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RESUMO

Neste trabalho foram estudadas as propriedades de um sistema mag-
nético finito para modelar uma nanoparticula magnética formada por
um ndmero reduzido de momentos de dipolo magnético devido ao spin
dos atomos. A nanoparticula é do tipo nicleo/casca, no qual a casca
é formada por spins que interagem com outros spins da casca via in-
teracdo de troca antiferromagnética enquanto para os spins do nicleo
essa interacdo é ferromagnética. Na interface nucleo/casca a intera-
¢ao entre os spins do ntucleo com spins da casca pode ser tanto ferro
quanto antiferromagnética. Para descrever os possiveis estados de spin
utilizamos o modelo XY para os spins, no qual os spins sao considera-
dos como varidveis continuas, livres para apontar em qualquer direcao
do plano zy. Além da interacdo de troca, consideramos a anisotropia
magnetocristalina, a anisotropia de troca e o efeito Zeeman. Nosso
modelo foi estudado em uma rede com simetria quadrada, utilizando
o método de Monte Carlo com a prescri¢do de Metropolis. Os resulta-
dos obtidos mostram que, na auséncia de campo magnético externo, e
da anisotropia de troca, o sistema passa continuamente de um estado
ordenado para um estado desordenado em uma temperatura bem defi-
nida. Na presenca de campos magnéticos externos o sistema apresenta
o fendmeno do deslocamento dos ciclos de histerese apenas quando da
introdugao do termo de anisotropia de troca. Entretanto, tal deslo-
camento depende dos tamanhos do ntcleo e da casca e também da
intensidade do acoplamento entre os momentos da casca e do ntcleo.

Palavras-chave: Sistemas magnéticos. Nanomagnetismo. Simulagao
de Monte Carlo. Algoritmo de Metropolis






ABSTRACT

In this work we studied the properties of a finite magnetic system for
modeling a magnetic nanoparticle, which is formed by a reduced num-
ber of magnetic dipole moments due to the spin of the atoms. The na-
noparticle is of the type core/shell wherein the shell is formed by spins
interacting through an antiferromagnetic exchange interaction while for
the spins belonging to core this interaction is ferromagnetic. The inte-
raction between the spins at the interface core/shell can be either ferro
or antiferromagnetic. To describe the states of the spins we used the
XY model in which the spins are considered as continuous variables,
free to point in any direction of the zy plane. Besides the exchange
interaction, we also consider magnetocrystalline anisotropy, exchange
anisotropy and the Zeeman effect. Our model has been studied in a lat-
tice with square symmetry, using the Monte Carlo method along with
the Metropolis prescription. The results show that in the absence of
an external magnetic field and of the exchange anisotropy, the system
continuously goes to a disordered state from an ordered state at a well
defined temperature. In the presence of external magnetic fields the
system displays the exchange bias phenomenon, that is, the displace-
ment of the hysteresis loops, due to the introduction of the exchange
anisotropy term. However, this displacement depends on the core and
shell sizes, as well as, on the magnitude of the coupling between the
shell and the core moments.

Keywords: Magnetic systems. Nanomagnetism. Monte Carlo simu-
lation. Metropolis algorithm
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1 INTRODUCAO

Nos dias atuais, a area que compreende o estudo de sistemas
magnéticos estd em crescente desenvolvimento. Isto ocorre, pois a sua
riqueza fenomenolégica vem permitindo um aumento gradativo em apli-
cagoes tecnologicas, compreendendo areas tao dispares quanto biologia,
geologia, engenharias, medicina e computagdo (EVANS; HELLER, 2003;
SALEM; SEARSON; LEONG, 2003; WILTSCHKO; WILTSCHKO, 1995; WEL-
LER; MCDANIEL, 2005).

As propriedades magnéticas dos materiais apresentam-se tao va-
riadas e interessantes que, mesmo apos dezenas de anos de estudo de
sistemas magnéticos, ainda hoje elas sao capazes de nos surpreender.
De fato, desde a Grécia antiga o fenémeno da atracdo e repulsio en-
tre materiais magnéticos era conhecido (ROCHA et al., 2002) e apesar
do vasto conhecimento cientifico que foi sendo construido ao longo dos
anos sobre este assunto, nos deparamos (principalmente a partir da
década de sessenta) com alguns fenémenos completamente novos e des-
conhecidos, que s6 puderam ser descobertos gragas a novas técnicas de
producio de amostras em escala nanoscépica. E o caso, por exemplo,
do superparamagnetismo, no qual um sistema contendo graos magnéti-
cos individuais torna-se magnetizado apenas na presenca de um campo
magnético externo (BROWN, 1963). Temos também o fendmeno da
magnetoresisténcia gigante (GMR - giant magnetic resistence), no qual
é observado uma variagao substancial na resisténcia elétrica de multica-
madas magnéticas intercaladas com camadas ndo magnéticas (BAIBICH
et al., 1988). Como, em geral, estes novos fendmenos surgem em siste-
mas cuja escala é nanoscépica, eles foram classificados como fenémenos
nanomagnéticos. Tais sistemas podem ser estudados através de técnicas
experimentais, por uma abordagem analitica ou através de simulacoes
computacionais.

Outro fenémeno interessante, que é alvo de estudo deste tra-
balho, é o comportamento de nanoparticulas magnéticas do tipo na-
cleo/casca (core/shell) e filmes finos de multicamadas quando resfria-
das. De fato, estes sistemas apresentam diferentes comportamentos se
resfriados na presenga (FC: field cooling - resfriamento a campo) ou
nao (ZFC: zero field cooling - resfriamento a campo nulo) de campos
magnéticos externos. Observa-se que, nas curvas de histerese obtidas
através do método FC, ha um deslocamento da mesma devido ao surgi-
mento de um novo tipo de anisotropia, que privilegia uma direcao e um
sentido para a magnetizacao, quebrando assim a simetria das curvas
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de histerese. Os primeiros trabalhos a apresentarem observacoes sobre
este fenémeno foram realizados por Meiklejohn e Bean (BEAN; MEIKLE-
JOHN, 1957), ainda na década de cinquenta, ao manipularem particulas
de Co/CoO que possuem estrutura do tipo nticleo/casca. Outros ar-
ranjos experimentais foram entao montados (CoO/CoFes04, NiO/Co,
FeFy/Fe, Fes/Co0O, CoO /permalloy, NiO/permalloy etc, (KODAMA;
MAKHLOUF; AL-ATTAR, 2008; LIMA et al.,, 2012; KLEM et al., 2007)) e
também mostraram este fendmeno. Entretanto, abordagens analiti-
cas e de simulagbes computacionais tornaram-se necessirias para uma
melhor compreensao do fendmeno (NOGUES; SCHULLER, 1999; POLAT;
YUKSEL; VATANSEVER, 2012; ZAIM; KEROUD; AMRAOUI, 2009).

Entao, com o intuito de melhor compreender as propriedades
fisicas destes sistemas propomos, neste trabalho, o estudo de uma na-
noparticula magnética formada por um nimero finito de spins através
do modelo XY que interagem via interacao de troca. Além disso, con-
sideramos a interacao spin-érbita, através da inclusao de um termo de
anisotropia magnetocristalina, e levamos em conta o efeito Zeeman.
Nossa particula tem a peculiaridade de ser do tipo niicleo/casca, no
qual spins do niicleo interagem de forma ferromagnética enquanto os
spins da casca interagem de forma antiferromagnética. Através de ana-
lises das curvas de magnetizagao, susceptibilidade versus temperatura
e magnetizagao versus campo magnético externo, que serao obtidas via
método de simulagdo numérica de Monte Carlo, pretendemos determi-
nar as caracteristicas magnéticas da nanoparticula. A fim de atingir os
objetivos deste trabalho, organizamos a dissertagdo da seguinte forma:
no Capitulo 2 apresentamos uma visao geral sobre sistemas magnéti-
cos e nanomagnéticos, com énfase no modelo de spins de Heisenberg e
no Capitulo 3 definimos o modelo para a particula nanomagnética do
tipo nucleo/casca, além de detalhar a metodologia que serd utilizada
(simulagoes de Monte Carlo com a prescricdo de Metropolis). No Ca-
pitulo 4 sao discutidos os resultados obtidos e, por ultimo, no Capitulo
5 delineamos nossas conclusoes e perspectivas de trabalhos futuros.
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2 CARACTERISTICA DOS SISTEMAS MAGNETICOS

2.1 SISTEMAS MAGNETICOS

A habilidade de certos materiais em adquirir um valor alto e
permanente para sua magnetizagao, como é o caso dos materiais cons-
tituidos por ferro, niquel e cobalto (OLIVEIRA, 2005), e assim gerar um
campo magnético, sempre despertou o interesse no estudo dessa classe
de materiais. A fim de poder classificar e explorar suas propriedades,
estes materiais tém sido alvo de estudos desde o século XVI, apesar
de conhecidos desde a Grécia Antiga. Entretanto, o primeiro cientista
a propor um modelo adequado para compreender as propriedades dos
materiais magnéticos foi André Marie Ampére por volta do século XIX
(ROCHA et al.,, 2002). Ele propos que um ima natural nada mais era
do que uma infinidade de pequeninas espiras de correntes capazes de
gerar um momento magnético total e assim criar um campo magnético.
Tal modelo possibilitou a introducao dos conceitos de magnetizacao e
susceptibilidade magnética. Atualmente, o modelo, mesmo que ultra-
passado, pode nos dar uma noc¢ao qualitativa das caracteristicas dos
materiais magnéticos. De fato, quando saimos do ponto de vista ma-
croscOpico e vamos para o microscopico, os materiais magnéticos sao
entendidos como um conjunto de momentos de dipolo magnético, inte-
ragentes ou nao, que tém suas origens na natureza quintica da matéria.
Quando os vetores momentos de dipolo magnético orientam-se preferen-
cialmente ao longo de uma dada direcao, sua densidade liquida, medida
pela magnetizacao, é diferente de zero. Por outro lado, se os vetores
momentos de dipolo magnético apontam aleatoriamente em todas as
direcoes, a magnetizacao é nula.

A orientac¢do dos momentos de dipolo magnético individuais de-
pende de cada material. De forma geral eles podem estar paralela
ou antiparalelamente alinhados, ou ainda aleatoriamente distribuidos.
Tal comportamento prové um meio de classificar os materiais magnéti-
cos (O’HANDLEY, 2000). Assim, por exemplo, em materiais cristalinos
definimos um material ferromagnético quando os momentos de dipolo
magnético estdo naturalmente alinhados ao longo de uma dada dire-
¢do. J& nos materiais paramagnéticos, o alinhamento dos momentos
de dipolo magnético é completamente aleatério. Entretanto, devido
ao Efeito Zeeman, os momentos de dipolo magnético de um material
paramagnético podem estar orientados ao longo da direcao de aplica-
¢ao do campo magnético externo. Um caso curioso é o dos materiais
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antiferromagnéticos, pois apesar de suas magnetizacoes serem nulas,
eles apresentam um ordenamento espacial entre os momentos de dipolo
magnético. Neste caso, os momentos de dipolo magnético vizinhos es-
tdo na mesma dire¢do, mas apontam em sentidos opostos. A tendéncia
dos momentos de dipolo magnético orientarem-se ou nao num dado
material, esta relacionado com a forma com que se da a interacao entre
eles.

Além da dependéncia de um campo magnético externo e da in-
teragao existente, ou nao, entre os momentos de dipolo magnético, os
materiais magnéticos podem mudar de comportamento dependendo da
temperatura em que se encontram. Em geral, acima de uma dada
temperatura todos os materiais magnéticos que apresentam comporta-
mento magnético abaixo dessa temperatura, perdem sua magnetizagao.
Isto é, seus momentos de dipolo magnético apontam aleatoriamente em
todas as direcoes e entao o material é dito estar numa fase paramag-
nética. Dizemos, entdo, que o material magnético pode sofrer uma
transicdo entre fases ferromagnética e paramagnética se ocorrer uma
variacao na sua temperatura.

Alguns outros materiais sdo chamados de ferrimagnetos. Neste
caso, existe também certa interacao entre os momentos magnéticos e
abaixo de uma dada temperatura observa-se uma magnetizacao nao
nula. O que os diferencia dos ferromagnetos é que a interacio se da
entre momentos magnéticos que possuem valores diferentes.

Além dos tipos de materiais magnéticos cristalinos acima cita-
dos, existem outras formas de magnetismo. De fato, ainda nos materi-
ais cristalinos, podemos ter o helimagnetismo. Também para materiais
amorfos existe uma classificacdo semelhante aquela dos materiais cris-
talinos. Por ultimo, podemos citar também o efeito diamagnético, que
aparece em todos os materiais e nos quais ocorre uma pequena res-
posta da amostra em relacdo ao campo magnético externo aplicado
porém esta resposta magnética é oposta ao campo.

A seguir explicamos detalhadamente os tipos de magnetismo que
serao considerados ao longo deste trabalho.

2.1.1 Paramagnetismo

Materiais paramagnéticos apresentam um magnetismo fraco, pois
s6 apresentam comportamento magnético na presenca de um campo
magnético externo. De fato, na auséncia de campo magnético externo,
seus momentos de dipolo magnético apontam aleatoriamente em todas
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as dire¢oes. Tal comportamento pode ser observado na figura 1.
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Figura 1: Esquema de vetores de momentos de dipolo magnético para
um paramagneto.

