do
campo h.

Definimos a magnetizacao reduzida m como,

M
M coS(Gmin,)- (3.4.7)

m

3.4.2 Ciclo de histerese para uma tunica particula

Da figura 3.3, percebemos que podemos ter um ou dois valores minimos para 7. O
primeiro ¢ para o qual a energia reduzida é minima, que denotaremos de ¢, é quem
determina a direcao estavel da magnetizagao de uma unica particula no modelo de

SW.

Com isso, a equagao (3.4.7) pode ser reescrita como:

m(h,8) = cos(¢y). (3.4.8)

Portanto, dado (h,#), encontra-se ¢; para o qual 7 é minima e consequentemente
a magnetizacao reduzida, fazendo isso para alguns valores de # = 0°,10°,45°,80°, 90°
fixos e para —1.2 < h < 1.2, Stoner-Wohlfarth obtiveram a figura 3.4:

Reproduzimos essas curvas de histerese bem como algumas outras que nao foram
inseridas no modelo de SW, a figura 3.5 mostra algumas delas.

A figura 3.5 nos mostra que, a medida que reduzimos o campo na direcao negativa,

exite um valor dele para o qual a magnetizacao da um salto. Isso ocorre para valores
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Figura 3.4: Curvas de histerese para um esferoide prolato para alguns angulos entre o
eixo facil e a direcao do campo aplicado obtida por SW (adaptado de [35]).
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Figura 3.5: Curvas de histerese para uma particula com a forma de um esferoide
prolato com diferentes orientacoes 6.
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do médulo do campo maiores que o valor do campo critico, pois o primeiro minimo
desaparece e a magnetizagao salta para o segundo minimo (ver figura 3.2).
Com isso podemos obter h. e m, em funcao de § como pode ser observado na figura

3.6.

1.1
1‘0 | +mr

09 | i
08
07 |
06 |
05
04 |
03 |
02 |
01 L
0,0 |

_0‘ 1 L | L 1 L Il i | I | L | I Il L | L 1 L | 1
-10 0 10 20 30 40 50 &0 70 80 90 100

6(°)

Figura 3.6: Os campos hei, h. € a m, em funcao de 6.

Na figura 3.6, observamos que as mudancas dos campos coercivos com 6 possui
uma relagao direta com os campos criticos. Para 6 pequenos (entre 0° e 45°) os valores
dos campos coercivos coincidem com os dos campos criticos (ver figura 3.2).

Para 6 grandes (acima de 45°) observamos grandes mudancas dos campos critico e

também dos campos coercivos, mas, eles nao coincidem.
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3.4.3 A magnetizacao de um arranjo de particulas com ori-

entacao aleatodria

O valor médio de uma variavel aleatoria continua x que denotaremos por  é dado
por,
T = % = /[Ef([E)d(E, (3.4.9)
onde f(z) ¢é a densidade de probabilidade [39].
Se tivermos um conjunto de particulas semelhantes na forma de elipsoides, com os
eixos faceis orientados aleatoriamente para uma direcao positiva do campo e para um

h particular, de acordo com [35], a magnetizacao média serd dada por:

o3(d) = fOW/Q 2mcos(¢)sen(6)dl (3.4.10)
foﬁ/Q 2msen(0)do a
ou melhor,
w/2
cos(¢@) :/ cos(¢)sen(0)do. (3.4.11)
0

A integragao de 0 a /2 é escolhida devido & simetria uniaxial do campo de desmag-
netizacao da particula. Além disso, a orientacao ao acaso das particulas é represen-
tada na integral pela fungao de distribuicao f(6) = sen(0), ou seja, existem sen(6)dd

particulas com uma orientacao entre 6 e 8 4+ df no arranjo.

3.4.4 Ciclo de histerese para um arranjo de particulas

A integral da equagao (3.4.11) pode ser reescrita numericamente como:

0;=m/2

cos(p) = Z cos (¢;) sen (0;) A (3.4.12)

0;=0

onde Af = 0,1 — 0; é o passo de varredura em 6.
Agora para um dado valor de h existem particulas com varias orientagoes possiveis
entre 0 e /2 e a contribuigao de todas elas deve ser considerada. Resolvendo nume-

ricamente a equagao (3.4.12) para uma série de valores de h entre 1 e -1, obtivemos
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a curva de histerese mostrada na figura 3.7. A curva inicial é a média das partes
crescente e decrescente.

10

05

cos(¢) 0,0

-1,0 05 0,0 05 1,0

Figura 3.7: Curva de histerese para um arranjo de particulas prolato esferoidal, mo-
nodominios, orientadas ao acaso, e que invertem a magnetizacao por rotacao coerente.
A magnetizacao do arranjo é representada por cos(¢), e h é o campo reduzido.

A figura 3.7 nos mostra que no estado desmagnetizado, os momentos magnéticos
do arranjo de particulas apontam aleatoriamente em todas as diregoes, por isso que
nesse estado a magnetizacao total é nula.

A curva inicial representa a evolucao das particulas quando partimos do estado
desmagnetizado, ou seja, na primeira vez em que elas foram submetidas ao campo
magnético externo. Se as particulas forem colocadas em uma regiao em que existe
um campo magnético A a medida que a intensidade do campo magnético aumenta, os
momentos magnéticos tendem a seguir a orientagao do campo externo o que produz a
magnetizacao do material, que cresce até certo limite, conhecido como magnetizacao
de saturacao. Este é um processo que exige gastos de energia ao usar o campo externo

h para orientar os momentos magnéticos das particulas.
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Se o campo for retirado, as particulas nao retornam imediatamente a condigao
inicial, na qual a magnetizacao é nula. Quando o campo externo é nulo, elas ainda exibe
uma magnetizacao, denominada magnetizacao remanente. Ou seja, no retorno rumo
a magnetizagao nula, as particulas nao devolvem imediatamente toda a energia que
gastamos no processo inicial. Parte dessa energia fica temporariamente armazenada e
serda devolvida apés um breve intervalo.

Para levar as particulas ao estado de magnetizagao nula, é necessario inverter
o campo externo e aumentar sua intensidade até um valor conhecido como campo
coercivo ou coercividade. A magnetizacao atinge o valor nulo quando o campo externo
atinge esse valor [40].

