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RESUMO

Neste trabalho investigamos a influéncia da forma, volume e estrutura cristalina nas
propriedades fisicas de nanoparticulas antiferromagnéticas. Foram analisadas particulas com
formato de elipsoides de revolucdo e estrutura cristalina cubica simples e cubica de corpo
centrado, através da andlise das curvas da magnetizacdo como fungdo do campo magnético
externo. Considerou-se que as particulas estudadas sdo compostas por ions magnéticos
localizados nos pontos da rede e sujeitos a anisotropia uniaxial, interacdo de troca e interacdo
dipolar. O efeito do campo externo € descrito através da interacdo Zeeman. Para a obtencdo de
dados numéricos foi considerado que o campo de troca é dez vezes maior que o de
anisotropia. Os resultados revelaram que o campo de saturacdo, a coercividade, a
magnetizacdo remanente e a susceptibilidade dependem do tipo da estrutura cristalina e séo
controlados pelo formato (quantificado através da razdo entre os eixos do elipsoide) e pelo

volume da particula.

Palavras chaves: Nanoparticulas antiferromagnéticas, Coercividade, Magnetizacdo

remanente, susceptibilidade.



ABSTRACT

In this paper we investigate the influence of shape, volume and crystalline structure on the
physical properties of antiferromagnetic nanoparticles. Particles with simple cubic and body-
centered cubic structures and revolution ellipsoids format were analyzed through the analysis
of the magnetization curves as a function of external magnetic fields. It was considered that
the particles are composed of magnetic ions located at the lattice points and subjected to
uniaxial anisotropy, exchange and dipole interactions. The effect of the external field is taking
into account by Zeeman interaction. Numerical data were obtained by considering the
exchange field ten times larger than the anisotropy one. The results obtained showed that the
saturation field, coercivity, remanent magnetization and the susceptibility depend on the type
of crystalline structure and are controlled by the format (quantified by the ratio between the

axes of the ellipsoid) and the volume of the particle.

Keywords:  Antiferromagnetic nanoparticles, Coercivity, Remanent magnetization,
susceptibility.



LISTA DE TABELAS

Tabela 1: Propriedades magnéticas de nanoparticulas com estrutura cristalina cubica simples.

Tabela 2: Propriedades magnéticas de nanoparticulas com estrutura cristalina cibica de corpo

(012 01 (o [o TSSO P PR 56
Tabela 3: Propriedades magnéticas de particulas de diferentes estruturas cristalinas............. 61

Tabela 4: Propriedades magnéticas de particulas com estrutura cristalina cubica simples
considerando a presenca da INteragdo diPOIar. ..........ccuoveiiieriieie s 68

Tabela 5: Propriedades magnéticas de particulas com estrutura cristalina cubica de corpo

centrado considerando a presenca da interaGao dipolar............ccecvivveiieiecicse e 75



LISTA DE FIGURAS

Figura 1: Secdo transversal de uma particula de 25 A. Ha uma preferéncia para 8 sub-redes (6)....... 18

Figura 2: llustracdo dos momentos magnéticos ordenados de maneira antiferromagnética no nucleo da
particula e de forma aleatdria na SUPErficie (20).......ccveviieeceiieeeeceee e e 19

Figura 3: llustracdo da regido central da curva de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para
uma particula Reg =5 € €SIIUIUIA CS......cuvuviiiiiciciccc s 31

Figura 4: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES 08 IO B.....c.ovviuiriiirieieeee et 32

Figura 5: Curva da magnetizagdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES 08 FAI0 B.......coveuerueirieieiiieee et 32

Figura 6: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES U8 QIO 7.....c.evveuirieirieeieee ettt 33

Figura 7: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES dE FAI0 8........o.eiiiiirieieieeee et 33

Figura 8: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES A TAI0 O.....cvveuveuieiieiieieeesteeee ettt a e neeseenas 34

Figura 9: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina clbica SIMPIES dE FAI0 10.........cveieiiierisierieieeeteeee ettt neeseenas 34

Figura 10: Grafico da magnetizacdo remanente de particulas com estrutura cristalina cubica simples
LTI (g o To I (o N UL J PR S 37

Figura 11: Grafico da coercividade de particulas com estrutura cristalina cibica simples em funcéo do
TAIO. et euteuteut ettt ettt st st ettt ea e bt s bt e bt st et et e st e st ea e e bbbt bR et e a s e Rt e Rt e Rt e Rt bt e b Ao b en e st eh e h e bt b e bt et et enneneeneeee 40

Figura 12: Grafico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina ctbica simples em
L0 L= To o 0 1 > U o ST 42

Figura 13: llustragdo da regido central da curva de magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para
uma particula Req =5 € ESIUIUIA DCC. ....ououiiiiiii e 45

Figura 14: Curva da magnetizagcdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina ctbica de corpo Centrado de FaI0 5. ......cceveerieieieieieerese et 46

Figura 15: Curva da magnetizagcdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina ctbica de corpo Centrado de FaI0 B. ........cevueruereeieeeirirese et eneeees 46



Figura 16: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo Centrado de FAI0 7. .......ccceevieuerieinieirie et 47

Figura 17: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 8. ..........ccooueirieirieirieireee s 47

Figura 18: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de rai0 9. .......cc.cevieuirieinieineee s 48

Figura 19: Curva da magnetizacdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 10. ........ccooueirieirieirieirere s 48

Figura 20: Gréafico da magnetizacdo remanente de particulas com estrutura cristalina cibica de corpo
centrado em FUNGAOD 0O FAH0. .....coveveieieiiieieeet ettt eas 51

Figura 21: Gréfico da coercividade de particulas com estrutura cristalina cibica de corpo centrado em
L0 TgTo%: ol (oI U Lo F OSSR 53

Figura 22: Gréfico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina ctbica de corpo centrado
T 0] Lo Lo I (o N - [o OSSOSO 55

Figura 23: Curva da magnetizagdo em fungdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 5, sem interagdo dipolar. .........cccccvevvvvevenerenenenereeeee 63

Figura 24: Curva da magnetizagdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 6, sem interagdo dipolar. .........ccccevvvererereneneneneeeee 64

Figura 25: Curva da magnetizagdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 7, sem interagdo dipolar. .........ccecveveeverenenenenereeeee 64

Figura 26: Curva da magnetizagdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 8, sem interagdo dipolar. .........ccccveveevererenenerereeeee 65

Figura 27: Curva da magnetizagdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 9, sem interagdo dipolar. .........ccocevveeverereneneneeeee 65

Figura 28: Curva da magnetizagdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 10, sem interag8o dipolar...........cccocvevvverivenenenenieeeene 66

Figura 29: Grafico da coercividade de particulas com estrutura cristalina cibica simples em funcdo do
raio, SEM INtEraCaA0 IPOIAN. .....c.eeueeuirieriesieeeie ettt sttt be st bt e s e e e e neeneene 66

Figura 30: Grafico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina cbica simples em
funcéo do raio, sem INteraGao diPOIAr. .........cooeieiiiiie e 67

Figura 31: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 5, sem interagdo dipolar. .........ccecveeveeverenenenereeeeee 69

Figura 32: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 6, sem interagcdo dipolar. ..........c.ccvevveeeeeeveseseceeeeeeee 69



Figura 33: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 7, sem interaGao dipolar. ...........coceveeerieerieenieieneenecene 70

Figura 34: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 8, sem interaGao dipolar. .........c.coceveeerieerieeneenereeeeene 70

Figura 35: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 9, sem interaGao dipolar. .........cccooevveereereereiinereeeeene 71

Figura 36: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 10, sem interagao dipolar. ...........ccoeeveereerieinenenenenine, 71

Figura 37: Gréfico da coercividade de particulas com estrutura cubica de corpo centrado em funcéo
do raio, Sem iNteraGao IPOIAN. .......coveieiiiriieirt et st 73

Figura 38: Gréfico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina cubica de corpo centrado
em funcdo do raio, Sem INtEraGao diPOIAr.........ccovirierierieieieee et 74



SUMARIO

CAPTTULO Lo 14
L. INTRODUGAO ...t s s n s enaeseae 14
CAPTTULO 2.t 16
2. FUNDAMENTAGAO TEORICA .....ovveoeeeeeeeveeveeseeeeeeesvees s esissass s ssas s seansens 16
2.1 CURVA DE HISTERESE .....oorveeeeceeeeeeeeeseesessessesessessssssssessaesssss s sssessssssassssnssssnons 20
CAPTTULO 3.ocoioceeeeecee et 22
3. METODOLOGIA E MODELAGEM DO TRABALHO ......coovvveeiereeereeeeeeeeeesses e, 22
3.1 ENERGIA MAGNETICA .....ooooieeeeeeeteeeeeeeeesseeesese oo sssssssssaes s sssss s sssesaes s sssnssssnons 23
311  INTERAGAO DE TROCA ......ooooeeeeeeeeeeeeeeeseeeseesseessesssssssssssssssssssssssssssssssssssnsanssnns 24
312 AANISOTROPIA UNIAXIAL ....ovvoveeeeeeeeeeeseeseeseeessessessssssessssssssssesssessssssssssssesssens 25
313 INTERAGAO ZEEMAN ......oooeieeeeeeeeeeeeeeeeeeseeseeseses s sssassssss s sssssssssssssssane e 25
314  INTERAGAO DIPOLAR ....ooorvveeveeeeseeeeeeeeeseeeseesesesssiessssssasssssssssss s sssesssesssssssnssssnons 26
32 CAMPO EFETIVO ...oooieceeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeesassseessese s sses s ssss s sssss s sssesssesssssssnsssssons 26
321  CONTRIBUICAQO DA INTERAGAQ DE TROCA .......oovoeiveeereeeeeiereeeseseseiessssseensseneens 26
3.2.2  CONTRIBUICAO DA ANISOTROPIA UNIAXIAL .....ooovvreerreeereeeeseeeseiesseesseenseseeen. 27
3.2.3  CONTRIBUICAQ DA INTERAGCAO DIPOLAR.......cooovverveeenreeseesseesesssesssessesssesenens 27
3.3 CAMPO EFETIVO ... sssn s 28
34 MINIMIZAGAO DA ENERGIA .........oooooeeeeeeeeeeseeeeeeseieseesseesssessesss s ssseseesssssssnssssnnns 29
CAPTTULO 4o 30
4. RESULTADOS E DISCUSSOES ......oovivieveeresiesieeeesseeseeessesssesssssessssssesssssssssssssssssasssaneenns 30
41  PARTICULAS COM ESTRUTURA CUBICA SIMPLES .......coovveeveiereeeeeereeeieseeensieneens 30
42  PARTICULAS COM ESTRUTURA CUBICA DE CORPO CENTRADO .........ccoormrunnn. 45
43. COMPARACAO ENTRE AS PROPRIEDADES DE PARTICULAS cs E bcc DE MESMO
VOLUME E FORMA .....ooiveeeeeeeeeeeeeeevesseessesseesssassssssssessssssssesasnssssssssnsasassssnssssssssesssessnssssnsanns 57
4.4 EFEITO DA INTERAGAO DIPOLAR .......oovoeeeeeeeeeeeeeeeeeesseesseessessssssssssseessssssssnsssnnons 62
CAPTTULO 5.t enses 76
5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS .......ovvviveeeeieeeeeeeeseesseessse s sesnsens 76
Bl CONCLUSOES........ooceeeeeeeeeeeeeeeteetee s s s ss s s sass s ses s ss s 76
5.2 PERSPECTIVAS FUTURAS.........oiveecteeeeeeeeeseeessssesaessseessssssssssses s s sssesssessasssssssessons 78