Sob a agao de campos magnéticos de baixa intensidade, a res-
posta de um meio paramagnético é linear. Nesse caso é conveniente
tratar os materiais paramagnéticos como meios lineares e escrever uma
equagao constitutiva relacionando a magnetizagdo do meio (homogéneo
e isotropico) com o campo magnético aplicado através de

sendo o a susceptibilidade magnética da amostra. Para os materiais
paramagnéticos a susceptibilidade magnética, que é a capacidade do
material de magnetizar-se sob a agdo de um campo magnético externo,
é sempre positiva, porém pequena. Para campos magnéticos relativa-
mente altos perde-se o comportamento linear, pois ocorre a saturacao
da magnetizacao. Nessa situagao todos os vetores momentos de dipolo
magnético estardo apontando na diregdo (e sentido) do campo externo.
Com isso, qualquer acréscimo na intensidade do campo nao implica no
aumento de magnetizacao do sistema. Na figura 2 é possivel observar
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o comportamento de uma amostra paramagnética na presenca de um
campo magnético externo para duas diferentes temperaturas. Vale sali-
entar que o valor da susceptibilidade para paramagnetos é da ordem de
10~% até 107% (adimensional no SI), isto ¢, para cada Tesla de campo
magnético aplicado teremos da ordem de 107°A/m de magnetizacio
para um material de susceptibilidade da mesma ordem, por isso ser
classificado como um magneto fraco (O’HANDLEY, 2000).

Figura 2: Magnetizagao de um paramagneto vs. campo magnético para
duas temperaturas diferentes com T < T5.

A susceptibilidade magnética que é a variacdo da magnetiza-
¢ao com relagdo a variacdo do campo magnético, também depende da
temperatura da amostra, conforme pode ser visto na figura 2. Para pa-
ramagnetos ideais, isto é, materiais que sao paramagnéticos a qualquer
temperatura, a susceptibilidade magnética se comporta de acordo com
a lei de Curie, isto é:

X0 = Tv (22)

onde C uma constante positiva. Ambas as equagbes acima definem
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um paramagneto numa visao macroscoéopica ou Termodinamica. Entre-
tanto, tratando o problema microscopicamente, com o auxilio da Me-
canica Estatistica, podemos dizer que os paramagnetos sao materiais
compostos de momentos de dipolo magnético microscépicos nao inte-
ragentes entre si, pois a energia de interagao entre os dipolo magnético
é de intensidade muito menor que a energia térmica. Por outro lado,
para materiais que nao sao paramagnetos ideais, mas possuem com-
portamento paramagnético acima de uma determinada temperatura, a
susceptibilidade x( se comporta de acordo com a lei de Curie-Weiss:

_C
T-0O
A constante © ¢é negativa para materiais que sofrem transi¢do de fase

para uma fase antiferromagnética e positiva para uma fase ferromag-
nética (OLIVEIRA, 2005; O’HANDLEY, 2000) .

Xo (2.3)

2.1.2 Ferromagnetismo

O ferromagnetismo é caracterizado pela existéncia de magneti-
zagao residual no material sem que haja campo magnético externo apli-
cado sobre ele. Tal comportamento decorre devido a interagao existente
entre os momentos de dipolo magnético que tendem a se alinhar entre
si como mostra a figura 3. O alinhamento provoca uma magnetizagao
diferente de zero, caracteristica peculiar desses tipos de materiais. En-
tretanto, a magnetizagao é susceptivel a mudanca de valores em funcgao
de um campo magnético externo aplicado e também da temperatura.
Mas, diferentemente da resposta dos materiais paramagnéticos a cam-
pos baixos, seu comportamento é nao-linear.

Ademais, além do campo magnético aplicado e da temperatura,
seu “historico” magnético prévio é também muito importante. Para ob-
servar o comportamento tipico de um ferromagneto construimos curvas
num grafico M x H, denominadas curvas de histerese, e que podem ser
observadas na figura 4 para uma dada temperatura (O’HANDLEY, 2000;
GRIFFITHS, 2011).

Alguns pontos nas curvas de histerese devem ser definidos. O
primeiro, o ponto H., conhecido como campo coercivo, é o campo mag-
nético necessario para que a magnetizacao da amostra seja nula; o se-
gundo ponto, m,, representa o valor da magnetizacao a campo nulo
e é denominada de magnetizacao remanente, como pode ser visto na
figura 4. Outra caracteristica muito importante é a largura do ciclo de
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Figura 3: Esquema de vetores de momentos de dipolo magnético para
um ferromagneto.

histerese. Ela define se o material é magneticamente mole ou duro. De
fato, em se tratando de um sistema ferromagnético, quanto mais largo
for o ciclo de histerese (ou o valor do campo coercivo), mais dificil de
inverter o sentido da magnetizagdo. Consequentemente, maior a dureza
magnética do material. Contudo, a observagao dos ciclos de histerese
estd diretamente relacionada com a temperatura do material, pois to-
dos os materiais ferromagnéticos podem deixar de sé-lo, na auséncia de
campos magnéticos externos, tornando-se paramagnéticos, se sua tem-
peratura for maior que certa temperatura caracteristica. Portanto, os
materiais ferromagnéticos podem apresentar duas fases: a ferromagné-
tica e a paramagnética, sendo que a transicao entre as fases pode ser
continua ou descontinua. A temperatura no qual ocorre uma transi¢ao
continua entre estes dois comportamentos é conhecida como tempera-
tura critica (7.), e no caso dos materiais ferromagnéticos também de
temperatura de Curie. Como mencionado a transi¢ao de fase entre as
fases paramagnética e ferromagnética pode ocorrer de duas formas: a)
partindo de temperaturas no qual o sistema esta na fase ferromagnética,
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a magnetizagao, com o aumento da temperatura, vai continuamente a
zero em T, e neste caso temos uma transicao continua, ou de segunda
ordem e T, é a temperatura critica; b) partindo de temperaturas no
qual o sistema estd na fase ferromagnética, a magnetizagao sofre uma
descontinuidade com o aumento da temperatura. Neste caso temos uma
transicao descontinua, ou de primeira ordem, mas a temperatura nao
é uma temperatura critica (Fenémenos ditos criticos s6 ocorrem com
transi¢oes de fase continuas). Como a magnetizagdo ¢ o paradmetro uti-
lizado para caracterizar a transicao entre estas duas fases, dizemos que
ela é o parametro de ordem do sistema (OLIVEIRA, 2005; GRIFFITHS,
2011; SALINAS, 2008).

Figura 4: Ciclo de histerese de um sistema ferromagnético; H. é o
campo coercivo, m, a magnetizacao remanente e as setas indicam o
sentido das curvas.

Os meios ferromagnéticos sao de uso comum na fabricacao de
transformadores, motores elétricos, componentes eletronicos de arma-
zenagem magnética de dados e etc., pois a resposta magnética do ma-
terial é muito grande se comparado & de um material paramagnético,
isto é, sua susceptibilidade magnética é muito alta, aproximadamente
da ordem de 10* até 10° (adimensional no SI) para os materiais ferro-
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magnéticos mais comuns (O’HANDLEY, 2000).

Nesse ponto é interessante observar que nem sempre um ma-
terial ferromagnético apresenta magnetizacao diferente de zero abaixo
da temperatura de Curie. Para entender este comportamento lembra-
mos que os momentos de dipolo magnético tém sua origem no spin dos
elétrons dos atomos magnéticos, em geral, a forte interacio entre os
momentos magnéticos aparece devido & interacao coulombiana entre
spins de atomos vizinhos. Portanto, este tipo de interacao, conhecida
como interagao de troca, é de curto alcance, sendo relevante apenas nas
vizinhancas de um dado momento de dipolo magnético. Com isso, po-
dem ser formados regides na amostra, ou dominios, em que os momen-
tos de dipolo magnético ficam alinhados numa dada dire¢do e sentido,
dando origem a um supermomento de dipolo magnético. O mesmo
pode ocorrer em diferentes regioes da amostra sem que a orientacao
dos supermomentos nos dominios magnéticos sejam as mesmas (figura
5). A introdugdo do conceito de dominio magnético é devida a Pierre
Weiss (O’HANDLEY, 2000).

Figura 5: Dominios magnéticos de um ferromagneto (figura reti-
rada de http://bibliotecadigital.ilce.edu.mx/sites/ciencia/
056/htm/sec_4.htm).

Num dominio magnético os momentos de dipolo magnético tendem a
ficar paralelos entre si fazendo com que haja magnetiza¢io natural em
cada dominio magnético individual. Entretanto, um material de gran-
des dimensoes ird possuir diversos dominios magnéticos, cujos momen-
tos de dipolo totais, digamos m, interagem via a chamada interagao
dipolar, que também ¢é de origem eletromagnética porém é de longo
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alcance. A minimizacao dessa energia de interacio dipolar faz com que
os momentos magnéticos dos dominios apontem aleatoriamente, resul-
tando numa magnetizacao nula para a amostra. Os dominios magnéti-
cos sao separados por paredes (linhas continuas nas figuras 5 e 6), com
espessura entre 10 e 100 nm, nas quais ocorre uma mudanca abrupta
dos momentos magnéticos entre dois dominios (figura 6). Quando redu-
zimos o tamanho das amostras, a ponto de seu tamanho ser da mesma
ordem de grandeza dos dominios magnéticos, haverd um tnico dominio
com magnetizacao natural em qualquer instante de tempo.

Figura 6: Esquema de paredes de momentos de dipolo magnético para
dominios magnéticos em um ferromagneto (figura retirada da referéncia
(O’HANDLEY, 2000)).

Assim, a diminui¢do do tamanho da amostra permite que a mag-
netizagdo remanente possa existir devido a nao formacao de multido-
minios. No entanto, para materiais com multidominios apresentarem
magnetizagao é necessério a aplicagao de um campo magnético externo.
Neste caso os momentos magnéticos dos dominios alinham-se ao campo
e a amostra como um todo passa a ter um tunico dominio. Quando o
campo magnético é desligado, observa-se que a magnetizacao remanente
permanece por certo periodo de tempo até que ocorra novamente a for-
macao dos multidominios facilitada pela energia térmica (O’HANDLEY,
2000; OLIVEIRA, 2005).

2.1.3 Antiferromagnetismo

Assim como materiais paramagnéticos, os materiais antiferro-
magnéticos sao materiais no qual a magnetizacao é igual ou muito pro-
xima de zero. No entanto, diferentemente do caso paramagnético, onde
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os momentos de dipolo magnético apontam aleatoriamente no espaco,
os momentos de dipolo magnético em materiais antiferromagnéticos
tendem a certo ordenamento, abaixo de uma dada temperatura. O
fato da magnetizagao ser zero é porque seus momentos de dipolo mag-
nético estao orientados antiparalelamente e sua soma vetorial se anula
como pode ser visto na figura 7. Para entender o comportamento de
um antiferromagneto podemos pensar na formagdo de sub-redes nos
quais os momentos de dipolo magnético (de spin) sdo localizados de
acordo com sua orientagao. Entao, por exemplo, para uma situacao na
qual os momentos de dipolo apontam numa tnica dire¢ao, dois sentidos
sdo possiveis. Neste caso colocamos 0os momentos que apontam num
mesmo sentido numa sub-rede e os que apontam em sentido oposto em
outra sub-rede. Agora as magnetizacoes em cada sub-rede sao diferen-
tes de zero, que ao serem somadas levam a um valor nulo. Por outro
lado, se as magnetizagoes das sub-redes sao subtraidas, obtém-se um
valor diferente de zero e proximo ao valor de saturacdo. Tal parame-
tro é conhecido como magnetizacao alternante (staggered), que é util
para diferenciar uma fase antiferromagnética de uma fase paramagné-
tica. De fato, na fase paramagnética, no qual os momentos magnéticos
estao aleatoriamente distribuidos, a magnetizagao alternante também
serd nula, pois as magnetizagoes das sub-redes serdao nulas. Partindo
de um estado ordenado antiferromagneticamente podemos atingir um
estado paramagnético através do aumento da temperatura do sistema.
Neste caso, semelhante & transicao ferro-paramagnética, observamos
uma transicao entre as fases antiferro e paramagnética, porém o para-
metro de ordem passa a ser a magnetizacao alternante. Se a transi¢ao
de fase for continua, a temperatura critica em que ocorre a transicao
entre as duas fases é chamada de temperatura de Néel (T3,).

Em um material antiferromagnético cristalino, é a sua estrutura
que define como 0os momentos magnéticos serao arranjados. O arranjo
pode ser simples, complexo, alternante, espiral entre outros (OLIVEIRA,
2005). No caso de uma estrutura simples pode-se ter uma rede tetra-
gonal de corpo centrado ou uma rede cibica simples formando duas
sub-redes equivalentes e interpenetrantes, nas quais os momentos de di-
polo magnético vizinhos pertencem a sub-redes diferentes favorecendo
o ordenamento em sentidos opostos.

O grande problema de materiais antiferromagnéticos é que pos-
suem limitada aplicacao tecnolégica, pois como sua magnetizagao é
nula, ndo produz campo magnético. Além disso, a interacao entre seus
momentos de dipolo magnético sao fortes de forma que os momentos
de dipolo sdo pouco afetados por campos externos (O’HANDLEY, 2000).
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Figura 7: Esquema de vetores de momentos de dipolo magnético para
um antiferromagneto.

2.2 NANOMAGNETISMO

Como citado anteriormente, o estudo do magnetismo sempre pro-
vocou interesse em cientistas. De forma geral houve, com o passar do
tempo, a melhoria nas técnicas de manipulacao e caracterizacao de
sistemas magnéticos permitiu avangos na mensuragao dos efeitos e pro-
priedades magnéticas de tais sistemas. Com o avanco da tecnologia,
estudos experimentais de particulas cada vez menores puderam ser rea-
lizados, e assim como as propriedades magnéticas, outras propriedades
de interesse, como a elétrica e a mecéanica, foram sendo descobertas.
Quando uma propriedade qualquer é dependente do tamanho do mate-
rial dizemos que a propriedade exibe um efeito de tamanho (CULLITY,
1972). Um exemplo, é a mudanga no valor do limite de elasticidade de
um pequeno filete de ferro de didmetro de 50 micron, que é mil vezes
maijor que o mesmo ferro na forma de uma haste monocristalina de
diametro de um centimetro.

As propriedades magnéticas de um determinado material que



36

possui escala nanoscopica ou mesoscopica sao estudadas em uma area
da Fisica conhecida como nanomagnetismo. Ela abrange o estudo das
propriedades, efeitos e aplicacoes do magnetismo de nanoparticulas iso-
ladas, nanofios, filmes finos e multicamadas, ou mesmo amostras mag-
néticas volumosas que incorporam particulas nanoscopicas.