Se continuarmos aumentando a intensidade do campo na diregao negativa os mo-
mentos magnéticos irao se orientar na dire¢ao do campo até atingirem a saturacao na
direcao oposta. Reduzindo o campo externo negativo para zero a magnetizacao nao
retorna para o valor nulo, mas, para uma magnetizacao remanente negativa. Se con-
tinuarmos aumentarmos o campo na direcao positiva a magnetizagao vai diminuindo
até voltar a ser nula e se continuarmos aumentando o campo finalmente ela atingira a
saturacao novamente.

Além de Stoner e Wohlfarth, Rhodes também calculou a curva de histerese de um
conjunto de particulas nao interagentes, cujos eixos faceis sao orientado aleatoriamente
no espaco ele também observou que o ciclo de histerese para esse caso ¢ caracterizado

por apresentar uma remanéncia reduzida m, = 0.5 e um campo coercivo h. = 0.48

14].
3.5 Graficos de Henkel de particulas ferromagnéticas

com unico dominio

Entre as técnicas experimentais para a determinacgao das propriedades magnéticas

de sistemas compostos por particulas magnéticas, o uso das curvas de remanéncia esta
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se tornando um dos mais preferidos. A principal razao é que o ciclo de histerese é
consequéncia dos processos reversiveis e irreversiveis, enquanto a remanéncia ¢ uma
consequéncia natural da irreversibilidade no processo de magnetizacao.

O uso dos graficos de Henkel tem sido uma ferramenta muito 1til para analisar o
tipo e a intensidade da interagao entre sistemas de particulas magnéticas e é ampla-
mente utilizado na literatura.

E comumente aceito que sistemas nao interagentes apresentam em geral graficos de
Henkel lineares, enquanto os sistemas que interagem apresentam graficos curvos. Nos
graficos de Henkel as duas principais curvas de remanéncias que devem ser medidas

sdo: a remanéncia da magnetizacdo e a remanéncia da desmagnetizagao [41, 42].

3.5.1 A remanéncia da magnetizacao

Para medirmos a remanéncia da magnetizacao, o ponto de partida é uma amostra
totalmente desmagnetizada depois de resfria-la até a temperatura de interesse em um
campo magnético zero. Quando a temperatura é atingida, um pequeno campo externo
h é aplicado e depois de certo tempo é desligado e a remanéncia da magnetizacao Mg(h)
é medida. O processo é repetido, aumentando o campo h até que a amostra atinja a

saturagao e a remanéncia da magnetizacao atinja o valor de saturagao, Mpg(c0).

3.5.2 A remanéncia da desmagnetizacao

A remanéncia da desmagnetizacdo é semelhante a Mg(h), mas, inicialmente a
amostra estd em um estado saturado a uma temperatura fixa, e um pequeno campo
externo h é aplicado na dire¢ao oposta. Depois de algum tempo, o campo é desligado
e a remanéncia da desmagnetizagdo Mp(h) é medida. Isso é repetido, aumentando o
campo h, até atingir a saturagdo na diregao oposta [41].

A figura 3.8 ilustra como essas quantidades devem ser medidas.
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Figura 3.8: Explicagdo de como medir a remanéncia da magnetizacdo Mg(h) e a
remanéncia da desmagnetizagdo Mp(h) (Adaptado de [42]).
3.5.3 Relacoes entre as curvas de remanéncia para sistemas

de particulas uniaxiais nao interagentes

No modelo SW nao ¢é dificil obter a relagao entre as diferentes medigoes de re-
manéncia. Comecando com um sistema de particulas alinhadas com os seus eixos

faceis formando um angulo arbitrario # com o campo aplicado é imediatamente visto

que [41]:
o Se h < hep:
Mpg,(h) =0, (3.5.13)
e Se h > hey:
Mpg,(h) = Mg, (c0), (3.5.14)

sendo Mg, (h) a magnetizagao remanente do sistema alinhado e h..; seu campo critico,
ambas as quantidades depende da orientagao 6 do eixo facil em relacao ao campo. Da

mesma forma temos que,

e Se |h| < hm«ii
Mp,(h) = MEg,(0), (3.5.15)
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e Se |h| > hey:

Mp,(h) = —Mpg,(c0), (3.5.16)
As expressoes acima para cada orientac¢ao 6 podem ser resumidas como [41]:
MDg(h> = MRO(OO) - 2M39(h). (3517)

Para um sistema de particulas nao interagentes orientadas aleatoriamente, a mag-
netizacao total é a soma das magnetizacoes para cada orientacao. As expressoes acima
nao sao validas somente para sistemas alinhados, mas para todos os tipos de distri-

buicao de orientagao, ou seja,

essa é a relagdo de Wohlfarth [43].
A figura 3.9 mostra Mg(h) e Mp(h) para o modelo de SW. A relagao entre as
duas curvas de remanéncia podem ser obtidas diretamente com um gréfico simples.

Dividindo a equagao (3.5.18) por Mpg(c0) obtemos,
maq(h) =1 —2m,(h), (3.5.19)

onde usamos as letras minusculas my(h) e m,.(h) para denotar a magnitude reduzida
da remanéncia da desmagnetizagdo Mp(h)/Mg(c0) e da remanéncia da magnetizacao

e Mg(h)/Mg(o0) respectivamente.

3.5.4 Graficos de Henkel para o modelo de SW

Para o caso do modelo de Stoner-Wohlfarth as dependéncias de mgy(h) e m,(h)
com o campo sao mostradas na figura 3.10. Ela nos mostra que nao ocorre nenhuma
alteracao até h = 0.5 porque os campos aplicados sao menores que os campos criticos
tanto para m,(h) e mg(h). Até este campo, as mudangas na magnetizagdo sao re-
versiveis. Além disso, para um dado € o menor valor que o campo critico pode assumir

é 0.5 (ver figura 3.2), entdo sé podemos ter h > h..; para h > 0.5.
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Figura 3.9: A remanéncia da magnetizacao Mg(h) e a remanéncia da desmagnetizacao

Mp(h) para o modelo de SW.
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Figura 3.10: Os dois tipos de remanéncia para um sistema de particulas idénticas
de SW orientada aleatoriamente. A remanéncia da magnetizagao reduzida m,.(h) e a

remanéncia da desmagnetizagao reduzida mg(h).
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Embora Wohlfarth ja tivesse obtido as relagoes entre estes diferentes modos de
obtengao da magnetizagao remanente, foi Henkel quem primeiro propos o grafico mg(h)
em funcao de m,.(h), que é agora chamado de gréfico de Henkel. O gréfico de Henkel
para o modelo de Stoner-Wohlfarth deve resultar em uma linha reta [2].