BIBLIOGRAFIA . ...t bbbt bbb e bt bt s bttt s et e b e sbe e nbeabeenbe 79



14

CAPITULO 1

1. INTRODUCAO

Dois milénios antes da era cristd os chineses ja conheciam algumas das
propriedades magnéticas da matéria, mas a descrigdo da bussola, datada do século XII, é o
primeiro registro da utilizagdo destas propriedades em algum dispositivo utilizado pela
sociedade. A importancia deste primeiro “dispositivo magnético” ¢é inquestionavel e podemos
afirmar que € o principal responsavel pela expansdo da civilizacdo na terra. Entretanto, apesar
dos fendbmenos eletromagnéticos serem conhecidos e apropriados por diferentes grupos
humanos desde a idade média, somente no século XIX o magnetismo se consolidou como um
campo de interesse nas ciéncias modernas aplicadas, tornando-se importante para o

desenvolvimento de novas tecnologias.

Na atualidade o magnetismo tem sido utilizado no desenvolvimento de
tecnologias, tais como sistemas de geracdo e distribuicdo de energia, sistemas de conversdo
eletromecénica, dispositivos eletronicos e de telecomunicagdes, transdutores, sensores (1),
aparelhos para prospec¢do geoldgica, memdrias para informatica, automacdo industrial,
incluindo a medicina e a engenharia biomédica [ (2), (3), (4)]. Essas aplicacdes s6 foram
possiveis gracas ao entendimento dos fendmenos magnéticos observados nos novos materiais

magnéticos.

Em particular, as nanoparticulas magnéticas tém sido intensamente estudadas por
um namero consideravel de pesquisadores de diferentes campos do conhecimento, permitindo
gue novas propriedades sejam utilizadas em aplicacBes tecnoldgicas, abrangendo areas

distintas como biologia, geologia, engenharias, medicina e computacéo (5), além da fisica.

As propriedades dos materiais compostos por nanoparticulas sdo resultado das

propriedades individuais somadas ao efeito coletivo, proveniente das interacGes entre elas (6).

E atil ressaltarmos algumas diferencas entre metais e compostos i6nicos. Os
metais ferromagnéticos (especialmente da série 3d), possuem momento magnetico itinerante e

sua magnitude depende da estrutura de banda do material. Outro ponto a se destacar nestes
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materiais é a dependéncia que a momento magnético pode ter com a distancia do ion a
superficie. Essa dependéncia ocorre devido a coordenacédo reduzida na superficie, que faz com

que materiais como Fe, Ni e Co, tenham valores reduzidos para 0 modulo do momento (6).

Por outro lado, os compostos i6nicos possuem momentos localizados numa
estrutura cristalina que sdo resultantes da distribuicdo dos elétrons nos orbitais atbmicos
seguindo as regras de Hund (7). A origem das regras de Hund est& no principio de exclusdo de
Pauli, que proibe dois elétrons ocuparem o mesmo estado quantico (8). Visto que o0s
compostos ibnicos possuem elétrons de valéncia localizados e momentos bem definidos em
cada ion magnético, estes materiais ttm o mdédulo do momento magnético de cada ion menos
susceptivel a distancia a superficie. O fato de ter um interior ordenado cercado por uma
superficie com diferente ordenamento, pode levar a uma competicdo entre a interacéo de troca
e a coordenacdo reduzida na superficie, fazendo com que os momentos magnéticos de
pequenas particulas e materiais de pequeno volume tenham sua orientagdo modificada e valor
médio do momento magnético diminuido em relacdo aos materiais volumosos. A quebra de
simetria que ocorre na superficie da particula pode levar a alteracdes na anisotropia e no
acoplamento de troca, sentidos pelos ions localizados na superficie (9). Essas variacfes das
propriedades magnéticas podem ser utilizadas em diversas aplicacbes tecnoldgicas, como
funcionalizacdo de sensores ou interruptores, gravacGes de alta densidade de dados, geracédo
de imagens coloridas, ferrofluidos, dispositivos de alta frequéncia, refrigeracdo magnética e
transporte de drogas para locais especificos (9).

Uma caracteristica das nanoparticulas é o tamanho reduzido levar estes sistemas a
terem uma grande razdo superficie/volume. Tal fato faz com que as propriedades fisicas
destas particulas sejam fortemente influenciadas pelas caracteristicas da superficie. Ainda
neste sentido, ha indicios experimentais que o espectro de excitacdo de nanoparticulas seja

diferente do encontrado para materiais volumosos (10).
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CAPITULO 2

2. FUNDAMENTACAO TEORICA

Em virtude do tamanho reduzido (diametros da ordem de 10° m), nanoparticulas
suportam apenas um dominio magnético, e neste trabalho sdo assim consideradas (11). Iremos
supor que dentro do dominio, os momentos magnéticos sdo equivalentes e submetidos as
mesmas interacBes. Desta maneira, descreveremos uma particula como um conjunto de
momentos magnéticos localizados em pontos de uma rede cristalina, limitada espacialmente
pela superficie da particula. Analisaremos a curva da magnetizacao versus o campo aplicado,
a qual, devido a anisotropia, pode ter mais de um valor de equilibrio (12). Consideraremos

que 0s momentos magnéticos estdo sob a influéncia de uma anisotropia uniaxial, a qual pode

ser estimada como a energia necessaria para fazer o momento magnético girar de % em relagéo

a direcdo facil do material.

As propriedades magneticas das nanoparticulas podem mudar significativamente
em relacdo aquelas de materiais extensos. Estes sistemas podem exibir altas coercividades,
saturacdo da magnetizacdo em campos muito elevados, comportamento anémalo da
coercividade em funcdo da temperatura, entre outras propriedades. Isto ocorre devido ao

ordenamento diferente dos momentos magnéticos localizados na superficie (13).

Segundo Kodama (14), nanoparticulas antiferromagnéticas podem ser descritas
por distribuicdes de spins organizados em sub-redes e interagindo fracamente entre si. A
interacdo entre as sub-redes permite que os spins tenham diferentes caminhos para a reverséo
dentro de uma faixa de campo aplicado. Esta diversidade de caminhos de reversdo leva a

grandes valores de coercividade e mudanca do loop (14).

O ordenamento magnético das nanoparticulas pode ser modificado mediante as
mudancas na estrutura do sistema, que ocorrem em consequéncia da quebra de simetria. A
anisotropia e 0 momento magnético de nanoparticulas de Fe e Co, por exemplo, sdo

dependentes da fase cristalina em que se encontram (6). A principio, essa dependéncia parece
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ser um efeito de tamanho relacionado com o equilibrio da energia de superficie e interior da

particula para diferentes estruturas cristalinas, o que depende do tamanho da particula.

Verificou-se que nanoparticulas de Co tém uma transicéo de estrutura cristalina de
hcp (hexagonal compacta) para fcc (cubica de face centrada), para particulas com diametro
menores que 300 A. Para materiais volumosos, a estrutura de equilibrio & temperatura
ambiente é hcp, enquanto para temperaturas elevadas (acima de 695 K) é fcc. Segundo
Kitakami et. al. (15), a preferéncia para a transicdo de hcp para fcc ocorre em funcédo da baixa
energia de superficie da estrutura fcc. Eles também mostraram que o recozimento seguido de
resfriamento ndo retorna as particulas para a estrutura fcc, reforcando a hipdtese do efeito de

tamanho.

De forma analoga, o Fe tem dois tipos de estruturas cristalinas quando na forma
de amostras volumosas; em temperatura ambiente a estrutura é bcc (cubica de corpo
centrado), enquanto que em temperaturas elevadas (acima de 1183 K) é fcc. Estudos
experimentais e tedricos tém mostrado que o ordenamento do Fe fcc depende do parametro de
rede, podendo ser ferromagnético, antiferromagnético ou até mesmo ndo magnético. Billas et.
al. [ (16), (17)] observaram atraves de experimentos do tipo Stern Gerlach que 0 momento do
conjunto de particulas de Fe possui dependéncia com o tamanho e isto pode ser em razéo das
mudancas estruturais e de fase magnética que ocorrem no fcc. Também observaram que o
tamanho do conjunto de particulas de Fe influencia o0 momento e a temperatura de Curie,
sendo estes diminuidos a medida que aumenta de tamanho (entre 100-500 atomos). Este efeito
pode ser resultado da transicdo de estrutura cristalina de bcc para fcc com o aumento de
tamanho ou da transicdo entre diferentes fases magnéticas de fcc ocasionado pelas mudancas
no parametro de rede e coordenacdo nos atomos de superficie, como funcdo do tamanho do

conjunto de particulas (6).

O tamanho finito pode levar as sub-redes a terem um nUmero desigual de
momentos magnéticos em nanoparticulas antiferromagnéticas, podendo gerar um momento
resultante (18). Reiterando os efeitos da quebra de simetria sobre as propriedades magneticas
de nanoparticulas, tém sido demonstrado que nanoparticulas de NiO podem exibir grandes
coercividades em baixas temperaturas, chegando a ter valores de até 10 KOe (19). O efeito de
tamanho causado pela coordenacéo reduzida na superficie pode também levar a uma mudanca
no ordenamento magneético de toda a particula. Isto pode ser observado em estudos de

modelagem da configuracdo de spins, em que séo geradas 4, 6 ou 8 configuragdes de sub-
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redes (14). E possivel observar valores elevados para a coercividade e mudanca de loop
quando a anisotropia é induzida. Estes efeitos ocorrem em funcdo do acoplamento
relativamente fraco entre as sub-redes, que permite uma variedade de caminhos para a

reversdo dos momentos magnéticos dentro de um ciclo de campo aplicado (6).