O nanomagnetismo tem muitas aplica¢oes praticas, perpassando
areas como da Geologia, Farmacologia e Biologia, além de estar presente
na construcao de dispositivos eletronicos, na gravacao magnética e em
ferrofluidos (EVANS; HELLER, 2003; SALEM; SEARSON; LEONG, 2003;
KLEM et al., 2007).

O comportamento diferenciado de materiais de escalas nanosco-
picas, em relacao aos mesmos materiais na escala macroscopica, tem sua
origem justamente no tamanho do material. Propriedades e fendmenos
antes atenuados pelo grande tamanho das amostras agora podem ser
observados. Assim, algumas diferengas entre amostras nanoscopicas e
macroscopicas podem ser citadas. Entre eles temos as dimensoes com-
paraveis a comprimentos caracteristicos, como por exemplo, o tamanho
limite de monodominios magnéticos e quebra de simetria de translacao,
que resulta em sitios com nimero de coordenacao reduzido e uma maior
proporgdo de atomos superficiais (GUIMARAES, 2006).

2.2.1 Dimensoes da amostra e comprimentos caracteristicos

Em nanomagnetismo um exemplo simples e importante é o caso
de materiais magnéticos no qual seus comprimentos, em uma ou mais
dimensoes, sao comparaveis ao tamanho critico de dominio magnético
do material. Entretanto, existem outros comprimentos caracteristicos.
Entre eles estdao o alcance da interagcao de troca, o comprimento de
difusdo de spin, a largura das paredes de dominio. Alguns valores
destes comprimentos estao destacados na tabela 1.

O tamanho da particula magnética, se comparado ao tamanho
critico de seu dominio magnético, é uma das caracteristicas mais impor-
tantes do nanomagnetismo, pois uma particula nanomagnética possui
dois limites de tamanho que determinam seu comportamento magné-
tico conforme podemos observar na figura 8. Sendo assim para qualquer
particula que tenha seu tamanho acima do limite superior, esta se en-
contrard numa regiao de multidominios e entao seu campo coercivo
serd cada vez menor com o aumento de tamanho da particula. Por
outro lado, se a particula possui tamanho menor que o limite inferior,
ela estard na regiao de monodominio. Porém serd uma particula com
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Simbolo Comprimento Valor tipico (nm)
da Distancia interatomica (Fe) 2,5.10~ T
Atr Alcance da interacado de troca ~1071—-~1

dRKKY Alcance da interagdo RKKY ~1071-~ 10

Derit Tamanho méaximo de dominio 10 — 10%

1 Largura da parede de dominio ~ 11—~ 102
dir Comprimento de troca ~1—~ 102
dys Comprimento de difusao de spin ~ 10 — 102
lem Livre caminho médio ~1—102

¢ Comprimento de coeréncia ~1—10?
AR Comprimento de onda de Fermi/metal ~0,1
AR Comprimento de onda de Fermi/semicondutor ~ 102

Tabela 1: Alguns comprimentos relevantes no magnetismo e suas
magnitudes caracteristicas (tabela retirada da referéncia (GUIMARAES,
2006) baseada na referéncia (DENNIS et al., 2002)).

comportamento magnético instavel e com campo coercivo nulo. Tal
regime é conhecido como superparamagnetismo e, neste caso, o com-
portamento magnético é analogo ao paramagnetismo. A diferenca entre
eles é que a orientacdo do momento de dipolo total é que é de forma
aleatoria. Na regiao de tamanho intermediério entre esses dois limites,
a particula é de dominio tinico e magneticamente estavel.

2.2.2 Quebra de simetria de translagao

Se pudesse existir um cristal de tamanho infinito, as propriedades
periodicas do cristal se manteriam por todo o corpo dele. No entanto,
para cristais de tamanho finito isso ndo ocorre, pois o cristal pode per-
der parcialmente sua cristalinidade na borda, ou mesmo se tornando
totalmente amorfo em sua fronteira, e assim quebrando sua simetria
de translacdo. Além disso, em sistemas nanoscopicos, uma propor¢ao
significativa de 4tomos se encontra na fronteira e as contribuic¢oes su-
perficiais que antes eram atenuados, agora comecam a ter importancia
para o sistema. Portanto, a auséncia de simetria de translagao no sis-
tema traz varias consequéncias importantes para as propriedades fisicas
deste tipo de sistema.

Alguns outros pontos importantes com relacao a quebra de sime-
tria do sistema devem ser discutidos: o vinculo entre dimensionalidade e
as propriedades fisicas do sistema; Mudanca no ntimero de coordenagao
dos atomos na interface entre multicamadas e também na superficie; e
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Figura 8: Curva esquemética de coercividade (H,;) vs. tamanho da par-
ticula ferromagnética (D), mostrando trés regimes: i) Regime de mo-
nodominio instavel com 0 < D < D,, (superparamagnético); i¢) Regime
de monodominio estavel com D, < D < D; 4ii) Regime multidominio
com D > D,. (figura retirada da referéncia (CULLITY, 1972)).

o aumento da proporcao entre atomos da superficie e/ou interface em
relacao ao volume.

Em qualquer sistema o nimero de vizinhos de um determinado
dtomo no volume de um material é sempre maior que os atomos que
compoem a superficie. Num sistema contendo dois tipos diferentes de
espécies atOmicas, por exemplo, na forma de camadas, sendo que entre
eles ha uma interface, os elementos que estao presentes no interior do
material tém nimero de vizinhos diferente dos que compoem a inter-
face. Ja na superficie, além de seu ntmero reduzido de vizinhos, estes
dtomos podem estar em superficies planas, vértices de degraus ou no
interior do degrau, modificando assim sua dimensionalidade e densi-
dade de estados eletronicos, que por consequéncia modifica a banda de
energia eletronica (BUSCHOW, 2006).

Entao, de forma geral, a estrutura eletronica do interior do ma-
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terial e de sua superficie apresentam diferencas devido & s diferencas no
nimero de coordenagdo. Com isso é de se esperar que com o0 aumento
ou a diminuicao de particulas na vizinhanca de superficies, fen6menos
fisicos tendem a se modificar, levando a crer que a proporcao de ato-
mos superficiais é um fator importante. De fato, sistemas nos quais os
atomos da superficie sdo responséaveis por parte do processo envolvido,
como no caso de catalisadores, quanto maior € a superficie do material
maior ¢é a area de contato, permitindo um aumento na quantidade de
reacoes. Para sistemas esféricos, por exemplo, onde o volume é dimi-
nuido, o nimero de atomos na superficie diminui a uma razao de r2,
enquanto no volume diminui numa razdo de 3, e a relacdo superficie-
volume aumenta a uma razio r—'. Para o caso de um material ndo ser
uma particula, mas sim um filme fino composto por poucas camadas
de atomos, sua superficie serd formada por todos, ou quase todos os
dtomos do volume, aumentado ainda mais a importancia da camada de
atomos superficiais.

2.2.3 Magnetismo em particulas pequenas

Em geral, a forma dos materiais que apresentam comportamen-
tos nanomagnéticos sdo duas: filmes finos ou particulas pequenas (graos).
Como o objeto de estudo deste trabalho é a investigacao de particulas
pequenas nao sera discutido a fenomenologia de filmes finos. Portanto,
sera necessario discutir apenas os fatores externos e internos que in-
fluenciam nas propriedades magnéticas das nanoparticulas. Primeiro é
importante conhecer o tamanho da particula, pois como ja comentado
anteriormente, propriedades magnéticas sao dependentes do tamanho.
Assim, por exemplo, a temperatura de ordenamento magnético, a mag-
netizagao de saturacao, a remanéncia e 0 campo COercivo sao proprie-
dades que devem ser estudadas em sistemas nanoscépicos.

Um caso curioso é a inversao da magnetizacao em particulas de
monodominio estavel, isto é, particulas que possuem volume maior que
o volume critico do superparamagnetismo. De fato, a magnetizagao
nestas pequenas particulas aponta em uma dada direcao devido a ani-
sotropia espacial da particula. Ou seja, ela é indiferente quanto ao sen-
tido. Por isso quando a magnetizacdo da particula se encontra numa
determinada direcdo e sentido, sua inversao de sentido se da apenas
pela competicdo entre a energia térmica e a energia de anisotropia, na
auséncia de campo magnético externo. Assim para inverter a magneti-
zagao é necessario transpor, via energia térmica, a barreira de energia
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representada pela energia de anisotropia. Quando um campo magné-
tico é aplicado, esta simetria é distorcida, privilegiando o sentido em
que o campo magnético aponta. Um esquema simples sobre este caso
pode ser visto na figura 9.

Figura 9: Energia de uma particula magnética monodominio estavel
com anisotropia em presenca de um campo H aplicado, em funcdo do
angulo 6 do campo com o eixo de anisotropia e para diferentes valores
do campo. Note a mudanca da forma da curva em funcao da intensidade
de H (Figura retirada da referéncia (COEY, 1996)).

Como vamos estudar uma particula mista em que existem spins
interagindo ferromagneticamente ou antiferromagneticamente, nao é
conveniente usarmos uma particula muito grande, pois a particula nao
estaria em um tnico dominio, mas sim em multidominios. E também
nao convém a particula ser muito pequena, isto ¢, abaixo do tamanho
critico, pois se comportaria como um superparamagneto.
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2.3 HAMILTONIANA DE HEISENBERG

Quando tratamos de sistemas magnéticos alguns parametros sao
importantes para mensurar o comportamento dos sistemas. Dentre
elas tem-se a interacao de troca, que é responsavel pela interacao mag-
nética entre os atomos. Sua origem vem da solucao da equacao de
Schréedinger para elétrons localizados num pogo de potencial do tipo
coulombiano associado ao principio de exclusao de Pauli, que assegura
nao ser permitido mais de um elétron ocupar o mesmo estado quantico
discreto no mesmo instante de tempo. Diferentemente da interacao
entre atomos em solidos, a interacao de troca descreve quao forte os
momentos magnéticos estdo acoplados e como se d& o acoplamento.
O acoplamento entre os momentos magnéticos vizinhos dentro de um
material magnético define qual serd sua caracteristica magnética. Se
o acoplamento for tal que os momentos magnéticos fiquem alinhados
paralelamente tem-se um material ferromagnético; caso se acoplem de
forma a ficarem antiparalelamente alinhados tem-se um material anti-
ferromagnético. Por outro lado esse ordenamento pode ser facilmente
destruido no caso da energia térmica do sistema ser muito alta, levando
o sistema para um estado paramagnético (O’HANDLEY, 2000; YOSIDA,
1998; MANOUSAKIS, 1991).

Em 1923 Dirac mostrou que para os casos de elétrons localizados
em orbitais ortogonais o efeito do principio de exclusao da Pauli era
equivalente & introdugao do termo

=3 T [% +25,.5}], (2.4)
i<j

no operador hamiltoniano de um par de elétrons, o qual considera os
efeitos da interacao de Coulomb sobre os estados dos dois elétrons.
Nessa equacao J;; representa a interacdo de troca entre os spins e os
sub-indices sdo referentes aos spins localizados em diferentes sitios ato-
micos com a soma se estendendo sob todos os possiveis pares (i,5) de
spins, tal que i < j. Esse resultado sugere que a energia dependente do
spin decorre do principio de exclusao de Pauli, podendo ser modelado
com a interagao entre spins num modelo de vetores:

Hyeis = =2 JiSi.S5 ==Y Ji;Si.S). (2.5)
1<j i,

Esse modelo é universalmente conhecido como Hamiltoniana de

Heisenberg. Observamos que .J;; > 0 favorece o alinhamento paralelo,
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Jij < 0 favorece o alinhamento antiparalelo e a interagao de troca
é isotropica em relagao ao espaco. Entretanto, a isotropia pode ser
quebrada caso um campo magnético externo seja aplicado ao sistema
ou no caso do sistema estar sujeito a contribui¢oes anisotrépicas devido
a sua forma ou da estrutura de rede.

No modelo de Heisenberg os vetores de spins podem apontar
para qualquer direcdo no espago. Entretanto, em uma versao simplifi-
cada do modelo, no qual o spin dos elétrons podem assumir apenas dois
valores, os vetores de spins apontam em uma tnica dire¢do no espaco.
Neste caso o modelo é conhecido como modelo de Ising e as varidveis de
spin podem assumir valores +1 ou —1, indicando o sentido do vetor e
quebrando assim a isotropia do sistema (o que é equivalente dizer que o
sistema tem anisotropia infinita em uma dire¢do). Apesar de sua sim-
plicidade, o modelo de Ising consegue dar uma visao ampla de sistemas
magnéticos, principalmente quando tratamos de transi¢oes de fase, pois
prevé qualitativamente a existéncia das transicoes e determina os pon-
tos criticos. No entanto, como a magnetizacdo de um material é livre
para apontar para qualquer direcao o modelo de Heisenberg se torna
mais adequado para observar o comportamento magnético como um
todo de uma nanoparticula (SALINAS, 2008; TOME; OLIVEIRA, 2001).

A interacao de troca € uma interacao de curto alcance por isso é
valido considerar que as interacoes sao de primeiros vizinhos, reduzindo
assim a complexidade do problema. Portanto, podemos assumir que a
energia de troca do dtomo do sitio i é dada por:

tiroca = _‘]‘S_:IZ‘S_';’ (26)
J

onde a soma, se estende apenas aos primeiros vizinhos. Para o material
inteiro a energia de troca sera:

1 )
Eiroca = 5 > Elroea (2.7)

Além da interacao spin-spin podemos ter também um termo que
reflete o efeito Zeeman, isto é, a interagdo spin-campo magnético ex-
terno, sendo dado por

—gnn 115, (2.8)

Aqui g representa o fator giromagnético do spin, ug é o magnéton de
Bohr e H o campo magnético externo. Assim a Hamiltoniana completa
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pode ser escrita como (YOSIDA, 1998)
Hyeis = —ZJijgi-g; —guBZﬁ.@-. (2.9)
% i

Vale ressaltar, ainda, que para modelos mais realistas é adicio-
nado um terceiro termo para representar a anisotropia magnética. Este
termo serd discutido em maiores detalhes na segdo a seguir.