A figura 3.11 mostra o grafico de Henkel para o modelo de Stoner-Wohlfarth.

1.0F o

05 L

1,0 - 2

Figura 3.11: Grafico de Henkel para o modelo de SW.

A figura 3.11 nos mostra de fato que o grafico de Henkel é uma linha reta, uma vez
que, no modelo de Stoner-Wohlfarth consideramos um conjunto de particulas uniaxiais

com tnico dominio e nao interagentes.
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Capitulo 4

Generalizacao do modelo de

Stoner- Wohlfarth

4.1 O modelo de relaxacao de Arrhenius-Néel

Analisando a curva da energia reduzida em funcao de ¢ para h = 0.4 e § = 30°
(figura 4.1), percebemos que existem dois minimos em ¢; e ¢3 separados por uma

barreira de energia (maximo em ¢,).

) I ) ! . ! . 1 . 1 .
0 60 120 180 240 300 360

¢ ()

Figura 4.1: Energia reduzida em funcao de ¢.
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A temperatura zero, as orientacoes de equilibrio da magnetizacao em funcao do
campo aplicado foram calculadas por Stoner e Wohlfarth. A presenca de minimos
locais e globais na curva da energia, separados por uma barreira de energia, origina a
histerese da particula [44].

No modelo de SW, a direcao da magnetizacao permanece estavel, mas, isso sé
serd verdade se nenhuma perturbacao externa levé-la sobre a barreira de energia. A
agitacao térmica pode proporcionar tal perturbagao [2].

Utilizando o modelo de relaxacao de Néel, vamos estudar a transicao entre esses
minimos de energia, levando em consideragao que a agitacao térmica pode fazer com
que a magnetizacao salte de ¢, para ¢s.

A fisica estatistica nos permite colocar essa situagao em termos matematicos. De
acordo com a lei de Arrhenius-Néel, quando existem duas posicoes de equilibrio dife-
rentes, a constante de tempo (ou tempo de relaxagao) 7 entre os estados de equilibrio,
que ¢é essencialmente o tempo médio para a particula reverter o momento magnético
de um estado de equilibrio até outro, é dado por [2, 3, 7]:

AFE

1 __AB
- = foe KpT, (411)
T

onde fy = 10% s7! ¢é a de frequéncia de tentativas, AE a barreira de energia, Kg é a
constante de Boltzmann e T' é a temperatura.

Quando o tempo de medida é da mesma ordem de magnitude que o tempo de
relaxacao, entao torna-se possivel observar efeitos dinamicos. Em medidas de magne-
tometria tradicionais, o tempo de medida é da ordem de 100 s. A substituicao deste
valor para o tempo de relaxagao na equagao (4.1.1) nos permite definir a temperatura
de bloqueio, que separa o estado ferromagnético convencional do estado superpara-

magnético, onde a agitagao térmica se sobrepoe a barreira de energia. Observe:

s AE
In(7) = In(f;'e¥sT) o=t (#) — AE ~ 25K 5T (4.1.2)
0
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Na auséncia de campo magnético aplicado, a barreira de energia é AE = KV,

entdo, da equacdo (4.1.2) podemos escrever a temperatura de bloqueio como:

KV
- 25K g

Ts (4.1.3)

Ela define a transi¢ao entre o estado ferromagnético bloqueado (7' < Tz) e o estado
superparamagnético (7' > Tg) [7].

Quando a barreira de energia é igual ao fator de energia térmica, (escolhida por
nés para ser 25K gT correspondente a 7 = 100 s), o salto irreversivel acontece. Isto
significa que, no salto, a barreira de energia é proporcional a temperatura. Assim

podemos definir a temperatura reduzida ¢, como sendo [2]:

AE  25KzT 1T
— Aey = _ _ - 41.4
PR TSRV T 2KV 2T, (4.1.4)

4.1.1 Modelo de Garcia-Otero (Modelo 1)

De acordo com o modelo de Garcia-Otero e co-autores [2], que chamaremos de mo-
delo 1, a magnetizagao de uma particula de SW para uma dada temperatura reduzida
em um dado campo magnético é obtida calculando os angulos ¢, ¢2 e ¢35 para os
quais temos energias reduzidas minimas (¢; e ¢3) e maxima (¢;). Com isso obtemos

a barreira de energia reduzida:

A61 = U(h,9,¢2) —U(h,0,¢1) (415)

Para uma dada particula de SW em um dado campo magnético h, sua magnetizacao

¢é dada por:
e Se Aey > t,, a magnetizacao reduzida sera dada por:
m(¢) = cos(¢1), (4.1.6)

e Se Ae; < t,, a magnetizagao reduzida sera dada por:

m(¢) = cos(¢3), (4.1.7)
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A partir desta consideracao, é possivel calcular as curvas de histerese para uma
Unica ou um arranjo de particulas SW em diferentes temperaturas.

Para o caso de um arranjo de particulas SW com uma orientagao aleatéria dos
eixos faceis, a magnetizacao reduzida média para um dado campo aplicado serd dada
por:

/2
m= /0 m(¢)sen(6)do, (4.1.8)

onde m(¢) depende da relacao entre Ae; e ¢, e é dada pela equacdo (4.1.6) ou (4.1.7).