A proposta de descricdo de nanoparticulas por multiplas sub-redes surge a partir
da degenerescéncia de varias sub-redes em duas sub-redes. No volume de NiO, a
degenerescéncia é quebrada por uma distorcdo romboedrica que ocorre abaixo da temperatura
de Néel resultando em uma energia de troca ligeiramente menor para duas sub-redes. Em
nanoparticulas, a energia de troca produzida pela coordenacéo reduzida dos ions de superficie
é dominante comparada a energia de troca associada a distorcdo romboédrica. A modelagem
realizada por Kodama et. al (6). mostrou preferéncia para 4, 6 e 8 sub-redes devido a
coordenacéo reduzida, em particulas com diametro menores que 50 A, mostrado na figura 1.
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Figura 1: Secéo transversal de uma particula de 25 A. Ha uma preferéncia para 8 sub-redes (6).

A magnetizacdo de nanoparticulas ferromagnéticas (mesmo na presenca de
campos elevados) pode ser menor que a do mesmo material em dimensdes macroscépicas. Ja,
em nanoparticulas antiferromagnéticas, a magnetizacdo pode ser finita, isto é, maior que a do
mesmo material com volume macroscépico. Esse comportamento singular ocorre devido as

propriedades magnéticas destes sistemas dependerem tanto do seu interior que € uma regido
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de momento magnético médio nulo, quanto da superficie, que em geral é uma regido com
momentos magneéticos desordenados. No caso de nanoparticulas antiferromagnéticas, a
magnetizacdo tem uma dependéncia maior com o tamanho devido a possibilidade do tamanho
finito gerar um numero desigual de momentos magnéticos nas sub-redes, causado pela quebra

de simetria.

No modelo desenvolvido por Kodama (13) os efeitos da quebra de simetria sdo
contabilizados incorporando vacancias, quebra de ligacOes e anisotropia definida sitio a sitio.
Os efeitos de superficie tornam-se mais pronunciados a medida que as dimensdes da particula
sdo reduzidas, pois a razao superficie/volume aumenta fazendo com que as propriedades da
superficie contribuam mais significativamente para as propriedades da particula como um

todo. Isto pode ser visualizado na figura 2, extraida do artigo do Kodama.

25A particle ® <111>
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Figura 2: llustracdo dos momentos magnéticos ordenados de maneira antiferromagnética no nicleo da

particula e de forma aleatdria na superficie (20).

Um efeito observado na superficie de nanoparticulas é a redugdo do nimero de
vizinhos que interagem entre si. Essa diminuicdo do numero de coordenagéo, juntamente com
possiveis defeitos da estrutura, pode levar a sensiveis mudancas estruturais. Nessas condicdes,

para o sistema atingir a configuragcdo de menor energia, pode acontecer a formacdo de uma
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estrutura magnética do tipo vidro de spin, onde o ordenamento sé existe em pequenas regides,

as quais sdo independentes umas das outras (20).

2.1 CURVA DE HISTERESE

A curva de histerese, grafico que mostra 0 comportamento da magnetizacdo em
funcdo da intensidade campo aplicado, permite analisar propriedades magnéticas dos

materiais, tais como: campo de saturagdo, remanéncia e coercividade.

A magnetizacdo de saturacdo é o valor a partir do qual o campo externo ja ndo
exerce influéncia nos momentos magnéticos do material, ou seja, todos os momentos

magnéticos ja estdo alinhados com o campo (21).

A remanéncia (Mg) € o valor que a magnetizacdo possui quando o campo externo
é retirado. O que se faz é diminuir a intensidade do campo externo a partir da saturacao e
observar o valor da magnetizacdo quando o campo € nulo. Este € o valor da magnetizacao

remanente, ou simplesmente, remanéncia (21).

O campo coercitivo (Hc) ou simplesmente coercividade (Hc) é o campo que faz a
magnetizacdo ser nula, fenomenologicamente, € 0 campo necessario para a reversdo dos

momentos magnéticos, ou seja, a reversdo da magnetizacao.
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CAPITULO 3

3. METODOLOGIA E MODELAGEM UTILIZADA NO
TRABALHO

O modelo gque consideramos para a nanoparticula é um arranjo tridimensional de
momentos magnéticos, localizados nos pontos de uma rede cristalina cubica, limitado pela
superficie que determina o volume da particula. As interacdes entre 0s momentos magnéticos
sdo descritas atraves das interacGes de troca e dipolar. Consideramos ainda que o meio tem
uma anisotropia uniaxial e a interacdo dos momentos magnéticos com o campo externo é

descrita pela interacdo Zeeman.

Neste trabalho foi considerado que as interacGes e anisotropia sdo as mesmas em

todo o material, sendo usada a direcdo da anisotropia para definir o eixo z.

A interacdo dipolar é puramente magnética de longo alcance e, portanto se estende
a todos os momentos magnéticos da estrutura. Essa interacdo pode ser vista como se cada
momento magnético sentisse um campo gerado por todos 0s outros momentos da particula,
aqui denominado campo dipolar. Por fim, temos a acdo do campo externo sobre 0s momentos

magnéticos, o qual consideraremos aplicado na direcdo do eixo facil.

Em decorréncia da quebra de simetria, o0 numero de coordenacdo de cada
momento magnético depende de sua localizacdo na particula. Os formatos considerados para
as nanoparticulas séo elipsoides de revolucdo. Para controlar o formato, adotou-se por
defini¢do prévia o parametro “e”, que ¢ a razao entre 0 semieixo na direcdo z e 0 semieixo

perpendicular (eixo X ou y) do elipsoide, de modo que as nanoparticulas que apresentam

13

valores elevados do parametro “e” sdo particulas alongadas na direcdo do eixo z, enquanto

[IPN2]

que as com valores pequenos de “e” sdo achatadas em relagdo ao eixo z. Para e = 1,0 a

particula e esférica.
z

llustracdo da forma da

particula esférica (razdo

entre 0 €ixo z e seu eixo

y perpendicular igual a
1,0).

v




llustracéo da forma da particula 23
achatada em relacéo ao eixo z
(razdo entre 0 eixo0 z e seu eixo

<> > perpendicular igual a 0,2).
y

llustracdo da forma da particula
alongada em relagéo ao eixo z
(razéo entre 0 eix0 z e seu eixo
perpendicular igual a 5,0).

3.1 ENERGIA MAGNETICA

A configuracdo magnética de equilibrio de um sistema pode ser obtida a partir da
minimizacdo da energia. Como mencionado anteriormente, a energia do sistema estudado tem
quatro contribuicdes e o equilibrio corresponde a configuragdo que tem o menor valor da
energia. Alternativamente, esta configuracdo de equilibrio pode ser obtida como aquela que

faz os valores dos momentos magnéticos de todos os sitios serem constantes no tempo.

Ao considerar a particula composta por N momentos magnéticos localizados nos

pontos da rede cristalina, a energia total seré:

m, oZm +3 MR &)

s 0] s i#] j

:Hei m

onde o primeiro termo € a energia de troca, devida a interacdo entre um momento magnético e
seus vizinhos mais proximos, o segundo termo corresponde a contribuicdo da anisotropia
uniaxial, onde foi considerado o eixo z como a direcdo de facil magnetizagéo; o terceiro termo
¢ a energia Zeeman, que descreve a interacdo dos momentos magnéticos com 0 campo
externo e o quarto termo é a energia devida a interacdo dipolar, que descreve a interacdo de

cada momento magnético com 0s momentos magnéticos que compdem a particula.
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3.1.1 INTERACAO DE TROCA

A interacdo de troca tem origem em efeitos quanticos, mais especificamente, na
superposicdo de funcdes de onda (22). Trata-se de um efeito de curto alcance, e seu valor
diminui rapidamente com a distancia, tendo, na maioria dos sistemas, contribuigdo relevante
apenas aquelas que tém origem na interacdo entre primeiros vizinhos, pois os efeitos de

vizinhos distantes tornam-se despreziveis (22).

Para entendermos a interacdo de troca, consideremos um sistema de dois elétrons

com spins Sie S2. O principio de exclusdo de Pauli impde que a funcdo de onda total,
formada pelo produto da parte espacial pela de spin seja anti-simétrica [ (23) (24)]. Dessa
maneira, quando a parte espacial for simétrica, a funcdo de onda de spin deve ser anti-
simétrica, e o ordenamento sera antiferromagnético. Analogamente, quando a funcdo de onda
espacial for anti-simétrica, a parte de spin deve ser simétrica, e 0 ordenamento sera
ferromagnético. Assim, Heisenberg sugeriu que a contribuicdo (para a energia) da interacdo

de troca entre os momentos magneticos localizados nos sitios i e j tivesse a forma:

onde J;;, chamada de constante de troca, é funcéo da distribui¢do eletronica dos atomos e da

dependéncia espacial da funcdo de onda.

Em algumas aproximacdes, 0s spins das particulas magnéticas sdo considerados

vetores classicos, assim, de agora em diante trabalharemos com momento magnético no lugar

de spin. Considerando um momento magnético m, localizado no sitio i e interagindo com

seus vizinhos mais proéximos, a energia de troca E;j serd a energia necesséria para girar m, de

180°. Desta forma podemos escrever:
1] J

E —Demm @)
mS

onde m;e m;sdo os momentos magnéticos dos sitios localizados nas vizinhangas do sitio i da

particula.
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A contribuicdo para a energia do sistema € obtida somando o valor de Ej

correspondentes a todos os ions, fornecendo:

troca — j

HoL
E E.ﬂ. m,.m. (3)

3.1.2 A ANISOTROPIA UNIAXIAL

A energia dos materiais magnéticos depende da orientacdo dos seus momentos
magnéticos com relagéo aos eixos que determinam a menor energia (eixo facil). A anisotropia
considerada nesse trabalho € a uniaxial, e € a medida da energia necessaria para girar de 90°

cada momento magnético que compde a particula. Assim é possivel escrever:

H & )

Eanis:_ aZ(miz) (4)
m, 4

onde m?é a componente do momento magneético na dire¢éo do eixo z e H,M; € a energia

necessaria para girar a magnetizacdo de 90° em relacédo ao eixo z.

3.1.3 INTERACAO ZEEMAN

A energia Zeeman descreve a interacdo dos momentos magnéticos com o campo
externo. Essa energia apresenta minimo quando 0s momentos magnéticos e 0 campo externo

apontam na mesma direcdo e sentido. A energia Zeeman € escrita como:

N

EZeeman: -H 0 Z miz (5)
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3.1.4 INTERACAO DIPOLAR

A interacdo dipolar é de longo alcance e lembrando que a particula é formada por

momentos magnéticos localizados, a energia de interacao dipolar seré:

N, m,.m;—3(m;. £ )(M;.F;)

— ! J
Edipolar _Z

3
i G

(6)

onde € o vetor unitario que aponta na direcao do sitio i para o sitio j e rjj € a distancia entre

eles. O somatorio é realizado sobre todos 0s momentos magnéticos do material.