2.4 ANISOTROPIA MAGNETICA

Se determinada propriedade fisica de um material apresenta de-
pendéncia em funcdo da direcdo, diz-se que esta propriedade exibe
anisotropia. Assim, quando destacamos que a magnetizacdo possui
preferéncia numa direcdo particular, a amostra apresenta anisotropia
magnética. As principais origens da anisotropia magnética estdo rela-
cionadas com o formato da amostra, com a simetria do cristal, e/ou
com o stress (tensdo) e ela pode ser uniaxial ou cubica, dependendo da
geometria da superficie de energia de anisotropia. O tipo de anisotro-
pia a ser considerada neste trabalho serd a magnetocristalina uniaxial.
A introducdo deste termo em nosso trabalho tem como motivagdo a
classificacdo dos sistemas magnéticos como duros ou moles, pois é a
intensidade da anisotropia magnética que faz com que o material seja
assim classificado.

A fim de determinar a anisotropia magnetocristalina é necessa-
rio conhecer a estrutura cristalina do material, pois é ela que define
tanto a intensidade da interacao quanto as diregoes preferenciais, ou os
chamados eixos faceis, de magnetizacao da amostra. Se determinada
direcdo nao é priorizada temos um eixo de dificil magnetizagdo. Exem-
plos cléassicos de materiais que exibem magnetizagao forte sdo o Fe, Ni
e Co. Na figura 10, mostra-se as células unitarias destes materiais e a
magnetizacao, em funcao do campo magnético externo, ao longo dos
eixos cristalinos.

No caso do Fe, sua célula unitiria na rede cristalina é do tipo
BCC (cubica de corpo centrado), seu eixo de facil magnetizagio é o
< 100 > e o eixo de magnetizacao dificil é o < 111 >. Por outro
lado, o Ni apresenta uma célula unitéria do tipo FCC (cubica de face
centrada) e, ao contrario do Fe, seu eixo facil € o < 111 > e o eixo dificil
é 0 < 100 >. Diferentemente de ambos, a rede do Co é do tipo Hep
(Hexagonal) onde o eixo facil € o < 0001 > e o eixo dificil € o < 1000 >.
Todos estes casos mostram que, a menos que haja um campo magnético
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Figura 10: Estrutura cristalina mostrando os eixos de facil e de dificil
magnetizagdo para Fe(a), Ni(b) e Co(c). Curvas de magnetizacio
respectivamente (figura retirada da referéncia (O’HANDLEY, 2000)).

externo que possa alinhar os momentos magnéticos na direcao de dificil
magnetizagao, o préprio material tentara, naturalmente, direcionar sua
magnetizagdo para o eixo de facil magnetizagdo. Além disso, serd muito
mais facil magnetizar uma amostra através da aplica¢do de um campo
magnético externo ao longo da direcao do eixo de facil magnetizacao.

Para mensurar a anisotropia magnética é utilizado o conceito
de energia de anisotropia que, no caso da magnetocristalina, tem sua
origem no acoplamento spin-érbita ou na interacao atomica dipolo-
dipolo magnético. Uma expressao para a energia de anisotropia uniaxial
pode ser obtida por meio de uma expansao de fungoes trigonométricas
do tipo (O’HANDLEY, 2000):

U
Uagnis = 72 = - ;Kncos2n07 (210)
onde uUgps € a energia por unidade de volume, n = 0,1,2... , § é o

angulo entre a magnetizacao da amostra e o eixo de facil magnetizagao
e K, é o termo de densidade de energia de anisotropia. Para reduzir
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a complexidade do problema pode-se desconsiderar o termo de ordem
zero, pois é apenas uma constante, e também os termos com n > 1,
pois sdo despreziveis em relacdo ao termo de ordem 1 (CULLITY, 1972).
Isto é, pode-se considerar que:

Ugnis = —Kcos?0), (2.11)

de forma que a anisotropia magnética utilizada neste trabalho define
um unico eixo de facil magnetizacdo. E interessante observar que o
sentido do vetor magnetizagao pode ser tanto o sentido positivo quanto
o negativo do eixo facil.

Um tipo diferente de anisotropia magnética foi introduzido para
tentar explicar o fendmeno do deslocamento das curvas de histerese (ez-
change bias) que pode ocorrer em sistemas magnéticos compostos de
diferentes tipos de particulas e em arranjos especificos, como por exem-
plo, em ligas e em sistemas magnéticos de multicamadas (NOGUES;
SCHULLER, 1999) . Nesse tipo de sistema, camadas ferromagnéticas
sdo intercaladas com camadas antiferromagnéticas, podendo haver uma
fina camada nao magnética entre elas. Quando a amostra é resfriada
para temperaturas abaixo da temperatura de Néel e na presenca de um
campo magnético externo da alta intensidade, observa-se que a curva
de histerese é assimétrica conforme se pode observar na curva cheia (1)
da figura 11. Caso a amostra seja resfriada sem a presenca do campo
magnético a curva de histerese é simétrica e totalmente normal (curva
pontilhada (2) da figura 11). Para explicar este fenomeno considera-se
a existéncia de um acoplamento na interface entre as camadas, devido
4 chamada anisotropia de troca ou polarizacao de troca, que é induzida
pelo campo magnético externo no momento do resfriamento da amos-
tra. A caracteristica principal desta anisotropia induzida reside no fato
de ter um sentido bem definido, tendendo sempre a apontar na dire¢ao
e sentido do campo de resfriamento. Portanto, a energia de anisotropia
associada & anisotropia de troca pode ser escrita como

Ugt = —Kypcosf, (2.12)

onde K,; é a constante de anisotropia (em unidades de densidade de
energia) e 8 é o angulo entre a direcdo da magnetizagdo da amostra
e a direcao do campo magnético de resfriamento. No volume de cada
camada observa-se a anisotropia magnética usual.

Um dos primeiros a estudar sistema que apresenta anisotropia
de troca foram Bean e Meiklejohn. FEles utilizaram particulas de Co
(ferromagnética, FM) e CoO (antiferromagnética, AFM), e procederam
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Figura 11: Curvas de histerese a 77K para particulas Co/C00O. Curva
cheia (1) ZFC, curva pontilhada (2) FC em 100000e. (Figura retirada
da referéncia (BEAN; MEIKLEJOHN, 1957)).

com essas particulas de duas formas, uma amostra sendo resfriada sem
a aplicagdo de um campo magnético externo, e uma segunda amos-
tra sendo resfriada na presenca de campo magnético. Ao realizarem
as curvas de histerese na amostra com resfriamento sem campo, nao
notaram nenhuma “anomalia”, porém ao realizar as curvas de histerese
na amostra resfriada a campo, observaram que ha o deslocamento das
curvas de histerese para a esquerda, quebrando assim a simetria de tais
curvas.

A anisotropia de troca é apenas observada em determinadas con-
dig¢oes, pois quando temos uma amostra com temperatura acima da
temperatura de Néel (AFM), porém abaixo da temperatura de Curie
(FM), os momentos magnéticos do AFM estao desordenados, impossi-
bilitando o acoplamento entre ambas as camadas e nao permitindo a
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observagao da anisotropia de troca (figura 12i). No entanto ao atin-
gir temperaturas abaixo da temperatura de Néel os dtomos AFM se
alinham ferromagneticamente com os a&tomos FM na interface (figura
12i7), assim quando um momento FM tenta se inverter o momento
magnético do atomo AFM faz uma forca restaurada para que este fique
na dire¢do original (figura 12:i:). A forga restauradora tem direcao e
sentido definido pelo campo magnético quando resfriado, o que gera
uma anisotropia unidirecional que é proporcional ao cosseno do angulo
entre os momentos AFM da interface com a dire¢do do campo magné-
tico. Por isso, a anisotropia de troca possui dire¢ao (como a anisotropia
convencional também possui) e sentido, permitindo a quebra na sime-
tria geralmente encontrada nas curvas de histerese, pois torna mais facil
para a magnetizagdo voltar ao seu valor inicial do refriamento(figura
12iv e 12v)(BEAN; MEIKLEJOHN, 1957; NOGUES; SCHULLER, 1999).
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Figura 12: Diagrama esquematico para a configuragdo de spin de uma
dupla camada FM-AFM nos diferentes estégios (i — v)para uma curva
de histerese de um sistema que apresenta anisotropia de troca (figura
retirada da referéncia (NOGUES; SCHULLER, 1999)).
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3 MODELO E METODOLOGIA

3.1 MODELO

O modelo que consideramos para a particula magnética monodo-
minio consiste em um arranjo bidimensional de spins, dispostos sobre
os sitios de uma rede quadrada, e que interagem entre si através de
interagoes de troca de curto alcance (apenas entre primeiros vizinhos).
A fim de considerar uma nanoparticula (finita) utilizamos condicoes de
fronteira abertas e assim o numero de coordenacao de um spin depende
de sua localizagao na rede. Além disso, podemos considerar diferentes
valores para a relacao entre a quantidade de spins no niucleo e na casca.
Os spins que formam a nanoparticula podem ser dois tipos, formando
um sistema do tipo nucleo/casca (core/shell), conforme pode ser visu-
alizado na figura 13. O nucleo é constituido por spins que interagem de
forma ferromagnética, enquanto a casca é constituida por spins que in-
teragem antiferromagneticamente. E temos ainda a interagdo de troca
na interface nucleo/casca.

Portanto, em nosso modelo, a interagao de troca entre spins vizi-
nhos se apresenta de trés formas distintas: a) interagao ferromagnética
entre spins do nicleo; b) interagao entre spins da interface, que pode
ser do tipo ferro ou antiferromagnético; e ¢) interagdo antiferromagné-
tica entre spins da casca. Na figura 14 temos uma representacao da
situacao proposta.

As variaveis de spin da nanoparticula sao caracterizadas pelo mo-
delo XY, onde os spins sao continuos e de médulo igual a um, podendo
entao apontar livremente em qualquer direcao no plano xy. Entretanto,
como o modelo XY é isotrépico em relacao a orientacao dos spins, con-
sideramos também um termo de anisotropia, igual para todos os spins,
a fim de considerar a existéncia de um eixo de facil magnetizagdo (no
caso, o eixo z). Por ultimo, temos também a introdugdo de um termo
relativo a um campo magnético externo que atua sobre os spins e que,
a principio, pode apontar em qualquer dire¢do no plano xy. Na figura
15 estao representados os vetores de spin, de anisotropia e de campo
magnético.

O hamiltoniano do nosso modelo para uma nanoparticula do tipo
nuicleo/casca sera dado entdo por

H==3 J;6id; =D} (7.6) =) Ha, (3.1)

.3
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Figura 13: Representacao da nanoparticula na qual os pontos azuis per-
tencem a casca antiferromagnética e os losangos vermelhos pertencem
ao nucleo ferromagnético.

onde J;; é a intensidade da interacdo de troca, sendo positiva (J, =
Ji; > 0) no nucleo e negativa (J. = J;; < 0) na casca. Na interface a
interacao de troca pode assumir tanto valores positivos quanto negati-
vos. Entretanto, e por motivos que ficarao claros no proximo Capitulo,
assumiremos que a interagao de troca entre spins da interface serd do
tipo ferromagnética, isto é J; = J;; > 0. A soma dupla no primeiro
termo é sobre todos os pares de spins primeiros vizinhos, considerando
as diferentes formas de interacdo e a soma no segundo e no terceiro
termo é sobre todos os spins do sistema. & = oot + ayj sao as va-
ridveis de spin, tanto do nucleo quanto da casca e da interface, com
o, = cos(8) e o, = sen(f) as projecdes do vetor de spin ao longo das
diregoes x e y, respectivamente. Os dngulos 6 e ¢ medem as inclinagoes
dos vetores do spin & e do campo magnético externo H em relacao ao
eixo de facil magnetizagdo €,. A constante anisotrépica é representada
por D.

Mencionamos na introducao desta dissertagdo que um fenémeno
curioso ocorre em sistemas nanomagnéticos que possuem interface in-
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Figura 14: Ampliacao da figura 13 mostrando as interagoes entre spins
da casca (J.), spins do nucleo (J,,) e da interface (J;).

terna, quando o mesmo é resfriado na presenca de um campo magné-
tico externo. Trata-se do deslocamento da curva de histerese (exzchange
bias). Uma possivel explicagdo para o fenémeno é o surgimento de
um termo de anisotropia especial, denominado anisotropia de troca, no
qual a orientacao dos vetores de spin da interface procuram se orien-
tar ao longo da direcdo e do sentido da anisotropia de troca. Assim,
para melhor compreender como este termo influencia o comportamento
magnético de uma nanoparticula, incorporamos um termo adicional na
hamiltoniana 3.2. Como se trata de um termo de anisotropia que, além
de orientar o vetor de spin ao longo do eixo facil, também faz com que
o sentido do vetor magnetizacao procure apontar no sentido positivo
do eixo de facil magnetizagdo, o termo a ser incorporado deve ter a
seguinte forma:

~Dat Y, Ouéi, (3.2)

<interface>

sendo D,; o valor da (suposta) constante de anisotropia de troca, €
o sentido da anisotropia de troca e a soma se realiza somente sobre os
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Eixo facil

Figura 15: Vetor de spin e suas componentes e campo magnético apon-
tando em direcao arbitraria e eixo de facil magnetizacao.

spins da interface que pertencem & casca, porém localizados na casca.
3.2 METODO DE MONTE CARLO

O método de Monte Carlo (MMC) é um método estatistico utili-
zado para realizar simulagoes numéricas de cardter estocastico Marko-
viano no qual a evolucao do sistema, ou seja, a busca por novas confi-
guragoes se d& apenas em relacao ao estado anteriormente obtido. Para
entendermos melhor o MMC utilizamos conceitos da Mecanica Estatis-
tica. De acordo com esses conceitos, as propriedades fisicas de sistemas
em equilibrio termodinamico sao obtidas a partir de uma distribuigao
de probabilidade P(s), conhecida a priori, sendo possivel acessar todos
os estados microscopicos do sistema em situagoes de equilibrio carac-
terizados pelos estados (s). Portanto, dada uma propriedade genérica
f(s), isto é uma funcdo de estado, a média < f > é obtida através dos
valores de f(s) associados & cada um dos microestados s:
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<f>=> f(s)P(s), (3.3)
onde

1
P(s) = EefﬂH(s), (3.4)

e Z é a funcgao de particao canoénica

Z =Y e PH®), (3.5)
com

f=m
B
sendo T" a temperatura, kg a constante de Boltzmann e H a hamilto-
niana do sistema.