A equagao (4.1.8) pode ser reescrita numericamente como:

m = m(p)sen (6;) AG. (4.1.9)

4.1.2 Modelo de Crew (Modelo 2)

Vimos, no grafico da energia reduzida da figura 4.1, dois valores minimos diferentes
da energia. Assim, vamos definir duas probabilidades. Seja 71 a constante de tempo
para ativacao da magnetizacao indo de ¢; para ¢3, e 75 como sendo a constante de
tempo para ativacao da magnetizacao indo de ¢3 para ¢;. Assim, 1/7 é a fragdo de
particulas indo de ¢ para ¢3 e 1/75 é a fracao de particulas indo de ¢3 para ¢; em
um evento termicamente ativado.

De acordo com o modelo de Crew e co-autores [45] que chamaremos de modelo
2, a fracao de particulas P no minimo de energia em ¢, é governada pela equacao
diferencial,

& p ty_p), (4.1.10)

E 1 T2

A solugao dessa equagao é da forma (ver apéndice B):

R R
P(t :—+(PO ——) e 9. 4.1.11
(t) 0 (0) 0 ( )
ondeR:%,Q:T—ll—l—%eK:P(O)—g. P(0) é ovalorde Pemt=0e¢ R/Q o

valor de P em t infinito ou no equilibrio térmico.
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Aplicando a equagao (4.1.1) para essa situagao obtemos:

AR )

= ftel®sh) (4.1.12)

AE2>

= file(Fsh (4.1.13)

onde AFE; e AFE, sao as barreiras de energias.
As equagoes (4.1.12) e (4.1.13) podem ser reescritas em termos das grandezas re-

duzidas equagdo (4.1.4) como:

r = ftel55), (4.1.14)
(25A82)
2= Jfo e " (4.1.15)
onde Ae; e Ae, representam as barreiras de energia reduzidas, dadas por:
Ael = U(h>‘9>¢2) - n<h797¢1)7 (4116)
Ae? = 77<h797¢2) - 77<h707¢3) (4117)

Calculando essas barreiras de energias como fungao do campo aplicado para dife-

rentes orientacoes da particula, obtemos as figuras 4.2 e 4.3:
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Figura 4.2: Barreira de energia reduzida Ae; entre o minimo ¢; e maximo ¢s.
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1.2

;\62

Figura 4.3: Barreira de energia reduzida Aes entre o minimo ¢3 € maximo ¢,.

Estas curvas nos mostram que, a medida que aumentamos h, a barreira de energia
Ae; aumenta, enquanto que a barreira de energia Aes diminui, uma vez que h vai
tendendo para um h,;.

Conhecendo Ae; e Aey para uma dada t,o, podemos encontrar 7, e 75 € consequen-
temente P(h,t,0). Conhecendo estas probabilidades é possivel calcular a magnetizacao
total para uma unica particula com uma dada orientacao € e um determinado valor

de h, da seguinte maneira:

Miotat(h,t,0) = P(h,t,0)cos(pr) + (1 — P(h,t,0))cos(ps), (4.1.18)

A magnetizacao total média para um arranjo de particulas orientadas ao acaso sera

portanto:
7'('/2 01:71'/2
m = / Miotar(h, t,0)sen(0)d0 = Y mygar(h, t, 0;)sen (6;) A (4.1.19)
0 0;=0

A curva de histerese é calculada numericamente. Para um determinado valor de
(h,0) e t.o, primeiro calcula-se os minimos e o méximo de energia. De posse desses
valores, calculamos as barreiras de energia reduzidas (Ae; e Aey) e posteriormente

P(h,t,0). Para calcular P(h,t,0) precisamos de P(0) que na saturagao é P(0) = 1 ou
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no estado desmagnetizado, quando P(0) = 1/2. Usamos P(0) para um determinado
valor de h como sendo o valor de P(h,t,0) calculado no campo anterior. Fazendo
isso para diferentes valores de # e somando a contribui¢ao de cada um deles usando as
equagoes (4.1.18) e (4.1.19) podemos encontrar a magnetizagao total do arranjo. O uso
desta aproximagao para P(0) do campo anterior é vélida quando a magnetiza¢ao nao
varia muito para um dado campo magnético em comparacao com o campo aplicado

anteriormente.

4.2 Coercividade de um sistema de particulas idénticas

alinhadas e nao interagentes

No caso de particulas com o eixo de anisotropia paralelo ao campo magnético

aplicado (6 = 0°) a energia da particula de SW torna-se:
E = KVsen*(¢) — M HV cos(¢). (4.2.20)

A barreira de energia pode ser calculada resolvendo OE/0¢ = 0 e 9?°E/d¢* para
0 = 0°, apartir das posigoes de minimos e maximos e apds algumas manipulagoes

algébricas chegamos a [46, 6]:

H 2
AE = KV (1 - —> . (4.2.21)
Hy

O campo critico coincide com o campo coercivo H, para 0 [0, 7/4], e para (0 = 0°),
o campo critico também é igual ao campo de anisotropia H, [2].
Portanto, podemos escrever a equagao (4.2.21) em termos do campo coercivo re-

duzido como:

he = (1 - ([A(—‘E/)m) (4.2.22)

usando as equagoes (4.1.2) e (4.1.4):

he = (1 - (25§5T)1/2> - (1 - (2tr)1/2) . (4.2.23)
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portanto, o campo coercivo diminui proporcionalmente a (t,)'/2 ou (T)/2.
Este tipo de dependéncia da coercividade é amplamente aceita para qualquer sis-
tema de particulas idénticas, alinhadas ao campo, com 1inico dominio e nao interagente.
O calculo analitico da coercividade para um arranjo de particulas SW orientadas
ao acaso nao é trivial. Assim, é comum recorrer ao calculo numérico da histerese para

este sistema.

4.3 Curvas de histerese para uma unica particula

em uma temperatura T>0

Apartir das equagoes (4.1.6) e (4.1.7) do modelo 1, podemos calcular o ciclo de
histerese para uma tnica particula com uma orientacao ¢ entre o eixo facil e o campo
aplicado levando em consideracao a temperatura reduzida.

A figura 4.4 mostra o ciclo de histerese para uma unica particula de SW, com o

eixo facil paralelo ao campo aplicado (0 = 0°), para diferentes valores de ¢,.
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Figura 4.4: Ciclo de histerese de uma tnica particula com 6 = 0° para algumas t,.