3.2 CAMPO EFETIVO

Uma forma alternativa de descrever a energia magnética da particula é escrevé-la
como a soma da energia de interacdo do momento magnético de cada sitio com o campo
magnético médio sentido por ele. Este campo, denominado campo efetivo pode ser obtido se
conhecermos a energia total do sistema. O campo efetivo sentido pelo momento magnético

localizado no sitio i € dado por:

HO - v E @)

efetivo™ m;

onde a energia E € dada pela equacao (1).

3.2.1 CONTRIBUICAO DA INTERACAO DE TROCA

O campo de troca sobre um ion i sera:

o 0 0 0 H
HO ——| — f+——9+—2 || —) m.m.
R e EoLLY

Considerando apenas a componente X, temos:

>
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X —_——
Htroca_ (

De forma analoga, para as componentes y e z, teremos:

j(_zm My }thioca__ :e Z(mf) (8)

sll

i)

troca

9)
troca Z (m )

3.2.2 CONTRIBUICAO DA ANISOTROPIA UNIAXIAL

No caso aqui investigado, o eixo z foi definido na direcdo do eixo facil e assim a

contribuicdo da anisotropia para o campo efetivo é dada por:

H () 0 [
anlsotropla a
m,

jz:»H;'z.mp.a 2Heme 2 )

3.2.3 CONTRIBUICAO DA INTERACAO DIPOLAR

O campo dipolar diferente do campo de troca é de longo alcance. Nesse caso, 0
momento magnético no sitio i sente a presenca de todos 0s momentos magnéticos do sistema.

O campo dipolar pode ser calculado da seguinte forma:

- . m,.m.=3(m..f.) (M..F;
Hdipolar:_[ 0 X+ 0 j+ ¢ 2]|:Z — ( I3 ”)( J U)i| (12)
]

om’  om’ " om/

Para ilustrar o procedimento, calculemos a contribui¢do para a componente Xx:

y 7,2 X pan X Y Y Z2
e _( 0 j{ZB(mI rAm/ e +mint) (M +mr) +mint) —(m; mj+mimj+mimj)}
ipolar

om; ry
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Através de célculo direto obtemos:

X4 X Y 7,1 X
(M6 + My +mjr) —m; (13)

3
T

3r
X _ ij
H dipolar_z
i

De forma analoga para as componentes y e z, temos:

X X 4o X VeV eIy _mY
HY _ZSrij (mjr +m/r/ +mir’)—m;
dipolar__ I,3
J

ij

(14)

X X g X Yy Zp7\ _m?
H _Zsrij (M’ +mir) +mirf)—m;
dipolar 3
j b

3.3 CAMPO EFETIVO

Conhecendo a contribuigéo de cada interacdo, podemos escrever o campo efetivo

como:

A

Xy X Y 7,1 X
- b My HmiE)-m; 24

=] e 3y ST
s i

efetivo ™
m i

Y (XX mYrY omZy? y
3 (M Hmy -+ 6 )-m; g (15)

3
F

+

m

H
e y
2 M+,
S J J
X X Y 7,1 z
Fj My +myr )-m;
3

T

N>

+

—H 2H 3r; (m
ey mi+—2mi+H +y —
mS Z : mS : ’ 2
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3.4 MINIMIZACAO DA ENERGIA

Quando a energia magnética do sistema é minima, os momentos magnéticos ndo

. dm. }
variam com o tempo e, portanto temos d—t':O para todo i. Por outro lado, temos que as

variacdes no tempo dos momentos magnéticos sdo dadas pela equacdo de movimento de
Landau-Lifshitz-Gilbert:

By XY - (< HY) (16)
onde y é o fator giromagnético e A ¢ a constante de "damping”. O primeiro termo do lado
direito desta equacdo descreve o movimento de precessdo do momento magnético e o segundo

descreve 0 amortecimento (12).

Estamos interessados na solucdo estatica da equacdo, isto é, a solucdo de

equilibrio. Assim sendo, buscamos solugdes da equacao:
Mg, xHE =0 17

Isto é, a configuracdo de menor energia é aquela em gue 0s momentos magneticos estdo

alinhados na dire¢do do campo efetivo.
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CAPITULO 4

4. RESULTADOS E DISCUSSOES

A apresentacdo dos resultados deste trabalho foi dividida em quatro se¢des. Na
primeira, sdo mostrados os resultados para particulas com estrutura cristalina ctbica simples,
enquanto na segunda discutimos os resultados para particulas com estrutura cristalina cubica
de corpo centrado; na terceira € feita uma comparacao entre os resultados apresentados nas
duas primeiras secOes e discutidos os pontos mais relevantes da nossa analise. Por fim, na

quarta se¢do, analisamos o efeito da interacéo dipolar.

Com o intuito de facilitar a compreensdo dos resultados, designou-se um termo
1
denominado raio equivalente (Req), dado por Req:(WAﬁ)E' em unidades de parametro de

rede, o qual serd usado, neste estudo, para definir o volume da particula.

4.1 PARTICULAS COM ESTRUTURA CUBICA SIMPLES

Os resultados apresentados nesta secdo sao referentes a particulas com estrutura
cristalina cubica simples e Req variando de 5 a 10 parametros de rede. S&o apresentados
resultados considerando o efeito da interacdo dipolar. Os resultados onde a mesma ndo é

considerada serdo apresentados na secao 4.4.

Analisou-se a magnetizacdo remanente, coercividade e susceptibilidade do
conjunto de particulas, relacionando estas propriedades com a forma, volume e tipo de
estrutura cristalina de cada particula. A fim de facilitar nossa analise, sempre que falarmos de
uma particula esférica, estaremos nos referindo a uma particula com e = 1,0. Em todas as
ocorréncias em que houver referéncia a uma particula achatada ao longo do eixo z, entende-se
ser uma particula com e = 0,2. Quando a ocorréncia for de uma particula alongada em relagéo

ao eixo z, refere-se a uma particula com e = 5,0.
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Para estudarmos a magnetizacdo remanente e a coercividade analisamos a parte
central da curva de magnetizacdo em fungdo do campo aplicado de cada particula. A seguir

ilustramos a parte central do grafico para uma particula de Req = 5.

0,1

7

—7 ]

0,0

M/M

Estrutura: Cubica simples
Req =5
Com interagao dipolar -

—e=0.2
—e=1.0
e=5.0

. r . . r .
-600 -300 0 300 600
H(u.a.)

Figura 3: llustracdo da regido central da curva de magnetizagcdo em funcdo do campo aplicado para uma
particula Req =5 e estrutura cs.

A regido central da curva de magnetizacdo em funcdo campo aplicado para
particulas com outras dimensdes esta ilustrada na parte superior (primeiro quadrante) de cada

grafico.
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Figura 4: Curva da magnetizacdo em func¢do do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina
cUbica simples de raio 5.
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Figura 5: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina
cUbica simples de raio 6.
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Figura 6: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica simples de raio 7.

1,0 - A

0,5 [
g 0’0 -400 -200 200 400 ‘-—_—Il
= /" | Estrutura: Cubica Simples
R,=8 .

Com interacao dipolar

e=0,2
e=1,0
e=5,0

T T T T T T T T T T T T
-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 6000
H(u.a.)

Figura 7: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica simples de raio 8.
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Figura 8: Curva da magnetizagdo em func¢do do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica simples de raio 9.
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Figura 9: Curva da magnetizagdo em funcéo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica simples de raio 10.
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Magnetizacao remanente dependendo da forma

Nas particulas de Req = 5, observamos que, ao achata-la em relacéo ao eixo z, a
magnetizacdo remanente diminui em 60%, ao passo que, para uma particula alongada em
relacdo ao eixo z, a magnetizacdo remanente permanece estavel em relacdo a particula

esférica.

Em particulas com Req = 6, observa-se que, ao achata-la em relagéo ao eixo z, a
magnetizacdo remanente é aumentada em mais de 150%. Quando esta particula é alongada

em relagéo ao eixo z, a magnetizacdo remanente tem um crescimento de 50%.

Com relagdo as particulas de Req = 7, constata-se que, ao achata-la, a
magnetizacdo remanente diminui em 4 vezes. Quando a particula é alongada, a magnetizacdo

é reduzida em 30% quando comparada a situagdo em que estava em formato esférico.

No que diz respeito as particulas com Req = 8, verificamos que, ao achata-la, a
magnetizacdo remanente diminui em 50%. Ja na situacdo em que a particula € alongada, a
magnetizacdo remanente € diminuida em trés vezes quando comparada a situacdo em que a

particula estava em formato esférico.

A respeito das particulas de Req = 9, nota-se que, ao achata-la, o valor da
magnetizacdo remanente € diminuido para 20% do que era quando estava em formato
esférico. Quando a particula é alongada, a magnetizacdo remanente tem uma reducdo ainda
mais acentuada, passando para um valor de 10% do que era quando estava em formato

esférico.

Referente as particulas Req = 10, observa-se que, ao achata-la, o valor da
magnetizacdo remanente é reduzido, passando a ter um valor de 20% do que era quando
estava em formato de esfera. Quando a particula é alongada, a magnetizacdo remanente tem

uma diminuicdo em 30% do seu valor quando em formato esférico.
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Magnetizacao remanente dependendo do volume

A magnetizacdo remanente tambem possui dependéncia com o volume da

particula. Vamos analisar esta dependéncia usando o formato da particula como parametro.

Particulas come =0,2

Observamos que a magnetizagdo remanente de uma particula com Req = 6 €
aumentada em 70% quando comparada a uma particula de Reg = 5. Um efeito inverso
acontece quando 0 Req da particula é elevado de 6 para 7, neste caso, a magnetizacéo
remanente tem uma diminuicéo de 60% comparada a particula de Req = 6. Aumentando 0 Req
de 7 para 8, a magnetizagéo remanente é reduzida em 65% em relagdo a particula de Req = 7.
Continuando a aumentar o R, agora de 8 para 9, a magnetizagcdo remanente tem um
crescimento de 25%, e por fim, quando o raio é aumentado de 9 para 10, a magnetizacao

remanente permanece estavel.