No método de Monte Carlo sao escolhidos, através de algorit-
mos especificos, aqueles microestados que sao relevantes ao estado de
equilibrio e que, além disso, sdo mais provaveis. Neste caso, para cada
microestado s; (¢ = 1,2..M) é determinada a fungio estado f(s;) e
o valor médio da funcao estado é determinado pela média aritmética
desses valores. Assim, sendo M o nimero de microestados gerados a
média aritmética serd

(3.6)

1 M
<f>=4; ;f(si)~ (3.7)

Como em qualquer anélise estatistica, quanto maior for o nimero
de microestados (configuragdes) gerados, melhor serd a estimativa da
funcao estado. Dentre as prescricoes utilizadas para a obtenc¢do dos
microestados relevantes ao sistema podemos citar os algoritmos de Me-
tropolis, de Glauber, de Kawasaki, Wang-Landau, e etc. Neste trabalho
vamos nos ater ao algoritmo de Metropolis. A escolha pela utilizacao
deste algoritmo se deu devido a complexidade do modelo proposto. Na
secao a seguir o algoritmo é apresentado em detalhes.

A fim de implementar o método de Monte Carlo, geramos, para
o modelo de spin continuo proposto neste trabalho, uma rede L x L
em cujos sitios sao colocados as variaveis de spin o = ool + ayf. En-
tao, para cada sitio é associado, aleatoriamente, um angulo 6 tal que
oz = cos(f) e oy = sen(0). Esse microestado representa a configuracao
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inicial do sistema. Novas configura¢es sdo obtidas da seguinte forma:
a) um sitio da rede é escolhido aleatoriamente; b) é realizada uma ten-
tativa de atualizacao do estado do spin escolhido através da prescri¢ao
de Metropolis. Esta atualizacao consiste em tentar modificar a orienta-
¢do do vetor do spin escolhido, através de um incremento 66,4, = 7/9
no angulo 0. Este procedimento é realizado N = L? vezes, o que define
a unidade de tempo como um passo de Monte Carlo (MCs - Monte
Carlo step); c¢) Calculamos as grandezas fisicas de interesse (magneti-
zagoes, susceptibilidade, etc); d) os passos b e ¢ sdo repetidos até que
o sistema atinja o estado de equilibrio, no qual as grandezas de inte-
resse apresentam uma pequena flutua¢io em torno de um valor médio;
e) apds o processo de termalizacdo os passos b e ¢ sdo repetidos um
certo nimero de vezes e uma média das grandezas fisicas de interesse
é calculada. Como em nosso modelo estamos tratando com uma nano-
particula magnética, utilizamos condicoes de fronteiras abertas, isto é,
os sitios da fronteira externa da casca s6 possuem vizinhos laterais e
internos.

O método de Monte Carlo aqui utilizado procura minimizar a
energia livre do sistema, descrito pelo hamiltoniano 3.1 e pelo termo
3.2. E necessario, entdo, fixar os valores dos parametros de controle
que aparecem na hamiltoniana (J,, J., J;, H, D, Dg;), além da tem-
peratura em que o sistema se encontra. O processo de minimizacao
é iterativo e ocorre ap0s os passos necessirios para a termalizacao,
quando o sistema atinge o estado de equilibrio. Nessas condicoes po-
demos calcular os valores médios de interesse a fim de caracterizar o
sistema. Isto é, podemos calcular a magnetizacao total da particula,
ou mesmo, as magnetizacoes individuais do niicleo e da casca. Tal cal-
culo é realizado por meio da determinacao do valor médio das variaveis
de spin condizentes com o microestado naquele passo de Monte Carlo.
Podemos, ainda, calcular as projecoes destas grandezas ao longo das
diregoes z e y. De fato, tais grandezas, quando calculadas ao longo da
direcdo x sdo dadas, respectivamente, ao fim de cada passo de Monte
Carlo, por

1 i

Mae = 3~ Z Th s (3.8)
1 i

Mew = N, Zl: Oc,z (3.9)

o Nnmn,x + Ncmc,:c
- N,, + N.

, (3.10)

Mg
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onde Jiw e aé,z sao a componente x do vetor de spin ¢ no nicleo
(casca) e N,, (N.) é o nimero de spins no nucleo (casca). Expressoes
semelhantes sao obtidas para as mesmas grandezas ao longo da direcao
y, bastando trocar x por y nas equagoes acima. Desta forma podemos
calcular a magnetizacao total da particula, assim como as do niicleo e
da casca:

My = \/m2 . +m?2 (3.11)
me=/m2, +m2,, (3.12)
m = y/m2 +m2. (3.13)

Outra grandeza fisica que pode ser diretamente determinada é a
energia do sistema. Neste caso, devemos calcular o valor médio do ha-
miltoniano dado pelas equagoes 3.1 e 3.2, utilizando a mesma sequéncia
de configuragoes geradas apos a termalizacdo. Além disso, grandezas
fisicas derivadas da magnetizacao, como a susceptibilidade magnética,
e da energia, como o calor especifico, podem ser obtidas através do cal-
culo da flutuagio destas grandezas em torno do seu valor médio. Isto
é:

X (<m?>— <m>?), (3.14)

T KT
O:

2 2

KBT2(< E*>— < E>*), (3.15)
onde x é a susceptibilidade magnética, C' o calor especifico, < m > o
valor médio da magnetizacao total da nanoparticula, < E > o médio da
energia, < m? > o valor médio do quadrado da magnetizacio e < E? >
o valor médio do quadrado da energia.

Além do calculo da magnetizacao total do sistema, é necessario
estabelecer um outro parametro de ordem a fim de mensurar o com-
portamento antiferromagnético do sistema, a magnetizagdo alternante
ou staggered. No caso de uma rede quadrada, podemos dividi-la em
duas subredes (figura 16), e em cada subrede ¢é realizado o calculo da
magnetizagdo na dire¢do de x (subrede vermelha equagao 3.16 e subrede
preta equacdo 3.17). Depois disso determinamos o modulo da diferenga
entre as magnetizacoes das subredes na equagao 3.18 para calcular a
magnetizacao alternante na diregao de x.
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Figura 16: Representacao esquematica de duas subredes interpenetran-
tes para o calculo da magnetizagao alternante. Os pontos vermelhos e
pretos pertencem a subredes diferentes.

De forma anéloga podemos determinar a magnetizagdo alter-
nante na direcao y. Assim, também podemos separar as magnetizacoes
alternante da casca e do ntucleo, como realizado para a obtencao da
magnetizagdo total. A expressdo para a magnetizacdo alternante total
¢é dada pela equagao 3.19.

Mg = ,/mg,x + mg’y. (3.19)

Como mencionamos acima, o calculo das grandezas fisicas de in-
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teresse é realizado em cada MCs. O valor mais provéavel para estas
grandezas é obtido através do célculo do valor médio destas mesmas
grandezas sobre certo numero de microestados, que sao as configura-
¢coes obtidas em cada MCs, apds a termalizacdo. Para caracterizar
fisicamente o sistema devemos proceder ao processo de minimizacao
da energia para diversos valores dos parametros de controle do mo-
delo. Nesse caso, as grandezas de interesse (magnetizacoes, energia e
etc) podem ser obtidas como fungdes dos parametros de controle do
modelo.

3.3 ALGORITMO DE METROPOLIS

O algoritmo de Metropolis é uma das técnicas mais utilizada em
simulac¢Oes numeéricas para a obtencao de microestados de sistemas fisi-
cos. De forma geral, esta técnica tenta buscar uma nova configuragao,
a partir da configuracdo atual, através da minimizacao da energia e
da utilizacao do fator de Boltzmann. Portanto, ele é implementado
como um processo de Markov. A fim de determinar explicitamente
uma expressao para a taxa de transicdo entre dois microestados, de-
finindo assim a dinamica do algoritmo de Metropolis, consideramos,
inicialmente, a equacao mestra:

dP,(t)
ot

== [Pa&)Wasm — P () Winn], (3.20)

m#n

onde P,(t) é a probabilidade do sistema estar no estado n no tempo ¢,
Wh—m € a taxa de transicao do sistema sair do estado n para entrar
no estado m e a soma é realizada sobre todos os possiveis estados m.
Quando o sistema atinge o estado estacionario de equilibrio, o lado
esquerdo da equacao mestra se anula. Nesta situagao o lado direito da
equacgao mestra também é nulo, e uma das possibilidades para que esta
situacao ocorra é que os termos da soma se anulem par a par. Portanto,
se tomarmos a condigao:

Po()Wiism = P () Winosm, (3.21)

conhecida como condi¢ao do balango detalhado, podemos obter a razao
entre as taxas de transi¢ao como uma razao entre as probabilidades de
encontrar o sistema num dado estado no tempo . De fato, temos:
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Wn—>m — PTI’L(t)

Entretanto, a probabilidade de encontrar o sistema num dado
estado no tempo t nao é conhecida. Para remediar a situagao devemos
nos lembrar de que esta razao também deve valer quando o sistema
atinge o estado de equilibrio e, neste caso, a probabilidade de encon-
trar o sistema num dado estado é proporcional ao fator de Boltzmann.
Portanto:

(3.22)

Winsn  Paleq) e PEnijz €
e a razao entre as probabilidades depende somente da temperatura e
da diferenca de energia, AE = E,, — E,, entre os dois microestados,
onde P,(eq) é a probabilidade de encontrar o estado n no equilibrio.
Com isso, a escolha de uma expressdo para a taxa de transi¢cdo entre
dois estados é apenas uma questao de conveniéncia, desde que a razao
acima seja satisfeita. A proposta de Metropolis e colaboradores (TOME;
OLIVEIRA, 2001) é bastante simples e dada por:

Wosm _ Pu(eq) _ e PPn/Z g5 g, (3.23)

Wim = m0e” "2F AE > 0, (3.24)
Whom = To ,AE <0, (325)

onde 79 é o tempo necessdrio para tentar mudar o estado do sistema.
Comumente toma-se como uma unidade de tempo, como neste trabalho.

Abaixo segue um esquema simplificado do algoritmo de Monte
Carlo utilizando a prescricao de Metropolis.
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Figura 17: Esquema simplificado do algoritmo de Monte Carlo utili-
zando a prescricao de Metropolis.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

A apresentacdo dos resultados foi dividida em duas se¢oes: na
primeira secao sao apresentados os estudos do comportamento de uma
nanoparticula do tipo nucleo/casca na auséncia do termo de anisotro-
pia de troca enquanto na segunda secao este termo é levado em conta.
Em ambos os casos, analisa-se o comportamento fisico das grandezas
que caracterizam um sistema ferromagnético (magnetizagao, magneti-
zacdo alternante (staggered) e susceptibilidade magnética e curvas de
histerese) em funcdo dos diversos parametros que controlam o sistema:
intensidade e orientacao do campo magnético externo, temperatura,
intensidade das interacoes de troca antiferromagnética na casca e fer-
romagnética na interface, relativamente a interacao ferromagnética do
nucleo, e intensidade da anisotropia magnética, também relativa a in-
teracao ferromagnética. Além disso, consideramos diferentes tamanhos
para a particula, assim como diferentes razoes entre o nimero de spins
no niicleo e na casca a fim de considerar diferentes proporcoes entre a
quantidade de spins que interagem ferromagneticamente daqueles que
interagem antiferromagneticamente.

Na segunda secao deste Capitulo é introduzido o termo de ani-
sotropia de troca na interface nucleo/casca e realizadas anélises seme-
lhantes dquelas da primeira se¢ao.

4.1 AUSENCIA DA ANISOTROPIA DE TROCA

Consideremos, inicialmente, 0 comportamento magnético da par-
ticula na auséncia de campo magnético externo. A particula possui
dois tipos de spins: os spins localizados sobre sitios do ntcleo intera-
gem entre si através de um acoplamento de troca ferromagnético (.Jy,)
enquanto naqueles localizados na casca o acoplamento é antiferromag-
nético (J;). A interacdo de troca entre os spins localizados na interface
(J;), separando o nucleo da casca, serda tomada como ferromagnética
por motivos que ficardo claros na proxima segao.

Os spins de sistemas magnéticos, quando mantidos em baixas
temperaturas, tendem a se alinhar de acordo com suas respectivas inte-
racoes. Consequentemente, apresentam magnetizacao diferente de zero
em sistemas ferromagnéticos e nula para sistemas antiferromagnéticos.
Como o sistema em estudo contém ambos os tipos de interagao entre
spins é de se esperar que, na condi¢ao de baixa temperatura, a magne-
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tizagdo seja diferente de zero. Entretanto, a magnetizagdo média por
particula serd dependente da proporcao de spins no nicleo em relacao
A quantidade de spins na casca.