44

E possivel observar que a coercividade da particula diminui a medida que a tempe-
ratura aumenta. Este comportamento é esperado, uma vez que a temperatura favorece
o salto irreversivel da magnetizacao sobre a barreira de energia, o que implica em um
menor h..

A figura 4.5 ilustra o comportamento de h. em funcao de ¢,.

08|

06 |

04

00 |

Figura 4.5: Campo coercivo de uma tunica particula com 6 = 0° para algumas t,.

Se fizermos um ajuste da curva de h. em funcao de t,, devemos obter o mesmo

/

comportamento #,/° calculado na equagio (4.2.23). Fazendo o ajuste obtemos:

he =1—(2t,)"%. (4.3.24)

Podemos notar que este tipo de dependéncia esté consistente com a equagao (4.2.23)
obtida analiticamente.

Podemos também comparar o ciclo de histere para uma tinica particula obtido por
SW para T = 0 K para alguns angulos entre o eixo facil e o campo aplicado com
aqueles obtidos a uma temperatura T qualquer. Para o caso de uma tnica particula

3

com um volume de 2.7 x 10717 ¢m3 e constante de anisotropia 3.3 x 10% erg/cm? a 300
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K, podemos calcular as curvas de magnetizagao versus campo aplicado para diferentes

angulos de orientacao do eixo facil em relacao ao campo como mostra a figura 4.6.

S T T T T |——e=0°(T=0K)
1,0 — = ———r - |m———— 8=00(T=300K)
i e R - - -06=10°(T=0K)
I i b T I i - 9=10°(T=300K)
05 - : :: ,.f” E E| : e 0=40°(T=0K)
oo [/ e 6=40°(T=300K)
% : ; o I
i ¢+ Y !
E00 T e —
i :I i N i
! . i: l ] i
P /o
05 - i :: *i '.r‘,' E| : |
P o S
i | ' g: ##### - : I ir
. - H I / ]
DT — e st —— et - ! ]
| N 1 | A

Figura 4.6: Comparando o ciclo de histerese de uma tnica particula usando o modelo
de Stoner-Wohlfarth (vélido para T = 0 K) para alguns valores de 6 com o obtido
usando o modelo 1 para uma temperatura de 300 K.

Da figura 4.6 percebemos que a medida que aumentamos o angulo 6 entre o eixo
facil e o campo aplicado, a 0 K e 300 K, as diferencas entre as coercividades para
um mesmo angulo vao diminuindo. Veremos mais adiante que isto estd associado a

/

mudanca de comportamento de h. em funcao da temperatura de th/? para particulas

. 3/4 . ) .
alinhadas para £* de um arranjo de particulas orientadas ao acaso.

4.4 Curvas de histerese para um arranjo de particulas
em uma temperatura T>0
Para um arranjo de particulas, o calculo da magnetizacao para um dado campo

magnético h e temperatura t, deve ser feito levando em conta a contribuigao de todas

as orientagoes possiveis, como explicado nas se¢oes 4.1.1 (modelo 1) e 4.1.2 (modelo
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2).

A figura 4.7 mostra o ciclo de histerese de um conjunto de particulas com eixos faceis
orientados aleatoriamente para alguns valores particulares de ¢,; usando o modelo 1
e a equagao (4.1.9). E possivel observar que as curvas de histerese sao simétricas

em relagao ao eixo de coordenadas, e principalmente, que a coercividade do arranjo

diminui com o aumento da temperatura reduzida.

1|0 T T T T T T
——t =0.00
r == -t,=0.05
0s fe e t,=0.10
' —-—-t,=0.20
L - 1,=030 o
o1
m 00 1
e by
- l! , :
Jo0
_0'5._ ' I ‘f
_1'0 1 | 1 " | 1
-1,0 -0,5 0,0 0,5 10

Figura 4.7: Ciclo de histerese de um arranjo de particulas orientadas aleatoriamente
para algumas temperaturas reduzidas usando o modelo 1.

A figura 4.8, mostra parte do laco de histerese para varias t,1, calculados partindo
de h = 1.0 até h = —1.0. Com isso, é possivel extrair dados como h., m, e m, para
diferentes temperaturas, e inferir a cerca da inversao da magnetizacao deste tipo de
sistema. Também podemos observar que m, e m, praticamente nao variam com a
temperatura, assim, iremos investigar o comportamento de h, versus ¢, para o modelo

1.

Extraindo os valores dos campos coercivos reduzidos para cada temperaturas re-

duzidas, obtemos a figura 4.9.
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Figura 4.8: Parte do ciclo de histerese de um arranjo de particulas orientadas aleato-
riamente para varias temperaturas reduzidas usando o modelo 1.
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Figura 4.9: O campo coercivo em funcao da temperatura reduzida para o modelo 1.

E importante notarmos que, para temperaturas reduzidas maiores que 0.5, temos
o surgimento de campos coercivos negativos. Este comportamento nao é comum para

sistemas de particulas magnéticas reais, principalmente aqueles onde as particulas sao



48

nao interagentes. Assim, podemos dizer que o modelo 1 falha nesse regime de tempe-
ratura t,; > 0.5. Porém, foi possivel analisar a curva da figura 4.9 para temperaturas
t,1 < 0.5. Um ajuste desta curva foi feito, tendo sido observado o seguinte comporta-

mento:

he = 0.48 — 0.81¢%* (4.4.25)

O comportamento /% da coercividade é observado em sistemas reais, como por
exemplo na referéncia [47], para um arranjo de nanoparticulas de FeCo imersas em
uma matriz de MnO (paramagnético para T> 120 K). Além disso para t,, = 0, ou seja,
T = 0 K, obtemos o campo coercivo do modelo de SW.

A figura 4.10 mostra o ciclo de histerese para um arrango de particulas SW nao

interagentes em diferentes temperaturas usando o modelo 2.

1.0

05

05

10 05 0,0 0,5 10

Figura 4.10: Ciclo de histerese para algumas temperaturas reduzidas usando o modelo
2.