Particulas come =10

Verificamos que a magnetizacdo remanente de uma particula de raio 6 tem um
decréscimo de 75% quando comparada com uma particula de raio 5. O inverso acontece
quando o raio da particula é aumentado de 6 para 7, nesse caso a magnetizacdo tem um
aumento de 360 %. Quando o raio é aumentado de 7 para 8 a magnetizacdo remanente é
diminuida em 83% quando comparada com uma particula de raio 7. Para a situacdo em que 0
raio é aumentado de 8 para 9, a magnetizacdo remanente é aumentada em 233% quando
comparada com uma particula de raio 8. E por fim, quando o raio da particula é aumentado de
9 para 10 a magnetizacdo remanente € reduzida em 10% quando comparado com uma

particula de raio 9.
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Particulas come =5,0

Constatou-se que a magnetizacdo remanente de uma particula de Req = 6 €
diminuida em 65% quando comparada com uma particula de Reg = 5. Quando 0 Req da
particula é aumentado de 6 para 7, ocorre 0 inverso, a magnetizacdo remanente tem um
aumento de 100% em relacéo a particula de Req = 6. Aumentando 0 Req da particula de 7 para
8 a magnetizagdo remanente tem uma reducgéo acentuada de 90% quando comparada com uma
particula de Req = 7. Para a situacédo em que 0 Req € aumentado de 8 para 9 a magnetizagao
remanente ndo apresenta nenhuma alteracdo. E por fim, quando o R¢q da particula é
aumentado de 9 para 10, a magnetizacdo remanente tem um aumento bastante pronunciado de
500%.
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Figura 10: Gréfico da magnetizacdo remanente de particulas com estrutura cristalina cibica simples em
funcéo do raio.
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Coercividade dependendo da forma

Ao considerar as particulas de Req = 5, observamos que ao achata-la a
coercividade da particula é aumentada em 24% quando comparada a particula esférica.
Alongando a particula ao longo do eixo z, observa-se uma diminuicdo da coercividade de
24% quando comparada com a particula esférica.

Para as particulas com Req = 6, observamos que, ao achata-la, a coercividade tem
uma diminuicdo de 18% comparada com a particula esférica. Quando a particula é alongada

em relacdo ao eixo z, observa-se uma reducdo de 15% comparada a particula esférica.

Com relagéo as particulas de Req = 7, verificamos que a coercividade permanece

estavel com relacdo a forma da particula.

As particulas com Req = 8, observamos que, ao achata-la, a coercividade
permanece inalterada em relacéo a particula esférica. Alongando a particula ao longo do eixo

z, a coercividade tem uma diminuicdo de 14% comparada a particula esférica.

Nas particulas de Req = 9, observamos que, ao achata-la, a coercividade permane
constante em relacdo a particula esférica. Quando a particula é alongada na dire¢do do eixo z,

a coercividade tem um aumento de 12% comparado a particula esférica.

Ja as particulas com Req = 10 a coercividade ndo apresentaram nenhuma

dependéncia em relacdo a forma da particula.

Coercividade dependendo do volume

Analogamente a magnetizacdo remanente, a coercividade apresenta dependéncia

no volume de acordo com o formato da particula.
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Particula come =0,2

Foi possivel observar que a coercividade da particula de Req = 6 € reduzida em
13% quando comparada com a particula de Req = 5. Quando 0 Req € aumentado de 6 para 7 a
coercividade permanece estavel. Aumentando 0 Re¢q de 7 para 8, pode-se observar um
aumento de 16% comparando a particula de Req = 7. Continuando a aumentar 0 Req, agora de
8 para 9, a coercividade volta a diminuir, dessa vez 10% em relagdo a particula de Req = 8.
Aumentando 0 Req de 9 para 10, a coercividade novamente permanece estavel.

Particulacome=1,0

Verificamos que a coercividade da particula de raio 6 é aumentada em 32% em
relagdo a particula de raio 5. Aumentando o raio da particula de 6 para 7 a coercividade é
reduzida em 21% em relacdo a particula de raio 6. Quando o raio é aumentado de 7 para 8, a
coercividade permanece inalterada. Aumentando o raio de 8 para 9, a coercividade é reduzida
em 11% se comparada a particula de raio 8. Ao aumentar o raio de 9 para 10, a coercividade

permanece constante.

Particulacome =5,0

Constatou-se que quando 0 Req da particula € aumentado de 5 para 6 a
coercividade tem uma elevagdo de 48% em relacdo a de Reg = 5. Aumentando 0 Req de 6 para
7, a coercividade permanece estavel. Quando 0 R da particula é aumentado de 7 para 8
novamente a coercividade permanece estavel. Para a situacédo em que 0 Req da particula é
aumentado de 8 para 9 a coercividade ocorre um acréscimo de 17% comparada a particula de
Req = 8. Quando 0 Req € aumentado de 9 para 10 a coercividade tem um decréscimo de 11%

em relag&o a particula de Req= 9.
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Figura 11: Gréfico da coercividade de particulas com estrutura cristalina ctbica simples em fung¢do do raio.

Susceptibilidade dependendo da forma

Ao considerar as particulas com Req entre 5 a 8 (parametros de rede), a

susceptibilidade ndo apresenta nenhuma dependéncia com a forma da particula.

Nas particulas de Req = 9, verificou-se que, ao achata-la a susceptibilidade tem
uma elevacdo de 15%. Na situacdo em que a particula é alongada ao longo do eixo z, a

susceptibilidade tem uma elevacao de 14% comparada a particula esférica.

Para as particulas Req = 10, observou-se que a susceptibilidade permanece

inalterada em relacéo ao formato da particula.
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Susceptibilidade dependendo do volume

Também foi objeto de analise desta pesquisa a dependéncia do volume dividindo

as particulas em trés grupos, como segue abaixo.

Particulas come =0,2

Verificou-se que variando 0 Req da particula em uma unidade, na faixa de 5 a 10, a
susceptibilidade permanece estavel para todas as variagdes observadas.

Particulas come =10

Observou-se em particulas com raios de 5 a 8 que variando o raio em uma
unidade, a susceptibilidade permanece estavel. A respeito da particula de raio 9, a
susceptibilidade sofre uma reducdo de 11% em relacdo a particula de raio 8. Em particula de
raio 10, ocorre um aumento de 11% comparada a particula de raio 9.

Particulas come =5,0

Variando 0 Req da particula em uma unidade, na faixa entre 5 e 10, a

susceptibilidade permanece constante em todas as situacdes observadas.



Figura 12: Gréfico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina ctbica simples em funcéo

do raio.
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Na tabela 1 usamos Mg, H. e y para representar a magnetizagdo remanente, campo

1
coercitivo e susceptibilidade de uma particula de R, :(WA?T)3 (em unidades de parametro

de rede) e razdo entre 0s eixos z e x dada por e.

Tabela 1: Propriedades magnéticas de nanoparticulas
com estrutura cristalina cubica simples.

RAIO e Mgecom) | He(com) X(Conl);

(x10™)

0,2 0013 | 366 | 1855

5 1,0 0033 | 294 | 1771

5,0 0034 | 222 | 182

0,2 0022 | 318 | 1815

6 1,0 0.008 | 390 | 1725

5,0 0.012 330 1,784

0,2 0.009 294 1762

7 1,0 0037 | 306 | 1699

5,0 0.024 306 1,753

0,2 0.003 342 1739

8 1,0 0.006 | 330 | 1683

5,0 0.002 282 1,722

0,2 0.004 306 1,722

9 1,0 0020 | 294 | 1408

5,0 0.002 330 1,705

0,2 0.004 318 1,702

10 1,0 0018 | 294 | 1657

5,0 0012 | 294 | 1687

Em sintese, verificou-se que a magnetizacdo remanente possui uma forte

dependéncia com a forma e o volume da particula se estabilizando para particulas com Req

mais elevados. O campo coercitivo apresenta dependéncia com a forma e o volume da

particula, assim como ocorre para a magnetizacdo remanente, essa dependéncia € mais
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acentuada para particulas com Req menores. A susceptibilidade também apresenta
dependéncia com a forma e volume da particula, no entanto, essa dependéncia ndo é téo
pronunciada quanto para a magnetizacdo remanente e o campo coercitivo. Os lacos
observados nas extremidades da regido central de algumas curvas de histerese sdo
caracteristicos da transicdo para a fase spin-flop, nessa fase, 0s momentos magnéticos

orientam-se transversalmente ao campo aplicado.



45

4.2 PARTICULAS COM ESTRUTURA CUBICA DE CORPO
CENTRADO

A apresentacdo dos resultados para as particulas cubicas de corpo centrado foi
realizada seguindo a mesma ordem utilizada para as particulas com estrutura cristalina cubica
simples. Em todas as referéncias a uma particula achatada trata-se de uma particula onde e =
0,2. Por particula esférica, denominamos uma particula com e = 1,0. Para uma particula

alongada compreende-se uma particula onde e = 5,0.

A seqguir esta ilustrada a regido central da curva de magnetizacdo em funcdo do
campo aplicado (histerese) para uma particula de Req = 5.
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(2]
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=
- ’
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| ~— Estrutura: Cubica de corpo|
i = centrado
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Com interagao dipolar
-0,2 T T T T T T
-700 -350 0 350 700

H(u.a.)

Figura 13: llustracdo da regido central da curva de magnetizagdo em fungédo do campo aplicado para uma
particula Req =5 e estrutura bec.



T T |1 T T T
1,0 - ]
0,5 |
T ’ _
o) T T T T T
= 00l = = ,_L:JJ .
= ,..tj Estrutura: Cubica de corpo
centrado .
R =5
eq
0,51 Com interagao dipolar
e=0,2 )
e=1,0
-1,0 4 e=5,0
T T T T T T T T T
-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 6000
H(u.a.)

Figura 14: Curva da magnetizacdo em funcéo
cristalina cubica de corpo centrado de raio 5.
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do campo aplicado para uma particula com estrutura
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Figura 15: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica de corpo centrado de raio 6.
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Figura 16: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura
cristalina cubica de corpo centrado de raio 7.
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Figura 17: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura

cristalina cibica de corpo centrado de raio 8.
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Figura 18: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura

™ F T T
1,0 4 /
- /.[T
0,5 - J[ ﬂ' /* i
004 P P
Estrutura: Cubica de corpo
centrado T
R =9
-0,5 e .
Com interagao dipolar
e=0,2
e=1,0
-1,0 1 e=5,0
T T T T T T T T T T T T T T T T
-10000 -7500 -5000 -2500 0 2500 5000 7500 10000
H (u.a.)

cristalina cubica de corpo centrado de raio 9.

1,0

0,5

0,0

M/M

-0,5

-1,0

v
2%0 00 1

-1 —
Estrutura: Cubica de corpo
centrado
Req =10
7 Com interacao dipolar
e=0,2
e=1,0
e=5,0
T T T T
-6000 -3000 0 3000 6000
H (u.a.)

48

Figura 19: Curva da magnetizacdo em fungdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica de corpo centrado de raio 10.
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Magnetizacao remanente dependendo da forma

Para as particulas de Req = 5, observou-se que a magnetizacdo remanente tem um
aumento de 225% quando a particula € achatada. Na situacdo em que a particula é alongada,

verificamos um aumento de 277% em relacdo a particula esférica.

Ao considerar as particulas com Req = 6, constatou-se que a magnetizacéo
remanente tem uma elevacdo de 457% quando a particula é achatada. Para a particula
alongada em relacdo ao eixo z, foi percebido um crescimento de 342% comparado a particula

esférica.

Nas particulas de Req = 7, verificou-se que a magnetizacdo remanente tem um
aumento de 44% quando a particula € achatada. Quando a particula é alongada em relacéo ao

eixo z, a magnetizacdo remanente é elevada em 38% em relacéo a particula esférica.