Nosso modelo possui varios parametros de controle: as interagoes
de troca no niicleo (J,,), na casca (J;) e na interface (J;); a anisotropia
magnetocristalina (D), suposta a mesma para a casca e o nicleo; a in-
tensidade do campo magnético (H) e a temperatura (7). Além disso,
como estamos utilizando simulagoes numeéricas de Monte Carlo também
consideramos o tamanho da rede (N) e o numero de spins no nucleo
(N,,). Sao, portanto, oito parametros de controle para cada simulagao,
tornando o modelo relativamente complexo. Entretanto, podemos re-
duzir em um o nimero de parametros se escrevermos alguns dos oito
parametros em unidades de um parametro escolhido. Escolhendo o
parametro J,, (a interagdo ferromagnética entre spins do nticleo) pode-
mos definir os seguintes parametros reduzidos: j. = J./Jy, ji = J;/Jn,
d=D/J,, h =H/J, et =T/J, Portanto, quando citarmos de-
terminado parametro estaremos nos referindo ao seu respectivo valor
reduzido.

Como ja exposto acima, iniciamos o estudo do nosso sistema a
campo magnético nulo (h = 0). Além disso, devido ao ntamero elevado
de parametros de controle do modelo, tomamos as grandezas |j.|, j;
e d como unitarios e avaliamos o comportamento do sistema em fun-
cao da temperatura para uma rede L x L com L = 64 e considerando
que 66% dos spins pertengam ao nucleo (obviamente, 34% pertencem a
casca). Para a obtengdo das curvas de magnetizagdo foram realizadas
meédias sobre 2.10* configuracdes, apds termalizacdo de 8.10* MCs e re-
alizadas, ainda, média sobre 12 amostras independentes. Em situagoes
de equilibrio, observamos que as magnetizagoes do nicleo e total, e a
magnetizacao alternante da casca, possuem diferentes valores depen-
dendo do valor fixado para a temperatura, conforme pode ser visto na
figura 18. De fato, para temperaturas maiores que aproximadamente
1,4 o sistema se encontra num estado desordenado (paramagnético),
pois tanto a magnetizacao do ntcleo quanto a magnetizacao alternante
da casca sao iguais a zero. Por outro lado, abaixo, mas préximo desse
valor, o ntucleo estd parcialmente ordenado e a casca ainda desorde-
nada. Em temperaturas menores ainda, ambos os subsistemas (casca e
nicleo) estdo num estado ordenado. Portanto, nosso modelo apresenta,
uma transicao de fase.

Ao observarmos a figura 18(a) na regido de baixas temperatu-
ras, notamos que o valor da magnetizagao por particula é da ordem de
m = 0,66, que é o percentual de sitios do nicleo. Isso mostra clara-
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Figura 18: (a) Curvas de magnetizagdo total, do nticleo, da casca e
alternante (b) magnetizagio total e das componentes x e y e (c) Sus-
ceptibilidade versus temperatura para |j.| = j; =d=1,0e h = 0.

mente que o papel do nicleo é muito mais acentuado que o da casca.
Esse resultado depende da razao entre o niimero de particulas do nu-
cleo e da casca, mas a temperatura pseudo-critica ndo, como veremos
mais adiante. Outro resultado curioso é apresentado na figura 18(b),
na qual sdo apresentados os valores de m, m, e m, em fun¢ao da tem-
peratura. Notamos que o comportamento de m é semelhante ao de
mg, pois uma curva se sobrepoe a outra. Tal semelhanca ocorre devido
ao fato da magnetizacio tender a apontar ao longo da dire¢do do eixo
de facil magnetizacao. Vale ainda salientar que a temperatura no qual
ocorre a mudanca de comportamento entre as fases ferro e paramagé-
tica, é na verdade, uma temperatura pseudo-critica. Conceitualmente
um sistema finito nao apresenta nenhum tipo de singularidade em suas
propriedades fisicas. No entanto, podemos associar uma temperatura
pseudo-critica ao valor da temperatura no valor maximo do calor especi-
fico e/ou da susceptibilidade magnética(PLISCHKE; BERGERSEN, 1994),
no caso de sistema magnético.

Os resultados mostrados na figura 18 servem como ponto de par-
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tida para mensurar a importancia de cada pardmetro de controle. Ini-
cialmente vamos considerar situacoes no qual o termo de energia de
anisotropia (d) é variado, pois ele ¢ o responsavel por manter a mag-
netizagao na direcao do eixo facil. Entao, na figura 19 sao mostradas
curvas de magnetizacdo e susceptibilidade magnética, em fun¢do da
temperatura, para varios valores de d.

(a) 4 d=0,00 (b) o d=0,50
. = d=0,01 y v d=1,00
0,6-‘*“!1;;44‘ o d=050 o 1< d=200
is eTvis v d=1,00
Aa * v o« ’
N < d=2,00
.
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Figura 19: Curvas de (a) magnetizacao total e (b) susceptibilidade
versus temperatura para diferentes valores de d, |j.| = j; = 1,0 e
h = 0.

O comportamento da magnetizacdo para diferente valores da
energia de anisotropia é observado na figura 19(a). Observa-se aqui
o mesmo padrao da figura 18, mas com o aumento de d as tempera-
turas pseudo-criticas apresentam valores crescentes. Para valores da
constante de anisotropia algumas ordens de grandeza abaixo de um,
o comportamento é semelhante ao de uma particula sem anisotropia,
como podemos observar nas curvas em que d = 0,00 e 0,01. Estas
curvas sao quase coincidentes, e assim a temperatura pseudo-critica é
dificil de ser estimada. De fato, na figura 19(b), no qual apresentamos
as curvas de susceptibilidade magnética, notamos uma forte flutuagao
nos seus valores de equilibrio e, por isso algumas curvas foram omitidas.
O pequeno valor da constante de anisotropia ndo consegue dar uma di-
re¢do bem definida para o vetor de magnetizacdo. Por outro lado, é
possivel observar, aproximadamente, o comportamento da temperatura
pseudo-critica como func¢do do parametro de anisotropia (figura 20).

Como podemos observar, a temperatura pseudo-critica apresenta
dependéncia linear em funcao de d. Através do método dos minimos
quadrados podemos estimar a funcdo como t. = 1,13 + 0, 19d, sendo,
entao, possivel prever o valor de t. para pequenos valores de d. Nosso
foco, neste trabalho, ndo é o estudo das transi¢oes de fase (pseudo-
criticas) do modelo em si. Entretanto, é necessario conhecermos os
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2,04

Figura 20: Variacao de d para obtencao dos valores das temperaturas
pseudo-criticas (t.). Sendo possivel observa um comportamento linear
de t.(d).

valores das temperaturas pseudo-criticas a fim de construirmos as cur-
vas de histerese. Para continuarmos a anéalise do modelo em func¢ao de
outros parametros de controle consideraremos que d = 1, 0.

Sendo assim, vamos verificar o comportamento do modelo em
funcado da intensidade de interacdo de troca entre os spins da casca
(jc). Esperamos, nesse caso, que somente a magnetizacio alternante
mude apreciavelmente de valor em funcao da temperatura. De fato,
na figura 21, no qual sao construidas as curvas das magnetizagoes to-
tal e alternante em funcdo da temperatura, além da susceptibilidade,
podemos observar que as temperaturas em que a casca deixa de estar
ordenada mudam consideravelmente, enquanto a temperatura pseudo-
critica do nicleo permanece sendo a mesma para todos os valores de
e

Observamos que, para diferentes valores da interagao de troca en-
tre os spins da casca, nao ha mudanca na temperatura pseudo-critica.
No entanto, ao analisar a magnetizacao alternante podemos notar que,
acima de uma determinada de temperatura (Néel), a casca se encontra
numa fase paramagnética, mesmo estando o nicleo numa fase ferro-
magnética. Além disso, com o aumento do valor de j., a temperatura
no qual se obtém o comportamento paramagnético da casca aumenta.
Esse resultado é importante, pois a casca, mesmo estando ordenada an-
tiferromagneticamente, pode influenciar no valor da magnetizagdo do
sistema. O fato de, mesmo para valores muito altos de j., como mos-
trado na figura 22, a temperatura pseudo-critica nao se alterar, indica
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Figura 21: Curvas de (a) magnetizacdo total (b) magnetizagio alter-
nante e (c) susceptibilidade versus temperatura para diferentes valores
de j., ji=d=1,0e h=0.

o papel relevante do nucleo. Observamos, ainda nessa figura, que a
magnetizacao do sistema é maior para j. = 0,1. Isso ocorre porque
a interagdo de troca na casca € muito fraca em relacdo ao nucleo e a
interface, fazendo com que a casca possua uma magnetizagdo diferente
de zero, influenciada pelo nicleo.

Da mesma forma, e apesar da interagao de troca entre os spins
localizados na interface j; ter um papel fundamental no modelo, pois ele
é o responsavel pelo acoplamento entre a casca e o nicleo, sua variacao
também ndo modifica o valor da temperatura pseudo-critica. Na figura
23 sao mostradas curvas da magnetizagao (para j. = 1,0) em fungio da
temperatura para trés valores de j;, variando em até 100 vezes e, como
visto, as curvas sao quase idénticas, mesmo préximo da transigao.

Nessa figura, os valores das interaces de troca entre spins do
ntcleo e da casca sdo iguais e, por mais fraco ou forte que seja o aco-
plamento entre os dois subsistemas, ndo ha interferéncia desse aco-
plamento na magnetizacao da particula para a regido de temperatura
considerada. Entretanto, quando esses valores sao distintos, temos uma
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Figura 22: Curvas de magnetizacao total versus temperatura para di-
ferentes valores de j., j, =d=1,0e h =0.
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Figura 23: Curvas de magnetizacdo total versus temperatura para di-
ferentes valores de j;, |j.] =d=1,0e h =0.

situacao diferente, como observado acima na andlise da figura 22. Para
um melhor entendimento dessa situagdo, construimos a figura 24 que
mostra algumas curvas de magnetizacao, em funcao da temperatura,
para vérios valores das interagoes de troca reduzidas da casca e da in-
terface. Novamente, mesmo com até 100 vezes na variagao nos valores
desses pardmetros, a temperatura pseudo-critica nao se altera. Porém,
a magnetizacao do sistema parece ser influenciada pela magnetizagao
da casca.

Portanto, é conveniente observar as magnetizagoes das regioes
da casca e do nucleo separadamente, para o mesmo conjunto de valores
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Figura 24: Curvas de magnetizacao total versus temperatura para di-
ferentes valores de j. e j;, d=1,0e h = 0.

das interacoes de troca da casca e da interface. A figura 25 mostra
exatamente essas curvas. Enquanto a figura 25(a) representa a mag-
netizagdo por particula da casca, a figura 25(b) representa a magneti-
zagao do ndcleo. Primeiramente, notamos que, em ambas as figuras, a
transicdo entre as fases desordenada e aquela que possui algum ordena-
mento, ocorre para a mesma temperatura pseudo-critica. Além disso,
para uma temperatura fixa, abaixo da pseudo-critica, os valores obtidos
para as magnetizagoes dependem dos valores utilizados para as intera-
¢oes de troca. A seguir, vamos fazer uma anélise de cada conjunto de
pares (j.;j;) para uma temperatura fixa, também abaixo da tempera-
tura pseudo-critica. Assim, para j. = —10,0, o que sigfica um forte
acoplamento entre os spins da casca, temos trés curvas com j; = 0,1,
1,0 e 10,0. Nesse caso, a magnetizacao da casca é sempre zero, pois
seus spins tendem a estar antiparalelamente alinhados. No entanto, a
magnetizagao do nicleo diminui a medida que o valor do parametro j;
aumenta. Como a interagdo entre spins da casca é muito maior que a
interagao entre spins do nicleo, aqueles spins da casca que se encontram
na interface e apontam no sentido oposto da magnetizacao do nicleo,
interagem com os spins do ntucleo forcando-os para que invertam seu
sentido e, portanto, diminuindo a magnetizagao do nicleo. Quanto
mais forte a interacdo na interface, maior esse decréscimo.

Para o conjunto de curvas no qual j. = —1,0, e para os mesmos
valores de j; usados anteriormente, temos uma situacao um pouco di-
ferente. De fato, se j; = 0,1 a magnetizacao da casca é nula para todo
o intervalo de temperatura. Mas, nesse caso, por uma razao diferente
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dos casos anteriores. Por mais que as interacoes da casca e do ntcleo
sejam de mesma intensidade o acoplamento entre eles é muito baixo
(dez vezes menor), de forma que ambas as partes praticamente nao
interagem entre si. E como se tivéssemos dois sistemas distintos. Ja
para j; = 1,0, a magnetizacao da casca é nula em baixas temperaturas,
indicando que os spins da casca estao arranjados num ordenamento
antiferromagnético. Com o aumento da temperatura, observamos um
aumento na magnetizacao da casca. Nesse caso, a energia térmica é
suficiente para permitir que os spins da casca, que pertencam & inter-
face, invertam seu sentido devido & interacao que possuem com os spins
da interface pertencentes ao niucleo. Aumentando ainda mais a tempe-
ratura, a magnetizacdo da casca vai a zero. Agora, os spins da casca
passam a se orientar aleatoriamente. Considerando um valor dez vezes
maior para j;, observamos que a magnetizacao da casca é diferente de
zero mesmo para baixas temperaturas e diminui de valor & medida que
a temperatura aumenta até atingir o ponto de transicao para o estado
desordenado. Ainda para estes valores de j; e j. notamos que a mag-
netizacao do nicleo é um pouco menor que o valor da magnetizacao de
saturacao do nucleo. Para explicar tanto a existéncia de magnetizacao
na casca, quanto o valor menor de magnetizagao no nicleo, lembramos
que as interacoes de troca no ntcleo e na casca possuem a mesma in-
tensidade e que a interagdo de troca na interface é muito alta. Com
isso, ha uma competicdo entre um ordenamento ferro e antiferro na
interface. Entretanto, é preciso lembrar também que o ntucleo é maior
(em ntimero de spins) do que a casca. Com isso, sua influéncia sobre o
sistema como um todo é maior.