Novamente, é observado que a coercividade para este sistema diminui com o au-
mento da temperatura, semelhante ao comportamento observado no modelo 1. A

figura 4.11, mostra parte do laco de histerese para varias t,o.
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Figura 4.11: Parte do ciclo de histerese para algumas ¢, usando o modelo 2.

Quando observamos as curvas de histerese para t.o > 0.5 (ver figura 4.11), per-
cebemos que a coercividade tende a zero nessa regiao, e nao se torna negativa, como

ocorre para o modelo 1. A figura 4.12 mostra o comportamento de h. em funcao da

tro.

04

03 |

0,2

00 -

0,0 01 0.2 03 0,4 0,5

Figura 4.12: O campo coercivo em funcao da temperatura reduzida para o modelo 2.
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Para h. < 0.5, fizemos um ajuste da curva e obtivemos o seguinte comportamento:

he = 0.48 — 0.83t%" (4.4.26)

Este comportamento é semelhante aquele obtido pelo modelo 1 para um arranjo de
particulas nao interagentes orientadas ao acaso. Pequenas diferengas nos parametros
calculados serao discutidas mais adiante.

Novamente, para t,.o = 0, obtemos o campo coercivo do modelo de Stoner-Wohlfarth
tradicional. Analisando a figura 4.11 percebemos que o campo coercivo nao possui va-
lores negativos para temperaturas reduduzidas acima de 0.5 e sim campos coercivos
nulos, caracteristicos do regime superparamagnético. Realmente, devemos lembrar que
a temperatura reduzida t, pode ser definida em termos da temperatura de bloqueio
superparamagnética, onde t, = (1/2)T/Tp. Assim, quando T = Tpg, entdo, t, = 0.5,
justificando o limite que separa os regimes ferromagnético daquele superparamagnético
do sistema de particulas.

Embora as equagoes que mostram a dependéncia térmica do campo coercivo para o
modelo 1 equagao (4.4.25) e para o modelo 2 equagao (4.4.26) sejam bastante proximas,
os dois modelos apresentam um comportamento um pouco diferente. A figura 4.13
compara os ciclos de histerese usando os dois modelos. Para pequenas temperaturas
reduzidas, os modelos se aproximam bastante, mas, a medida que aumentamos a
temperatura, eles vao se diferenciando.

Um ponto onde eles assumem comportamentos bem diferentes é para temperatu-
ras reduzidas maiores que 0.5. No modelo 1 para tais temperaturas surgem campos
coercivos negativos enquanto que no modelo 2 surgem campos coercivos nulos. Além
disso, as curvas que representam uma mudanca irreversivel na magnetizacao de um
minimo para outro no modelo 2 sao mais suaves que no modelo 1.

A principal diferenca entre o modelo 1 e o modelo 2 estd em como se dé o salto

da magnetizagao sobre a barreira de energia. No modelo 1, ha uma comparagao entre
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Figura 4.13: Comparagao entre os ciclos de histerese usando os modelos 1 e 2.

a energia térmica e a energia da barreira: se t. > AFE, o salto ocorre. Assim, para
temperaturas muito altas, a magnetizacao inverte mesmo para campos ainda positivos.
J4 no modelo 2, o salto sobre a barreira se d4 baseado em uma probabilidade de
transicao, que depende, entre outras coisas, da populacao de particulas nos minimos

1 e 2, tornando mais suave o salto sobre a barreira e a curva de histerese.

4.5 Interacoes magnéticas entre nanoparticulas

O estudo das interacoes magnéticas entre nanoparticulas tem recebido bastante
interesse da comunidade cientifica nos ultimos anos, devido a necessidade da compre-
ensao de tais interacoes que se tornaram importantes quando se aumenta por exemplo

a densidade de armazenamento magnético de dados.
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4.5.1 Interacao entre particulas magnéticas: A teoria de campo

médio no modelo de SW

Uma das primeiras explicagoes do ferromagnetismo foi dada por P. Weiss em
1907, quando postulou a existéncia de um campo molecular que fazia os momen-
tos magnéticos moleculares se alinharem. A interacdo de cada momento magnético
atomico com todos os outros vizinhos é substituida por um campo médio de origem
molecular adicionado ao campo externo aplicado.

A mecanica quantica, desde entao, mostrou que a interacao entre os momentos
magnéticos atomicos é devido a interacao de troca. No entanto, numa escala maior,
Jiles e Atherton [48] postularam a existéncia de um campo médio de interagao, que
oferece um meio de aproximar as interagoes reais [49, 15].

O campo médio é uma boa escolha para contabilizar o efeito macroscépico da
interacao entre particulas do tipo Stoner-Wohlfarth. O campo que as particulas estao

submetidos é chamado de campo efitivo h.; dado por,
hef = h 4+ oM (4.5.27)

onde h é o campo externo aplicado, o é um parametro adimensional de campo médio
representando a interacao entre os dominios, o qual pode ser determinado experimen-
talmente para materiais isotrépicos, e M é a magnetizacao total [48, 50].

O principal problema nesse modelo consiste no calculo da magnetizacao que de-
pende do campo efetivo, e este, do campo aplicado e da propria magnetizacao. Uma
maneira de resolver esse problema consiste em assumirmos que a magnetizagao do
arranjo de particulas seja calculado inicialmente para o campo maximo h,,.., depois
para o campo h,., — Ah(onde Ah é o passo na varredura do campo), e assim su-
cessivamente até o campo —h,,.,. Dessa maneira, é possivel usar a aproximagao que
a magnetizacao usada no célculo do campo efetivo h.y = h + oM seja igual a mag-
netizacao calculada para o campo externo anterior. A magnetizagao para o campo

hmas € igual a magnetizacao de saturacao, que é conhecida para o modelo de SW.
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Assim, é importante usar este ponto de partida para o calculo da histerese do arranjo
de particulas interagentes usando o modelo de campo médio.
Se o tamanho do passo do campo Ah nao é muito grande, entao, a mudanca da
magnetizagao entre os passos do campo serd pequena e a aproximacao pode ser usada.
Com isso podemos encontrar a magnetizacao total de um arranjo de particulas
inserindo a interacao entre particulas por meio da teoria de campo médio. Fazendo

isso para alguns « particulares, obtemos a figura 4.14.