A respeito das particulas com Req = 8, observou-se a magnetizagdo remanente
aumentada em 250% quando a particula é achatada. Para a particula alongada em relacdo ao
eixo z, a magnetizacdo remanente tem um crescimento em 94% comparado a particula

esférica.

As particulas de Req = 9, foi verificada que a magnetizagdo remanente tem um
crescimento de 100% para a condicdo em que € achatada. Quando a particula é alongada em
relacdo ao eixo z, a magnetizacdo remanente é aumentada em 29% em relacdo a particula

esférica.

Para as particulas com R¢q = 10, a magnetizagdo remanente e aumentada 57%
guando é achatada em relacdo ao eixo z. Quando a particula é alongada em relacéo ao eixo z,

a magnetizacdo remanente tem um aumento de 285% comparado a particula esférica.

Magnetizacao remanente dependendo do volume

Com a finalidade de objetivar a anélise, seguindo a mesma diretiva ja anunciada,

dividimos as particulas em trés grupos de acordo com a forma.
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Particula come =0,2

Na particula de Req = 5 foi observada uma reducéo de 66% na magnetizagdo
remanente quando 0 Req € aumentado para 6. Em relagéo a particula de Req = 6, pode-se notar
um decréscimo de 33% quando 0 Req € aumentado para 7. Para a particula de Req = 7,
constatou-se uma elevagéo de 138% quando 0 Req € aumentado para 8. No que diz respeito a
particula de Req = 8, obtivemos uma reducéo de 75% quando 0 Req € aumentado para 9. Para a
particula de Req = 9, a reducéo foi de 21% quando a particula tem 0 Req aumentado para 10.

Particulas come =10

Para a particula de raio 5, verificou-se uma reducdo de 80% quando o raio €
aumentado para 6. Na particula de raio 6, constatou-se uma elevagdo em 157% quando o raio
é aumentado para 7. Em relacéo a particula de raio 7, uma reducdo de 11% quando o raio é
aumentado para 8. Referente a particula de raio 8, ocorreu uma diminui¢do de 56% quando o
raio € aumentado para 9. Na situacdo em que o raio da particula é alterado de 9 para 10 a

magnetizacdo remanente permanece constante.

Particulas come =5.0

Em relacéo a particula de Reqg = 5, uma redugdo de 76% foi percebida quando o
Req € elevado para 6. Para a particula de Req = 6, observamos um decréscimo de 19% quando
0 Req € aumentado para 7. A particula de Req = 7 apresentou um aumento de 24% quando o
Req foi elevado para 8. No que diz respeito a particula Req = 8, obteve-se uma reducéo de 71%
quando 0 Req foi alterado para 9. Quando 0 Req alterado de 9 para 10, o acréscimo foi de
200%.
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Figura 20: Grafico da magnetizagdo remanente de particulas com estrutura cristalina cubica de corpo

centrado em funcéo do raio.

Coercividade dependendo da forma

Para as particulas de Req = 5, verificou-se que a coercividade da particula achatada
ao longo do eixo z é 42% menor que a esférica. Na condi¢do em que a particula é alongada

em relacdo ao eixo z, a coercividade é reduzida em 39% comparada com a esférica.

Nas particulas de Req = 6, a coercividade da particula achatada ao longo do eixo z
cerca de 28% menor que a esférica. Quando a particula é alongada em relacdo ao eixo z, a

coercividade é reduzida 48% em relacdo a esférica.

Com relagéo as particulas Req = 7, a coercividade da particula achatada ao longo
do eixo z € 22% menor que a da esférica. Para a situagdo em que a particula é alongada em

relacdo ao eixo z, a coercividade tem um decréscimo em 16% comparado & esférica.

A respeito das particulas de Req = 8, a coercividade da particula achatada em
relacdo ao eixo z é 32% menor que a da esférica. Para a situacdo em que a particula é
alongada em relacéo a eixo z, a coercividade € reduzida 22% em relacéo a esférica.
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Quanto as particulas de Req = 9, a coercividade da particula achatada em relacéo
ao eixo z é 13% menor que a da esférica. Quando a particula é alongada em relagéo ao eixo z,

a coercividade é reduzida em 23% comparada a esférica.

Para as particulas com Req = 10, observou-se que a coercividade da particula
achatada em relacdo ao eixo z é 14% inferior a da esférica. Na situacdo em que a particula é

alongada em relacdo ao eixo z, constatou-se uma reducdo de 17% comparada a esférica.

Coercividade dependendo do volume

A mesma regra utilizada nas analises de dependéncia do volume foi igualmente

utilizada, ou seja, dividimos as particulas em trés grupos de acordo com a forma.

Particulas come =0,2

Ao considerar a particula de Req = 5, observou-se que a coercividade tem um
acréscimo de 31% quando 0 Req € elevado para 6. Quando 0 Req da particula é aumentado de 6
para 7, a coercividade permanece estavel. Para a particula de Req = 7, ocorreu uma diminuicéo
de 12% em relacdo a de Req = 8. Na particula de Req = 8, a coercividade sofre um aumento de
23% quando 0 Req € elevado para 9. Quando 0 Req € aumentado de 9 para 10, a coercividade

permanece constante.

Particulas come =10

Para a particula de raio 5, a coercividade permanece constante quando o raio é
aumentado em uma unidade. Com relacdo a particula de raio 6, ocorre uma reducdo na
coercividade de 11% quando o raio é aumentado para 7. Para as particulas com raios entre 7 e
10 verificou-se que, variando o raio em uma unidade dentro desse intervalo ndo provoca

nenhuma alteracdo na coercividade.
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Particulas come =5,0

Ao considerar a particula de Req = 5, observou-se uma reducéo na coercividade de
10% quando 0 Req € aumentado para 6. Para a particula de Req = 6, houve um aumento de
43% para a situagédo em que 0 Req € aumentado para 7. Quando o Req da particula € aumentado
de 7 para 8, a coercividade permanece constante. Na faixa de Req de 8-10, constatou-se que

para variagdes de uma unidade, a coercividade permanece estavel.
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Figura 21: Gréfico da coercividade de particulas com estrutura cristalina ctbica de corpo centrado em
funcdo do raio.

Susceptibilidade dependendo da forma

Para particulas de Req = 5, a susceptibilidade da particula achatada em relacéo ao
eixo z é 13% maior que a esférica. Na situacdo em que a particula é alongada em relagdo ao

eixo z, a susceptibilidade permanece estavel em relacéo a esférica.

Nas particulas de Req = 6, foi observado que a susceptibilidade se mostra

independente do formato da particula.
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Com relagéo as particulas de Req = 7, a susceptibilidade da particula achatada em
relacdo ao eixo z é 38% maior que a da esférica. Quando a particula é alongada em relagcdo ao

eixo z, a susceptibilidade permanece constante em relacdo a esférica.

Para particulas com Req de 8 a 10, a coercividade mostrou-se independente da

forma.

Susceptibilidade dependendo do volume

Para a susceptibilidade, a exemplo da regra utilizada nas analises anteriores, as

particulas foram divididas em trés grupos segundo as suas formas.

Particulas come =0,2

Para a particula de Req = 5, a susceptibilidade permanece inalterada quando 0 Req
é elevado de uma unidade. Para a situagéo em que 0 Req € aumentado de 6 para 7, verificou-se
que a susceptibilidade tem um acréscimo de 24%. Para a particula de Req = 7, podemos
observar uma redugéo na susceptibilidade de 23% quando 0 Req € aumentado para 8. Quando
0 Req da particula é elevado de 8 para 9, a susceptibilidade permanece estavel. Para a particula

de Req 9, a susceptibilidade permanece invariavel quando 0 Req € aumentado de uma unidade.

Particulascome=1,0

Para as particulas esféricas (e = 1,0), aumentando o raio das particulas de uma
unidade, dentro da faixa de raios de 5 a 10, a susceptibilidade permanece estavel para todas as

variacdes observadas.



55

Particulas come =5,0

Com relacdo as particulas com e = 5,0, a Unica particula que apresentou
dependéncia com o volume foi a de Req = 8, a qual teve a susceptibilidade reduzida em 12%

quando 0 Req foi elevado para 9.
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Figura 22: Gréafico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina ctbica de corpo centrado

em funcéo do raio.
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Na tabela 2 apresentamos as propriedades estudadas em fungcdo do raio

equivalente e a razdo (e) entre os eixos do elipsoide da particula.

Tabela 2: Propriedades magnéticas de nanoparticulas com
estrutura cristalina cubica de corpo centrado.

RAIO e MRom) | Hec(com) X(Conl)‘
(x10™)
0,2 0,114 234 1,534
S 1,0 0,035 402 1,359
5,0 0,132 246 1,471
0,2 0,039 306 1,447
6 1,0 0,007 426 1,325
5,0 0,031 222 1,389
0,2 0,026 294 1,796
7 1,0 0,018 378 1,298
5,0 0,025 318 1,357
0,2 0,056 258 1,377
8 1,0 0,016 378 1,282
5,0 0,031 294 1,332
0,2 0,014 318 1,349
9 1,0 0,007 366 1,236
5,0 0,009 282 1,173
0,2 0,011 294 1,240
10 1,0 0,007 342 1,250
5,0 0,027 282 1,242

Em sintese, constatou-se que a magnetizacdo remanente apresenta forte

dependéncia com a forma e o raio da particula, sendo que a dependéncia € mais acentuada

para particulas com raios menores. Mais, que as particulas esféricas apresentam os menores

valores para a magnetizagdo remanente. Para a coercividade, verificou-se que além da

dependéncia com o raio e a forma, vimos que particulas esféricas apresentam coercividade



57

mais elevada e que esta propriedade se estabiliza para valores mais elevados do raio. A
susceptibilidade apresenta dependéncia menos pronunciada para o raio e a forma da particula.
Essa propriedade se estabiliza para particulas com maior valor de raio e que particulas
esféricas (e = 1,0) ndo apresentam dependéncia com o volume. Assim como ocorre nas curvas
de histerese para as particulas com estrutura cs, os lacos observados nas extremidades da
regido central de algumas curvas de histerese sdo caracteristicos da transigdo para a fase spin-

flop.

4.3. COMPARACAO ENTRE AS PROPRIEDADES DE
PARTICULAS CS E bCC DE MESMO VOLUME E

FORMA

Nesta secdo a analise dos resultados focaliza o efeito do tipo de estrutura cristalina
nas propriedades magnéticas de nanoparticulas com estrutura ctbica simples e clbica de

corpo centrado.

Maagnetizacido remanente

De modo geral, particulas com estrutura cubica de corpo centrado possuem

magnetizacdo remanente mais elevada que aquelas com estrutura cubica simples.