(a) (b) .
orsl (Jcl J,) 10 vgeve. Ci, i)
15+ H

basaaa, - (- 1) Seeedy = (:01;01)
. N . (01 10) v, e (01 10)
. . A(01100) 4 (-0,1;10,0)
0,10 . e (-1,0;0,1) . (-1,0; 0,1)
. . A v (-1,0; 1,0) 0,5 \ v (1,0 1,0)
m, e, <« (-1,0:10,0) m, <« (-1,0;10,0)
0,05 PR > (-10,0; 0,1) > (-10,0; 0,1)
<. +(-10,0; 1,0) + (-10,0; 1,0)
.. < * (-10,0;10,0) « (-10,0;10,0)
. 3
J oo oeeeet
0,00~M000E."‘m&m 00
0 1 2 0 1 2

Figura 25: Curvas de (a) magnetizagdo da casca e (b) magnetizagéo do
nicleo versus temperatura para diferentes valores de j. e j;, d =1,0 ¢
h=0.

Falta analisar, ainda, as curvas de magnetizagao para o conjunto
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em que j. = —0,1. Nessa configuragdo de pardmetros, a interacao
entre spins da casca é muito fraca frente & interacao de troca entre os
spins do niicleo. Esse, por sua vez, € maior que a casca. Portanto, sua
influéncia na casca é grande, fazendo com que a magnetizacao da casca
seja diferente de zero para todos os valores de temperatura, abaixo da
pseudo-critica. Além disso, essa influéncia é maior, quanto maior for o
valor da interagao de troca entre os pins da casca e do nicleo que estao
na interface.

Para nao deixar davidas quanto ao valor da temperatura pseudo-
critica ser a mesma para quaisquer valores do par j. e j;, construimos
a figura 26 que mostra as curvas de susceptibilidade magnética versus
temperatura para o mesmo conjunto de dados da figura 24. Todas as
curvas mostradas apresentam maximo na mesma temperatura. Esse é
um resultado interessante, pois é nitido que o nicleo ferromagnético
é quem dita a temperatura pseudo-critica do sistema como um todo,
independente dos parametros de interacdo relativos a interface e a casca.

® 6 vV A 4 0 > o

Figura 26: Curvas de susceptibilidade versus temperatura para diferen-
tes valores de j. e j;,, d=1,0e h =0.

Podemos, agora, analisar a importancia do percentual de sitios
do ntucleo e da casca. Assim, na figura 27 mostramos as curvas de mag-
netizagao, magnetizacao alternante e susceptibilidade versus tempera-
tura para varios valores do nimero de spins pertencentes ao ntucleo.
Como podemos notar nas figuras 27(a) e (¢) a temperatura pseudo-
critica é a mesma para todos os valores escolhidos da concentracao de
spins no nicleo. Entretanto, a magnetizagao da fase ordenada depende
desse valor, sendo maior, quanto maior o nicleo. Na casca, a magneti-
zacdo alternante ¢ maior quanto menor o nucleo (ver figura 27(b)) e a



71

temperatura em que ela passa do estado ordenado para o estado desor-
denado também depende do tamanho do ntcleo, diminuindo de valor
com o aumento do nucleo. Este resultado é o esperado, pois a medida
que o nucleo se torna menor, seus efeitos também sao atenuados.
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Figura 27: Curvas de (a) magnetizacao total, (b) magnetizacao alter-
nante e (c) susceptibilidade versus temperatura para diferentes valores
de Np, |je|l =jdi=d=1,0e h=0.

Das andlises acima, concluimos que o parametro de troca da in-
teracao entre os spins do nucleo e a intensidade de energia de anisotro-
pia definem a temperatura pseudo-critica do modelo (aproximadamente
1,4) mas, os valores da magnetizagio da particula na fase ordenada de-
pendem das interacoes de troca da casca e da interface, da temperatura,
da constante de anisotropia, assim como do tamanho do nucleo.

Vamos agora analisar o comportamento do nosso sistema quando
um campo magnético externo (e constante) é aplicado sobre a nanopar-
ticula, considerando diferentes valores para os parametros de controle
do modelo. A aplicagdo de campos magnéticos em sistemas feromagné-
ticos destrdi a transicao entre as fases ferro e paramagnética. Porém,
num sistema antiferromagnético, isso nao acontece e a transicao entre
a fase ordenada e a desordenada continua a existir, a nao ser que o
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campo seja muito alto (OLIVEIRA, 2005). Como nosso sistema é con-
trolado pelo nicleo ferromagnético, a aplicagdo do campo magnético
externo destroi a transicao de fase entre os estados ordenado e desor-
denado, conforme pode ser visto nas figuras 28 e 29. Enquanto na
figura 28 sdo mostradas as magnetizacbes da particula, do nticleo e
da casca, em funcao da temperatura, e para varios valores de intensi-
dade do campo magnético, na figura 29, observa-se o comportamento
da susceptibilidade magnética.
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Figura 28: Curvas de (a) magnetizacao total, (b) magnetizacao da casca
e (c¢) magnetizacdo nucleo versus temperatura para diferentes valores
de he|j| =7 =d=1,0.

Na figura 28(c) é visivel o comportamento ferromagnético do
nucleo, pois, para todos os campos magnéticos aplicados, sua magne-
tizagdo tem valor maximo (de saturagdo) em ¢ = 0,0 e vai diminuindo
com o aumento da temperatura. Por sua vez, a magnetizacao da casca
apresenta um comportamento interessante, abaixo de um dado valor
de campo magnético. De fato, em baixas temperaturas, a magneti-
zagao da casca apresenta um ponto de maximo. Em temperatura e
campo nulos, os spins da casca estao ordenados antiparalelamente na
direcdo do eixo facil. Se um campo é aplicado ao longo desse eixo,
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alguns spins conseguem inverter seu sentido, aumentando a magnetiza-
¢ao correspondente. Ao aumentarmos a temperatura, o incremento de
energia térmica no sistema é suficiente para liberar outros spins para
também apontarem na dire¢ao e sentido do campo magnético, aumen-
tando ainda mais a magnetizacao. Entretanto, ao atingir um determi-
nado valor de temperatura, a contribuicao da energia térmica torna-se
maior que a contribuicdo devida ao efeito Zeeman e os spins tendem
a apontar aleatoriamente, diminuindo gradativamente a magnetizacao
da casca com o aumento da temperatura. Tal comportamento da mag-
netizacao da casca estd refletido no comportamento da magnetizagao
da particula, nos picos observados na figura 28(a).

Na figura 29, que mostra o comportamento da susceptibilidade
magnética em funcdo da temperatura para varios valores do campo
magnético, somente a curva para o qual o campo magnético é nulo, é
observado o pico relativo & temperatura pseudo-critica.
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Figura 29: Curvas de susceptibilidade versus temperatura para diferen-
tes valores de h e |j.| = j; =d=1,0.

Uma forma conveniente de analisar o comportamento de siste-
mas magnéticos na presenca de campo magnético externo é construir
as curvas de histerese, isto é, as curvas de magnetizagdo versus campo
magnético, mantendo os parametros de controle do modelo fixos. De-
pois, podemos observar como esses parametros influenciam nas propri-
edades dos sistemas. Antes de mostrarmos as curvas precisamos estar
cientes que, da forma como definimos a magnetizacdo da particula,
nao serd possivel obter as curvas de histerese a partir da magnetiza-
¢ao da particula, mas sim, de suas componentes ao longo dos eixos x
e y. Além disso, é importante lembrar que o eixo de facil magneti-
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zagao estd ao longo da direcao x. Primeiramente, vamos considerar
licl = ji = d = 1,0 a fim de construir curvas de histerese para varios
valores da temperatura. Assim, na figura 30 sdo mostrados curvas de
histerese da componente = da magnetizacao para dois valores de tem-
peratura acima da temperatura pseudo-critica t > t. = 1,4. Nessa
situacao, tanto o niicleo quanto a casca estao no estado desordenado
(paramagnético) e as curvas de histerese obtidas sdo semelhantes & que-
las de materiais paramagnéticos, conforme esperado.
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Figura 30: Curvas de magnetizagdo da componente z versus campo
magnético para valores de ¢ acima da t., |j.| =j; =d =1,0.

Para valores de temperaturas abaixo das temperaturas de orde-
namento do niicleo e da casca, o ciclo de histerese observado é seme-
lhante ao tradicional. De fato, na figura 31 sdo mostrados curvas de
histerese da componente x da magnetizacao para temperaturas iguais
at=0,50eal,0 (portanto, abaixo de t.).

Nessas curvas observamos a saturacao da magnetizacao para
campos altos, assim como a inversao da magnetizacdo no campo co-
ercivo e a magnetizagdo de remanéncia. Além disso, a largura do ciclo
de histerese aumenta com a diminuicdo da temperatura. Entretanto,
nao é observado o deslocamento da curva de histerese, que serd de-
talhado na proxima secao, mesmo quando variamos a intensidade da
energia de anisotropia magnética, como pode ser visto na figura 32,
na qual duas curvas de histerese sdo construidas para diferentes valo-
res do pardmetro de anisotropia magnética. Qualquer variagdo no seu
valor provoca o alargamento ou o estreitamento do ciclo de histerese,
significando uma maior ou menor coercividade.

Para campos magnéticos que nao apontam ao longo da direcao do
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Figura 31: Curvas de magnetizacao da componente x versus campo
magnético para valores de ¢ abaixo da t., |j.| = j; = d = 1,0.
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Figura 32: Curvas de magnetizacao da componente x versus campo
magnético para diferentes valores de d, |j.| =j; =1,0et =0,5.

eixo facil (eixo de anisotropia magnética) devemos considerar também a
componente y da magnetizacio, pois também ela apresenta o fenémeno
da histerese. Entao, a fim de melhor compreender o comportamento das
componentes da magnetizagao ao longo das diregoes = e y construimos
os graficos da figura 33. No gréfico (a) temos a curva de histerese da
componente x da magnetizacdo em func¢ido da intensidade do campo
magnético, no (b) a curva de histerese da mesma componente, mas
agora em fungdo da componente z do campo magnético; no gréfico (c)
temos a componente y da magnetizacao em funcao da componente y do
campo magnético e, finalmente, no grafico (d) sdo mostradas as curvas
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de histerese das magnetizagoes m,, e m, em funcao da componente = do
campo magnético. Nos graficos (a), (b) e (c), as varias curvas referem-
se aos varios valores para a inclinacao do vetor campo magnético em
relagdo ao eixo de facil magnetizagio, enquanto no grafico (d) utilizamos
apenas um angulo igual a 7/4. Além disso, a temperatura utilizada
para fazer a figura foi de ¢t = 0,50 e d = 1,0. Para determinar os
valores das componentes = e y do campo magnético, a fim de construir
os graficos (b), (¢) e (d), utilizamos os valores de campo magnético
do grafico (a) e os valores dos angulos correspondentes a cada curva.
Portanto, dado um h; ou um h, para dois angulos diferentes, temos
dois valores (diferentes) da intensidade do campo magnético.
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Figura 33: Curvas de (a) magnetizagdo da componente x versus inten-
sidade do campo magnético (b) magnetizacao da componente x versus
componente x do campo magnético, (c) magnetizacdo da componente
y versus componente y do campo magnético para diferente angulos (¢)
de h com o eixo facil, |j.| = j; =d =1,0 et = 0,5. (d) Curvas da
magnetizacao das componentes x e y versus componente x do campo
magnético, para m, foi usado um fator de escala de 4 vezes para melhor
visualizacao dos ciclos de histerese.

Observamos nos graficos (a) que, quanto maior o angulo entre o
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campo magnético e o eixo de facil magnetizagdo, maior o valor da inten-
sidade do campo coercivo para inverter os spins ao longo da direcao z.
Porém, para o angulo igual 7/2 a componente x da magnetizagdo ndo
inverte seu sentido. Isso ocorre pois a componente z do campo magné-
tico é nula nessa situacao e os spins tendem a continuar alinhados com
o eixo de facil magnetizagdo. Por outro lado, se utilizarmos somente a
componente x do campo magnético (grafico (b)), podemos notar que,
quanto maior o angulo ¢ menor é o valor do campo h, necessario para
inverter a componente x da magnetizagdo, com excegio de ¢ = /2,
no qual nao ocorre a inversao. Para explicar essa situacao, lembramos
que, para dois angulos ¢; > ¢, com h, o mesmo para os dois, as in-
tensidades do campo magnético serao tais que hy > hy e hiy > hoy .
Isso implica numa maior tendéncia de rotacao para os spins, em direcao
ao sentido da componente y do campo magnético, que estao sujeitos
aos maiores valores da componente y do campo. Portanto, o valor da
componente & do campo serd menor.

Além da histerese relacionada com a magnetizagdo ao longo da
direcao z, também observamos pequenos ciclos de histerese para a com-
ponente y da magnetizacao quando o angulo ¢ é diferente de zero e de
7/2, como pode ser visto nos gréficos (¢) e (d). Chamamos a aten¢do
para o fato desses ciclos de histerese serem de carater nao convencional,
apresentando um maéximo, apesar de simétricos em relagao & origem.
E, além disso, os pontos de pico maximo nesses ciclos ocorrem quando
se da a inversao da magnetizacdo ao longo da direcao x.

4.2 O TERMO DE ANISOTROPIA DE TROCA

Na secao anterior analisamos o comportamento magnético do
modelo levando em conta as interacoes de troca, a anisotropia magné-
tica e o efeito Zeeman, além da temperatura. Os resultados obtidos,
principalmente com relacao a s curvas de histerese, mostraram que o
fenémeno da exchange bias, que é o deslocamento das curvas de his-
terese, nao acontece no modelo, como observado experimentalmente
nos sistemas nanomagnéticos do tipo nicleo/casca. Uma tentativa de
observacao e compreensao deste fenomeno pode ser realizada pela in-
trodugao de um termo ad hoc na hamiltoniana do modelo. Trata-se
do termo de anisotropia de troca que surge quando amostras de siste-
mas magnéticos do tipo nucleo/casca sdo resfriados, para temperaturas
abaixo daquela de ordenamento de ambos os subsistemas, na presenca
de campo magnético. Apenas apds esta preparacdo inicial o sistema
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magnético estd pronto para ser analisado.