-1,0 -0,5 00 0,5 1,0

L]

Figura 4.14: Ciclo de histerese com interacao entre particulas usando a teoria de campo
médio.

Podemos obter informacoes importantes como o campo coercivo e a magnetizagao
remanente em funcao de «, como mostram as figuras 4.15 e 4.16.

Fazendo um ajuste da curva para o campo coercivo obtemos:
he = 0.47 4 0.01e242) (4.5.28)
enquanto que para a magnetizagao remanente obtemos:

m, = 0.50 + 0.40a (4.5.29)
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Figura 4.15: Campo coercivo em funcgao de a.
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Figura 4.16: Magnetizacao remanente em funcao de «.

Percebemos que:

54

e Para a = 0 os valores de h. e m, coincidem com os valores obtidos usando o
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modelo de SW sem interagao (figura 3.7), o que mostra a consisténcia do nosso

modelo;

e Para pequenos « (até 0.3) os campos coercivos praticamente ndo mudam, mas,

a partir desse ponto percebemos maiores variacoes do campo coercivo;

e A magnetizagao remanente varia linearmente com «;

4.5.2 Graficos de Henkel para sistemas de particulas intera-

gentes usando a teoria de campo médio

Uma maneira bastante conhecida para estudar as interacoes entre nanoparticulas
magnéticas é através do uso dos graficos de Henkel. Vimos que sistemas nao interagen-
tes apresentam, em geral, graficos de Henkel lineares, enquanto os sistemas interagentes
apresentam graficos curvos.

Em geral, os graficos de Henkel sao usados para dar informagoes acerca da existéncia
ou nao de interacoes entre particulas magnéticas. Eles sao baseados nas curvas de re-
maneéncia obtidas durante os processos de magnetizacao e desmagnetizacao do sistema
de particulas. Podemos lembrar, ainda, que a remanéncia estd associada com proces-
sos irreversiveis, ou seja, saltos irreversiveis da magnetizacao. Quando o sistema é nao
interagente, a relacao de Wohlfarth apresenta um comportamento linear, associado a
um balanco entre o processo de magnetizacao e desmagnetizacao do sistema. A pre-
senca de interagoes entre as particulas causa um desbalanco na relacao Wohlfarth, que
pode ser do tipo a favorecer a remanéncia da magnetizacao (interacao de troca) ou da
desmagnetizacao (interagao dipolar) entre as particulas. Informages mais detalhadas
sobre o tipo e intensidade das interagoes sao mais visiveis quando se usa graficos de
oM, onde:

SM = ma(h) — [1 — 2m, (h)]. (4.5.30)

Portanto, os desvios da relagao de Wohlfarth podem ser notados nas curvas de d M.
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Valores positivos de 6 M sao interpretados como indicativo da interacao de troca
entre particulas, enquanto que os valores negativos de 6 M indicam que a interagao é
predominantemente dipolar [43]. Para alguns « positivos obtemos as curvas de My e

Mp, como podem ser vistas nas figuras 4.17 e 4.18:
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Figura 4.17: Curvas de My para alguns « positivos.
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Figura 4.18: Curvas de Mp para alguns « positivos.
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Para alguns « positivos obtemos os seguintes graficos de Henkel e curvas de 6 M

(figuras 4.19 e 4.20):
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Figura 4.19: Plot de Henkel para a positivos.
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Figura 4.20: Curvas de 0 M para « positivos.
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Para alguns o negativos obtemos os seguintes graficos de Henkel e curvas de 6 M

(figuras 4.21 e 4.22):

Figura 4.22: Curvas de )M para « negativos.
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A figura 4.19 confirma a existéncia da interagao uma vez que o grafico de Henkel
curva-se para cima e a figura 4.20 nos revela que a interacao predominante entre as
particulas é a de troca.

A figura 4.21 confirma a existéncia da interacao pois o grafico de Henkel curva-se
para baixo e a figura 4.22 nos mostra que a interagao predominante entre as particulas

¢é a de dipolar, uma vez que observamos uma curva de d M negativa.
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Capitulo 5

Conclusoes

Estudamos as curvas de magnetizacao para um arranjo de particulas magnéticas
de dominio tinico, com anisotropia uniaxial, que invertem a magnetizagao por rotacao
coerente, nao interagentes, conhecidas como particulas de Stoner-Wohlfarth. O estudo
das curvas de magnetizacao foi feito calculando numericamente a contribuicao de cada
particula via integracao numérica.

Uma contribuicao importante foi a generalizacao do modelo de SW para incluir
temperatura, usando a lei de Arrhenius-Néel para permitir saltos da magnetizacao
sobre barreiras de energia por agitacao térmica, e interacao entre as particulas usando
modelo de campo médio.

A fim de compreender bem o sistema com o qual estamos lidando, apresentamos as
curvas de histerese para uma unica e para um arranjo de particulas SW nao interagen-
tes. Foram determinadas propriedades como coercividade, magnetizacao remanente.
Também, estudamos o campo critico em funcao do angulo de orientacao do eixo facil
em relacao ao campo. Graficos de Henkel foram feitos para o sistema de particulas
SW nao interagentes, com o célculo das magnetizagoes remanentes m, e my. A relagao
entre m, e my obtida foi uma reta, conhecida como a relagao de Wohlfarth.

A inclusao da temperatura no sistema se deu através de dois modelos, a saber:
modelo de Garcia-Otero (modelo 1) e modelo de Crew (modelo 2). Ambos os modelos

sao baseados na lei de relaxacao de Arrhenius-Neel. A diferenca entre eles esta no
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critério para o salto irreversivel da magnetizacao sobre a barreira. Ficou demonstrado
que o modelo 1 apresenta uma falha para temperaturas reduzidas maiores que 0.5
(t, = 0.5 equivale a T' = Tp, a temperatura de bloqueio superparamagnética), quando
exibe h. negativo nessa regiao de temperatura. E importante lembrar que, no regime
superparamagnético, a coercividade é esperada ser nula. J4 o modelo 2 apresentou
uma tendéncia a zero para a coercividade quando t, é maior que 0.5, que foi mais
condizente com sistemas reais. Ambos os modelos apresentaram comportamento para
h. do tipo tf/ 4 para particulas orientadas ao acaso, no regime ¢, < 0.5, resultado este
reconhecido na literatura tanto teoricamente quanto via sistemas de particulas reais.