Para as particulas de Req = 5, observamos que todas as particulas com estrutura
clbica de corpo centrado possuem magnetizacdo remanente mais elevada do que as com
estrutura cubica simples. Considerando as particulas com e = 0,2, a magnetizacdo remanente
da particula com estrutura bcc é 777% mais elevada do que a com estrutura cs. J& as particulas
com e = 1,0, a diferenca de estrutura ndo produz modificacdes. Consideradas as particulas
com e = 5,0, a magnetizacdo remanente da com estrutura bcc € significativamente mais

elevada do que a com estrutura cs, uma elevacao de 288%.

A respeito das particulas de Req = 6, observamos que apenas as com e = 1,0
apresenta a situacdo onde a particula com estrutura cs tem magnetizacdo remanente maior que

a com estrutura bcc, sendo a magnetizagcdo remanente da bcc 12% menor. Para as particulas
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com e = 0,2, a magnetizagdo remanente da com estrutura bcc é 77% maior do que aquela com
estrutura cs. Considerando as particulas com e = 5,0, verificamos que a magnetizacdo

remanente da com estrutura bcc é 158% maior que a com estrutura cs.

As particulas com Req = 7, apresentam a mesma situagéo que as com raio 6, onde,
para as com e = 1,0 a magnetizacdo remanente da com estrutura cs € cerca de 51% maior do
que a de estrutura bcc. Para as particulas com e = 0,2, a magnetizacdo remanente da com
estrutura bce € 189% mais elevada do que de estrutura cs. Ja para as particulas com e = 5,0, a

diferenga de estrutura ndo leva a alteragdes na magnetizagéo remanente.

Em relacéo as particulas de Req = 8, em todas as situagOes as de estrutura bcc
apresentam magnetizacdo remanente mais elevada do que as com estrutura cs. Para as
particulas com e = 0,2, a magnetizacdo remanente da com estrutura bcc é 1766% maior que o
de estrutura cs. As particulas com e = 1,0, a de estrutura bcc tem magnetizagdo remanente
166% mais elevada que a com estrutura cs. Referente as particulas com e = 5,0, a
magnetizacdo remanente da com estrutura bcc tem um crescimento de 1450% em relacdo a

com estrutura cs.

Nas particulas de Req = 9, novamente apenas as com e = 1.0 apresenta a situagéo
em a particula com estrutura cs tem magnetizacdo remanente mais elevada do que a de
estrutura bcc. Para e = 1,0, a com estrutura cs tem a magnetizagdo remanente cerca de 186%
mais elevada do que a de estrutura bcc. Considerando as particulas com e = 0,2, a
magnetizacdo remanente da com estrutura bcc € aproximadamente 250% maior que a de
estrutura cs. No caso de particulas com e = 5,0, a magnetizacdo remanente da com estrutura

bcc é em torno de 350% mais elevado que a de estrutura cs.

Para as particulas com Req = 10, temos a situagédo em que para as de e = 1,0, a
magnetizacdo remanente da com estrutura c¢s é maior do que a de estrutura bcc, sendo
magnetizacdo remanente da com estrutura cs € 61% mais elevada que a de estrutura bcc.
Considerando as particulas com e = 0,2, a magnetizacdo remanente da com estrutura bcc é em
torno 175% mais elevada que a de estrutura cs. Nas particulas com e = 5,0, a magnetizacéo

remanente da com estrutura bcc é aproximadamente 125% maior que a de estrutura cs.
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Coercividade

Nas particulas de Req = 5, observamos que as de estruturabcc ee =1,0 e e = 5,0,
possuem coercividade maior do que as de estrutura cs. Para particulas com e = 0,2, a
coercividade da com estrutura bcc € 36% menor do que a de estrutura cs. Com relacdo as
particulas com e = 1,0, a coercividade da com estrutura bcc é 37% maior do que a com
estrutura cs. As particulas com e = 5,0, a coercividade da com estrutura bcc é 11% mais

elevada que a de estrutura cs.

Para as particulas de Reg = 6, as de e = 0,2 e e = 1,0, ndo apresentam alteragdes
quanto a diferenca de estrutura. Em relagdo as particulas com e = 5,0, a coercividade da com

estrutura bcc € 33% menor que a de estrutura cs.

As particulas com Req = 7 apresentam a situacdo em que parae =0,2ee=50a
coercividade ndo apresenta modificagfes com a estrutura. Quando e = 1,0, a coercividade da

particula com estrutura bcc é 23% mais elevada que a com estrutura cs.

Nas particulas com Req = 8, observou-se que para as com e = 0,2, a coercividade
da com estrutura bcc é 25% menor que a com estrutura cs. As particulas com e = 1,0, a
coercividade da com estrutura bcc € 14% maior que a de estrutura cs. No tocante as particulas

com e = 5,0, ndo foi observado alteracdes quanto ao tipo de estrutura.

Com relacéo as particulas de Req = 9, constatou-se que para as de e = 0,2, a
coercividade ndo sofre modificagdes com o tipo de estrutura. Para as particulas come = 1,0, a
coercividade da de estrutura bcc é 24% maior que a de estrutura cs. No que diz respeito as
particulas com e = 5,0, a coercividade da com estrutura bcc € 14% menor que a de estrutura

CS.

No que diz respeito as particulas com Req = 10, observou-se que para e = 0,2 e
e = 5,0, a coercividade é constante quanto a estrutura. Considerando as particulas com e = 1.0,

a de estrutura bcc tem a coercividade 16% mais elevada que a de estrutura cs.
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Susceptibilidade

A respeito das particulas de Req = 5, todas com estrutura bcc exibem
susceptibilidade menor que as de estrutura cs. Para as particulas com e = 0,2, a
susceptibilidade da com estrutura bcc € 17% menor que a com estrutura cs. Considerando as
particulas com e = 1,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é 23% menor que a de
estrutura cs. Referente as particulas com e = 5,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é

19% menor que a de estrutura cs.

Em relacéo as particulas de Req = 6, a susceptibilidade de todas as particulas com
estrutura bcc € menor que para as de estrutura cs. Para as particulas com e = 0,2, a
susceptibilidade da com estrutura bcc € 20% menor que para as de estrutura cs. As particulas
com e = 1,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é 23% menor que para a de estrutura cs.
J& para as particulas com e = 5,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc € 22% menor que

para a de estrutura cs.

Nas particulas de Req = 7, temos a situagédo em que para as particulas com e = 0,2,
a susceptibilidade permanece estavel. Considerando as particulas com e = 1,0, a
susceptibilidade da particula com estrutura bcc € 24% menor que para a particula com
estrutura cs. A respeito das particulas com e = 5,0, a susceptibilidade particula com estrutura
BCC é 23% menor que para a particula com estrutura cs.

Para as particulas de Req = 8, novamente temos o cenario em que todas com
estrutura bcc apresentam susceptibilidade menor que as com estrutura cs. As particulas com e
= 0,2, a susceptibilidade da particula com estrutura bcc € 21% menor gue para a com estrutura
cs. Em relacdo as particulas com e = 1,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é 24%
menor que para a com estrutura cs. Ja para as particulas com e = 5,0, a susceptibilidade da

particula com estrutura bcc é 23% menor que para a com estrutura cs.

Referente as particulas de Req = 9, verificou-se a ocorréncia em que todas as
particulas com estrutura bcc possuem susceptibilidade menor que as com estrutura cs. Para as
particulas com e = 0,2, a susceptibilidade da com estrutura bcc € 22% menor que para a com
estrutura cs. Em relacdo as particulas com e = 1,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é
17% menor que para a com estrutura cs. As particulas com e = 5,0, a susceptibilidade da com

estrutura bcc é 31% menor que para a com estrutura cs.
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No que se refere as particulas de Req = 10, mais uma vez todas as particulas com
estrutura bcc apresentam susceptibilidade menor que as com estrutura cs. No tocante as
particulas com e = 0,2, a susceptibilidade da com estrutura bcc € 27% menor que para a com
estrutura cs. Ja para as particulas com e = 1,0, a susceptibilidade da com estrutura bcc é 25%
menor que para a com estrutura cs. Por fim, para as particulas com e = 5,0, a susceptibilidade

da com estrutura bcc € 26% menor que para a com estrutura cs.

Na tabela 3 sdo apresentados os resultados segundo cada tipo de estrutura.

Tabela 3: Propriedades magnéticas de particulas para diferentes estruturas cristalinas.

RAIO e Mrey | Mroe) | Hees | Heweo | X (X107) | ooy (x107)
0,2 0,013 0,114 366 234 1,855 1,534
5 1,0 0,033 0,035 294 402 1,771 1,359
50 0,034 0,132 222 246 1,822 1,471
0,2 0,022 0,039 318 306 1,815 1,447
6 1,0 0,008 0,007 390 426 1,725 1,325
50 0,012 0,031 330 222 1,784 1,389
0,2 0,009 0,026 294 294 1,762 1,796
7 1,0 0,037 0,018 306 378 1,699 1,289
5,0 0,024 0,025 306 318 1,753 1,357
0,2 0,003 0,056 342 258 1,739 1,377
8 1,0 0,006 0,016 330 378 1,683 1,282
5,0 0,002 0,031 282 294 1,722 1,332
0,2 0,004 0,014 306 318 1,722 1,349
9 1,0 0,020 0,007 294 366 1,498 1,236
5,0 0,002 0,009 330 282 1,705 1,173
0,2 0,004 0,011 318 294 1,702 1,240
10 1,0 0,018 0,007 294 342 1,657 1,250
50 0012 0,027 294 282 1,687 1,242
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4.4 EFEITO DA INTERACAO DIPOLAR

Particulas com estrutura cubica simples

No mesmo principio das situacfes anteriores, proceder-se-a a demonstracdo e
analise separadamente. A comecar pela comparagédo entre o calculo realizado com e sem a

inclusdo do campo dipolar, a analise da diferenca é o desfecho e foco da investigacao.

Maagnetizacido remanente

Dentre as propriedades focalizadas nesta pesquisa, a magnetizacdo remanente € a

Unica que permaneceu invariante com respeito ao campo dipolar.

Coercividade

As particulas de Reg =5 com e = 1,0 e e = 5,0 ndo possuem modificagdes com o
campo dipolar. Em relacdo a particula com e = 0,2, o efeito do campo dipolar é elevar a

coercividade em 15%.

Considerando as particulas de Req = 6, apenas as de e = 0,2 tém a coercividade
estavel quanto ao campo dipolar. Com relacdo a de e = 1,0, o efeito do campo dipolar €
aumentar a coercividade em 14%. No entanto, para a de e = 5,0, a coercividade é reduzida em
13%.

Em se tratando das particulas com Req = 7, todas séo invariantes ao campo

dipolar.

Para as particulas de Reqg = 8, as de e = 0,2 e e = 5,0 sdo estaveis em relagdo ao
campo dipolar. Para a de e = 1,0, 0 aumento na coercividade é 12%.