O termo de anisotropia de troca age como uma espécie de campo
efetivo e de forma bastante peculiar, pois atua somente nos spins que
pertencem & casca e que estao na interface entre o niucleo e a casca.
Além disso, ela é unidirecional, no sentido de favorecer o alinhamento
destes spins ao longo de uma dire¢do e um sentido que sdo definidos
pela direcao e sentido do campo magnético de resfriamento. Em nosso
modelo estamos considerando que a dire¢ao e o sentido da anisotropia
de troca estao ao longo do sentido positivo do eixo de facil magneti-
zagao. Com isto, estamos evitando que haja competicao entre os dois
tipos de anisotropia. A fim de considerar este termo introduzimos o
parametro reduzido d,; = D,/ J, para indicar sua intensidade.
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Figura 34: Curvas de histerese da componente x da magnetizacao ver-
sus intensidade do campo magnético com diferentes valores de d,:,
ljel = i =d=1,0,t =0,5e L = 32. h, é valor do campo coer-
civo e h. o valor do campo de troca ou campo de volta.

Inicialmente, temos utilizado valores unitarios para os parame-
tros relacionados com as interacoes de troca j. e j;, além dos parametros
de anisotropia magnética e de troca (d e dq;). O comprimento da rede
¢ L = 32 com 66% de spins pertencentes ao nacleo. Com estes dados
construimos as curvas de histerese da figura 34 para uma temperatura
igual & 0,5. Este valor foi escolhido para que ambos os subsistemas da
nanoparticula, casca e ntcleo, estejam abaixo de suas respectivas tem-
peraturas de ordenamento, pois a anisotropia de troca s6 é observada
nestas condicoes.

A observagao da figura permite ver nitidamente um desvio a es-
querda das curvas de histerese construidas levando em conta o termo de
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anisotropia de troca. Quanto maior o valor deste termo, maior o des-
locamento a esquerda. Como o campo coercivo deixa de ser simétrico
em relacdo ao campo magnético nulo, definimos dois valores de campo
magnético para caracterizar o deslocamento: h. é 0 campo magnético
de ida, no qual a magnetizagao ao longo da direcao = é nula, e he é o
campo magnético de troca ou campo de volta, no qual a componente
z da magnetizacao volta a ser nula. Nesta figura, as magnetizacoes de
remanéncia e saturacao sao as mesmas, e a diferenca entre as curvas nos
leva a procurar identificar quais fatores podem influenciar num deslo-
camento mais ou menos acentuado para as curvas de histerese. Assim,
o primeiro parametro a ser variado foi a interacao de troca entre spins
da casca, isto é j., e no grafico (a) da figura 35 sdo mostradas curvas
de histerese para varios valores deste parametro para a mesma tempe-
ratura de 0,5 e com dy; = 1,0. Ao aumentarmos o modulo de j. as
curvas de histerese voltam a ficar simétricas em relagcao & origem. Isto
ocorre pelo simples fato de existir uma competicao entre a interacao de
troca entre os spins da casca com a anisotropia de troca. Quanto maior
o modulo de j., maior a dificuldade dos spins da casca de alinharem-se
com a direcao do eixo facil. Com o intuito de mensurar o deslocamento
da curva de histerese em funcao dos parametros que podem ser varia-
dos, utilizamos o modulo da razdo entre os campos h. e h.. Assim, no
grafico (b) da figura 35 observamos que, para valores de |j.] > 2,0 a
razdo |he/he| € igual & um. Isto quer dizer que, abaixo do valor desta
razao ha o deslocamento da curva de histerese e acima nao.
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Figura 35: (a) Curvas de histerese da componente  da magnetizacdo
versus intensidade do campo magnético para diferentes valores de j.,
ji=d=de=1,0,t=0,5e L =32e (b) |h./he| em fun¢io de |j.|.

Como o fenémeno do deslocamento da curva de histerese s6 apa-
rece em nanoparticulas, é interessante ver de que forma ele ocorre (e
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se ocorre) em fun¢io do tamanho da particula, mantida a razdo entre
nimero de spins do nicleo e da casca constante. Entretanto, devemos
lembrar que ao mudar o tamanho da particula, mesmo mantendo a pro-
porcao entre os tamanhos do niicleo e da casca constante, o namero de
interacoes de troca na interface e o nimero de spins da casca suscepti-
veis a anisotropia de troca, mudam. Por exemplo, para uma particula
com L = 32 a propor¢ao de interacoes de troca na interface, em rela-
¢do a quantidade total de interacdes de troca é de 5,2% e a proporcao
de sitios que sofrem influéncia da anisotropia de troca, em relagao ao
numero total de sitios é de 10,2%. J& para uma particula com L = 20
a proporc¢ao de interacoes troca na interface é de 8,4% e a proporc¢ao
de sitios que sofrem influéncia da anisotropia de troca é de 16, 0%.
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Figura 36: (a) Curvas de histerese da componente z da magnetizacdo
versus intensidade do campo magnético para diferentes valores de L,
licl=ji=d=ds=1,0et=0,5¢e (b) |h./he| em funcdo de L.

Para ver se existe a dependéncia do deslocamento da curva de
histerese com o tamanho da particula confeccionamos curvas de histe-
rese para varios tamanhos de L, para t = 0.5 e tomando o valor unitério
para o restante dos parametros. Tais curvas sdo mostradas figura 36(a).
Da observagao direta desta figura concluimos que, com o aumento do
tamanho da particula, a efetividade do termo de anisotropia de troca
diminui. Explicitamos melhor esta afirmacdo através da figura 36(b) na
qual os valores da razdo |h./h.|, obtidos da figura (a), sdo mostrados
em funcao de L. Em um sistema magnético que nao leve em conta a
anisotropia de troca (como na primeira se¢do deste Capitulo) esse valor
é igual a um para todos os tamanhos de rede.

Além da dependéncia com o tamanho da particula, a propor¢ao
entre o nimero de spins do nucleo e da casca também foi analisada,
conforme podemos observar na figura 37 onde construimos curvas de
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histerese para dois tamanhos de rede (L = 32 na figura 37(a) e L = 24
na figura 37(b)), com os mesmos valores para os parametros usados
para construir a figura 36. Como esperado, os valores da remanéncia
sdo diferentes para diferentes tamanhos do nucleo (ver secdo 4.1) e
novamente encontramos o deslocamento das curvas de histerese. A
mensuracao deste deslocamento esta mostrada na figura 37(c).

0,6 ——1 06
0,0 0,0
m, m,
—N,=56% —N,=56%
— N =67% — N, =67%

-0,64 1 064
08 1 77/ —N=77% 08 ! —N,=77%
—— N =88% —N,=88%
5
05 00 05 05 00 05
h h
20{ . =24
=32
. .
1,64 -
lh/h |
M,
. .
1,24 4
o
60 80

Figura 37: Curvas de histerese da componente z da magnetizagdo ver-
sus intensidade do campo magnético para diferentes valores de INV,,
ljel = ji =d =ds = 1,0 e t = 0,5 para tamanhos de rede (a) L = 32
e (b) L=24¢e (c) |he/he| em fungdo de N,.

Podemos observar que ao aumentarmos o tamanho do niicleo até um
dado valor, h4 um deslocamento mais acentuado das curvas de histe-
rese. Isto ocorre devido ao aumento da proporcao de sitios da casca que
sofrem influéncia da anisotropia de troca. Por outro lado, ao aumen-
tarmos ainda mais o numero de sitios pertencentes ao nicleo, ocorre
um menor deslocamento. Neste caso, os sitios mais internos do nicleo
sdo mais dificeis de serem influenciados pelos spins da interface que
pertencem a casca e que sao susceptiveis a anisotropia de troca.

Ja mencionamos ao longo desta dissertacdo que a interacao de
troca na interface (j;) tem papel fundamental no modelo, pois é ela
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quem associa o nucleo e a casca numa unica particula. Portanto, sua
variacao é importante para determinarmos as caracteristicas magnéti-
cas da nanoparticula. Neste ponto, podemos comentar sobre o fato de
escolhermos j; > 0. A anisotropia de troca tende a fazer com que o0s
spins da interface, pertencentes & casca, apontem no sentido positivo
do eixo de facil magnetiza¢do. Assim, quanto maior o valor do acopla-
mento ferromagnético j; entre os spins da interface da casca e do nicleo,
maior serd a influéncia da casca no ntcleo na tentativa de fazer com
que os spins do nidcleo se alinhem ao longo do sentido positivo do eixo
facil. Se esta interacao for do tipo antiferromagnética, a tendéncia dos
spins do nicleo seria apontar no sentido oposto. Neste caso, ao invés
de obtermos um deslocamento das curvas de histerese para a esquerda,
teriamos um deslocamento para a direita, o que contradiz resultados
experimentais.

Voltamos, entao, a analisar o comportamento das curvas de his-
terese em fungao da variagao dos valores de j;. No grafico (a) da figura
38 mostramos curvas de histerese para varios valores deste parametro,
considerando ¢t = 0.5 e todos os outros parametros iguais a unidade.
Com o aumento de j; fica evidente o papel da interacao de troca da
interface no deslocamento das curvas de histerese. De fato, o médulo
da razao entre os campos h. e h, em funcao de j;, mostrado no gréfico
(b) da mesma figura, aumenta a medida que o acoplamento na interface
se torna maior, até atingir um valor constante.

(a) = (b)
0,5 6| . .
.
—j=05 .
—j=10 4
0,0 -
m, —iF2.0 |h/h,|
— =40
—— 6,0 2 o
-0,5 —ij78,0 e
— —iF100
T ! 0
1,0 0,5 0,0 0,5 1,0 0 2 4 6 8 10

Figura 38: (a) Curvas de histerese da componente z da magnetizacdo
versus intensidade do campo magnético para diferentes valores de j;,
ljicl=d=de: =1,0,t=0,5e L =32e (b) |h./he| em funcio de j;.

Por fim, é oportuno comentar que, nos deslocamentos das cur-
vas de histerese mostrados até aqui, em nenhum momento observamos
o deslocamento completo do ciclo de histerese para a regiao no qual
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0s campos magnéticos de inversao da magnetizagao possuem o mesmo
sinal. Para se obter tal deslocamento é necessario que os valores da
anisotropia de troca e da interagdo na interface (dy € j;) sejam simul-
taneamente altos conforme podemos ver na figura 39.

054
00
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X

-0.51 —d,=2,0j=10,0
——d=1,0j=1,0
; ;
-1.0 0,5 0,0 05 1,0

Figura 39: (a) Curvas de histerese da componente x da magnetizacdo
versus intensidade do campo magnético para diferentes valores de dg;
eji, ljel=d=1,0et=0,5e L =32.
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5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS

Nesta dissertacao consideramos um sistema magnético de spins
através do modelo XY, a fim de modelar o comportamento magnético
de uma nanoparticula bidimensional do tipo nucleo/casca. Entretanto,
além da tradicional energia de troca da hamiltoniana e do efeito Ze-
eman, levamos em conta a existéncia da energia de anisotropia mag-
netocristalina e introduzimos um termo de anisotropia de troca. A
fim de considerar uma particula de dimensbdes nanoscopicas utilizamos
condicoes de fronteira abertas. O modelo assim definido foi estudado
através de simulagoes numéricas de Monte Carlo utilizando a prescri¢dao
de Metropolis. Dos resultados obtidos, verificamos que, na auséncia de
campo magnético externo, a nanoparticula passa por uma transi¢ao
entre estados ordenado e desordenado numa temperatura bem definida
e independente dos parametros do modelo, com excecao da constante
de anisotropia magnetocristalina. Em relagao a este parametro, ob-
servamos que a temperatura da transicao cresce linearmente com seu
aumento. Entretanto, os valores da magnetizacao do sistema, abaixo
da temperatura de transicdo, dependem dos valores usados para todos
os parametros considerados na hamiltoniana do modelo, além da razao
entre os tamanhos do ntcleo e da casca.

Na presenca de campo magnético externo, mas ainda sem a intro-
ducao do termo de anisotropia de troca, a transicao ordem-desordem é
destruida e curvas de histerese foram construidas para as componentes
da magnetizacao ao longo das direcoes x e y. Os valores dos parametros
relacionados ao modelo influenciam tanto na coercividade quanto nos
valores da magnetizagao remanente.

Na segunda secdo do Capitulo de resultados estudamos a in-
corporacao do termo de anisotropia de troca. Entretanto, nao foram
construidas curvas do tipo m x ¢, pois experimentalmente a anisotropia
de troca ocorre apenas abaixo das temperaturas de Néel e de Curie.
Portanto nao ha significado fisico relevante na obtencao de tais curvas.
Por outro lado, a introducao deste termo permitiu a observacao de des-
locamentos & esquerda dos ciclos de histerese, um fenémeno conhecido
como ezxchange bias. Porém, somente a introducao deste termo nao
explica o fendomeno. De fato, como visto, o deslocamento das curvas
de histerese, além de depender da constante de anisotropia de troca,
também depende das intensidades de interacoes de troca entre spins
da casca e entre spins da interface nicleo/casca. Além disso, também
é dependente do tamanho da particula e da razao entre o nimero de
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spins do nicleo e da casca.

Os resultados obtidos para as caracteristicas magnéticas da na-
noparticula do tipo nicleo/casca estudada nesta dissertacdo, remete
para a exploragado de outras ideias. A primeira tem a ver com o arranjo
das interacoes. Aqui, utilizamos uma rede bidimensional com estrutura
quadrada para ambos os subsistemas. Poderiamos pensar em arranjos
hexagonais ou ainda, considerar diferentes arranjos para a casca e o
nucleo. Outra ideia seria replicar este trabalho para uma particula em
trés dimensoes. Seria interessante também a introducao de defeitos na
superficie da casca e na interface nucleo/casca. Pois experimentalmente
é dificil a obtencao de particulas com cristalinidade na superficie e na
interface entre duas camadas diferentes. Ainda, poderiamos pensar em
utilizar, ao invés de interagoes do tipo de troca entre spins, interacoes
do tipo dipolares. Além também de trabalhar com spins de moédulos
diferentes no nicleo e na casca.
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