A ddltima parte do trabalho se deu com a inclusao de interacoes magnéticas no
modelo de SW. Para tal, foi usado o modelo de campo médio, que considera que a
interacao de cada particula magnética com todas as outras ao seu redor é substituida
por um campo médio proporcional a magnetizacao total que é adicionado ao campo
externo aplicado. A constante de proporcionalidade o pode ser positiva ou negativa,
a fim de simular interacao de troca ou interacao dipolar, respectivamente, entre as
particulas.

Foram calculadas curvas de histerese para valores de o positivos e negativos. Foi
observado que a interacao altera os valores tanto de h. quanto de m,. Além disso,
foram calculados graficos de Henkel e curvas de d M para valores positivos e negativos
de . Foi observado que os melhores resultados se deram para valores pequenos de
«, devido as limitacoes da aproximacao de campo médio usada. As curvas de éM
apresentaram valores positivos para valores positivos de «, associados a interacao de
troca entre as particulas. As curvas de d M apresentaram valores negativos para valores
negativos de «, associados a interacao dipolar entre as particulas. Estes resultados sao
condizentes com outros resultados tedricos e experimentais acerca da investigacao das

interagoes magnéticas entre particulas magnéticas SW.
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Apeéendice A
O campo critico

A energia reduzida equagao (3.2.2) é dada por:

——cos(2(¢ — 0)) — hcos(¢). (A.1)

A orientacao de equilibrio da magnetizacao para um dado campo serd tal que 7

seja minima em relacao a ¢, que pode ser encontrada a partir de [33]:

on
ity (A.2)
e
82
5752 > 0. (A.3)
que resulta em,
on 1
8_¢ = §Sen(2(¢ —0)) + hsen(¢) =0, (A.4)
e
0?n
952 = cos(2(¢ — 0)) + hcos(¢) > 0. (A.5)

Uma grandeza importante é o campo em que as particulas sofrem saltos irreversiveis
na direcao da magnetizacao ao mudar o campo aplicado, essa grandeza ¢ chamada de
campo critico. Uma mudanga irreversivel na magnetizagao esta associada com o vetor

magnetiza¢ao da particula em movimento entre um minimo e o outro [2, 38].
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Para um determinado valor de #, o valor critico de h que denotaremos por h.,;,

pode ser calculado a partir das condigoes para um ponto de minimo na curva da

energia reduzida equagoes (A.2) e (A.3) [2, 35]. As trés quantidades he.;, ¢ e 0 entao

relacionadas pelas equagbes simultaneas (A.2) e (A.3) (com o sinal de igualdade);

eliminando uma qualquer podemos obter uma relagao entre as outras duas é mais

simples eliminar h.

Da equagao (A.5) com o sinal de igualdade, isolando h:

cos(2(p— 6))

b= s(d)

e substituindo na equagao (A.4), obtemos:

tg(2(¢ —0)) = 2tg(9),

mas, da figura 3.1 vemos que ¢ = 6 + 1, logo podemos escrever

tg(2¢) = 2tg(0 + ¢),

usando as identidades trigonométricas,

tg(2¢) = %,
16+ ) = tg(0) +tg(¥)

1 —tg(0)tg(y)’

podemos escrever a equagao (A.8) como,

2t9() _, [ tg(0) +tg(¢) ]
1—ta2(v) 1—tg(0)tg() ]’

ou ainda,

tg(y) —tg(0)tg* (V) = tg(0) — tg(O)tg* (¢) + tg(v) — tg*(v),

entao,

tg*(¥) = tg(0),

(A.6)

(A7)

(A.8)

(A.9)

(A.10)

(A.11)

(A.12)

(A.13)
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¢ conveniente escrever,
1
tgs(0) =tg(¥) = w, (A.14)

o valor de ¢ pode ser escrito como,
p=0+v=0+tg " (w), (A.15)
a equacao (A.11), pode ser reescrita usando as equagoes (A.10) e (A.14) como,
tg(¢) = w/(1—w?). (A.16)

com as trés quantidades h..;, ¢ e 6 existem basicamente seis relagoes dando uma
qualquer explicitamente em termos de uma segunda. Estas relacoes podem ser obtidas
fazendo varias manipulagoes. As relagoes entre h.,; e 0 sao [35]:

(1 —w?+ w2

hcm’ =
(14 w?)

(A.17)

com,

w = tgé(é’).
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Apeéendice B
Solucao da equacao diferencial

A fracao de particulas P no minimo de energia em ¢; é governada pela equacao

diferencial,

P :_1P+1(1—P), (B.1)

E T1 T2

essa equacao pode ainda ser escrita como,

dP 1 1 1
_+(—+—)P=—, (B.2)
dt T T T
chamando,
1 1
Q =—+ )
1 T2
e
1
R=—,
T2

a equacao (B.2), pode ser reescrita como:

dP
— P =R. B.3
il (B-3)

A solucao geral P(t) dessa equagao é a soma da solugdo da parte homogénea P,
com a solucao particular P,

P(t) =P, + P, (B.4)

A solucao da parte homogénea é obtida fazendo R = 0,

dP dpP Pap 0
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logo,
P ot
In 174 =—-Qt - P, =Ke . (B.6)

A solugao particular é obtida fazendo P = C na equacao (B.3) onde C' é uma

constante, com isso obtemos:

R R
QU=R—-(C=——P,=—, B.7
Q p Q ( )
substituindo as equagoes (B.6) e (B.7) na equgao (B.4),
P(t) = R + Ke @, (B.8)
Q
analisando o valor de P em t =0,
R R
P0)==+4+K—K=P(0)——, B.9
(0) 0 (0) 0 (B.9)

e o valor P em ¢ infinito ou no equilibrio térmico P(c0) = R/Q, logo:

P(t) = g + (P(O) — —) e 9t (B.10)
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