Em relagdo as particulas de Reg = 9, as de e = 0,2 e e = 5,0 sdo invariantes ao

campo dipolar. Considerando a de e = 1,0, a elevagdo na coercividade é 14%.
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Para as particulas de raio 10 com e = 0,2 e e = 5,0 a coercividade é estavel quanto

ao campo dipolar. Considerando e = 1,0, o efeito é um aumento de 14%.

Os gréficos das curvas da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado seguem

abaixo:
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Figura 23: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura

cristalina cubica de corpo centrado de raio 5, sem interac&o dipolar.
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Figura 24: Curva da magnetizagdo em fungdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

clbica de corpo centrado de raio 6, sem interacéo dipolar.
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Figura 25: Curva da magnetizacdo em fungdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

clbica de corpo centrado de raio 7, sem interac&o dipolar.
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Figura 26: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

clbica de corpo centrado de raio 8, sem interacéo dipolar.
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Figura 27:. Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica de corpo centrado de raio 9, sem interacdo dipolar.
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Figura 28: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica de corpo centrado de raio 10, sem interacéo dipolar
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Figura 29: Gréafico da coercividade de particulas com estrutura cristalina cibica simples

sem interacdo dipolar.
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Susceptibilidade

O unico efeito apresentado pelo campo dipolar foi o de reduzir em 10% a

susceptibilidade da particula esférica com Req = 9.
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Figura 30: Grafico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina cibica simples em funcéo

do raio, sem interagdo dipolar.

Na tabela 4, sdo apresentadas as propriedades das particulas estudadas de acordo

[IPRE)

com o raio e parametro “e” de cada particula.
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Tabela 4: Propriedades magnéticas de particulas com estrutura cristalina ctbica simples
considerando a presenca da interagéo dipolar.

RAIO € Mreom) | Mreem) | Heom) | He(sem) X(Com_l X(Sem_)4
(x10™) | (x10M)
0,2 0,013 0,013 366 318 1,855 1,855
5 1,0 0,033 0,033 294 270 1,771 1,771
5,0 0,034 0,034 222 222 1,822 1,822
0,2 0,022 0,022 318 318 1,815 1,815
6 1,0 0,008 0,008 390 342 1,725 1,725
5,0 0,012 0,012 330 378 1,784 1,784
0,2 0,009 0,009 294 294 1,762 1,762
7 1,0 0,037 0,037 306 282 1,699 1,699
5,0 0,024 0,024 306 306 1,753 1,753
0,2 0,003 0,003 342 318 1,739 1,739
8 1,0 0,006 0,006 330 294 1,683 1,683
5,0 0,002 0,002 282 306 1,722 1,722
0,2 0,004 0,004 306 294 1,722 1,722
9 1,0 0,020 0,020 294 258 1,498 1,667
5,0 0,002 0,002 330 342 1,705 1,705
0,2 0,004 0,004 318 294 1,702 1,703
10 1,0 0,018 0,018 294 258 1,657 1,657
5,0 0,012 0,012 294 306 1,687 1,691

Particulas com estrutura clibica de corpo centrado

Nesta parte, seguindo a mesma regra das anteriores, a analise de cada propriedade
magnética foi realizada separadamente, comparando particulas de mesmo formato e volume.
A seguir sdo demonstrados os gréaficos da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para as

particulas investigadas sem os efeitos do campo dipolar.
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Figura 31: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cubica de corpo centrado de raio 5, sem interac&o dipolar.

1,0 4

)z B

s’ o0
= Estrutura: Cubica de corpo
centrado T
R =6
-0,5 4 e .
’ Sem interagao dipolar
—e=0,2 ]
—e=1,0
1,04 e=5,0
T T T T T T T
-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 6000
H(u.a.)

Figura 32: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cubica de corpo centrado de raio 6, sem interacdo dipolar.
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Figura 33: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cubica de corpo centrado de raio 7, sem interac&o dipolar.
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Figura 34: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cUbica de corpo centrado de raio 8, sem interacdo dipolar.
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Figura 35: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

clbica de corpo centrado de raio 9, sem interacéo dipolar.
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Figura 36: Curva da magnetizacdo em funcdo do campo aplicado para uma particula com estrutura cristalina

cubica de corpo centrado de raio 10, sem interacao dipolar.
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Maagnetizacdo remanente

Assim como ocorre para as particulas com estrutura cs, o campo dipolar ndo

produz modificagdes na magnetizacdo remanente das particulas com estrutura bcc.

Coercividade

Para as particulas de Req = 5, 0 Unico efeito apresentado foi na de e = 5,0, que teve

coercividade elevada em 11%.

Em relag&o as particulas de Req = 6, a de e = 1,0 ndo sofreu modificagdes com o
campo dipolar. A respeito da particula com e = 0,2, o efeito apresentado é elevar a
coercividade em 1600%. Contudo para a particula com e = 5,0, o efeito € uma reducdo de
50% na coercividade.

As particulas de Req = 7, a de e = 0,2 nédo apresentou modificagdes com o campo
dipolar. Para a particula com e = 1,0, a coercividade € eleva em 14%. Em contrapartida, a

particula de e = 5,0 tem uma reducéo de 28%.

Verificamos que para as particulas com Req = 8, 0 campo dipolar ndo produz

nenhuma alteracdo na coercividade.

Quanto as particulas de Reg = 9, as de e = 0,2 e e = 1,0 ndo apresentaram nenhuma
modificacdo com o campo dipolar. Considerando a de e = 5,0, o efeito do campo dipolar €
uma reducdo de 17% na coercividade.

Com relagdo as particulas com Req = 10, as de e = 0,2 e e = 1,0 se mostraram

invariantes com o campo dipolar. Para a de e = 5,0, ocorre um aumento de 15%.
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Figura 37: Gréfico da coercividade de particulas com estrutura cibica de corpo centrado em fungéo do

raio, sem interagdo dipolar.

Susceptibilidade

Para as particulas com Req 5, 8 € 10, a susceptibilidade ndo demonstrou nenhuma

dependéncia com o campo dipolar.

Considerando as particulas de Req = 6, as com e = 1,0 e e = 5,0, também ndo
apresentaram alteracdo com o campo dipolar. A respeito da com e = 0,2, é observado uma

reducdo de 34% na susceptibilidade.

Com relagéo as particulas de Reqg = 7, as de e = 1,0 e e = 5,0, ndo demonstraram
dependéncia com o campo dipolar. Para a com e = 0,2, verificamos um aumento de 29% na

susceptibilidade.

Quanto as particulas de Reg = 9, as de e = 0,2 e e = 1,0 ndo apresentaram
modificacbes com o campo dipolar. Considerando a particula com e = 5,0, ocorreu uma

diminuicdo de 11% na susceptibilidade.
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Figura 38: Gréfico da susceptibilidade de particulas com estrutura cristalina cibica de corpo centrado em
funcéo do raio, sem interac&o dipolar.
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Na tabela 5, sdo apresentadas as propriedades das particulas estudadas de acordo

[IPRA)

com o raio e parametro “e” de cada particula.

Tabela 5: Propriedades magnéticas de particulas com estrutura cristalina cubica de corpo

centrado considerando a presenca da interacdo dipolar.

RAIO e Mreom) | Mreem) | Hoeom) | Heemy | com X 10 | yemy X 107
0,2 0,114 0,114 234 234 1,534 1,534
5 1,0 0,035 0,035 402 426 1,359 1,359
50 0,132 0,132 246 222 1,471 1,471
0,2 0,039 0,039 306 18 1,447 2,184
6 1,0 0,007 0,007 426 402 1,325 1,325
50 0,031 0,031 222 442 1,389 1,389
0,2 0,026 0,026 294 300 1,796 1,396
7 1,0 0,018 0,018 378 330 1,298 1,298
5,0 0,025 0,025 318 442 1,357 1,357
0,2 0,056 0,056 258 246 1,377 1,377
8 1,0 0,016 0,016 378 366 1,282 1,282
5,0 0,031 0,031 294 282 1,332 1,332
0,2 0,014 0,014 318 294 1,349 1,349
9 1,0 0,007 0,007 366 366 1,236 1,266
5,0 0,009 0,009 282 342 1,173 1,313
0,2 0,011 0,011 294 282 1,240 1,331
10 1,0 0,007 0,007 342 354 1,250 1,257
5,0 0,027 0,027 282 246 1,242 1,301
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CAPITULOS

5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS

5.1 CONCLUSOES

Nesta pesquisa foram analisadas as propriedades fisicas de nanoparticulas
antiferromagnéticas em formato de elipsoides de revolucdo. As propriedades selecionadas e
priorizadas no estudo foram: Magnetizagdo remanente (Mg), Coercividade (H;) e
Susceptibilidade (y).

Os dados e resultados obtidos possibilitaram concluir que para as particulas de
raios 7, 8 9 e 10, com formato esférico (e=1,0) possuem os maiores valores de Mg, quando
comparado com particulas de mesmo volume e diferentes formatos. Ja para as particulas com
Req 5, 0 maior valor de Mg foi para a particula com e = 5,0. Para as particulas com Req 6, 0
maior valor de Mg ocorre para a particula com e = 0,2.

No que diz respeito a coercividade (Hc), concluiu-se que para as particulas de Req
5, 8 e 10, as particulas com e = 0,2 apresentam o0s maiores valores de H., comparando
particulas de mesmo volume. Considerando as particulas de Req 6, 0 maior valor de H
acontece para a particula esférica (e = 1,0). Para as particulas de Req 7 0 maior valor de H é
para a particula com e =1,0 e e = 5,0. Por fim, para as particulas de Req 9, 0 maior valor de H.
é para a particula com e = 5,0.

Para a susceptibilidade () as particulas com e = 0,2 apresentaram os maiores
valores de y, comparado com particulas de mesmo volume. Os menores valores foram
observados para particulas com formato esférico (1,0).

Para as particulas com estrutura cristalina ctbica de corpo centrado comprovou-se
um comportamento onde é mais facil perceber a dependéncia das propriedades magnéticas
com o formato da particula. Verificou-se que para as particulas com Req 5, 6, 7, 8 € 9, 0s
maiores valores da Mg sdo observados para as particulas com e = 0,2, comparando particulas
com mesmo volume. Ja os menores valores de Mg, sdo para as particulas com formato

esférico (e = 1,0).
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Os valores mais elevados para a coercividade (H;) sdo observados para as
particulas com formato esférico (1,0), comparando particulas com mesmo volume, enquanto

que os menores valores oscilaram entre particulas come =0,2e e =5,0.

No que se refere a susceptibilidade (), os maiores valores foram observados para
as particulas com e = 0,2, exceto para as particulas com raio 10, onde o maior valor observado
foi para a particula com e = 5,0. J&4 os menores valores oscilaram entre as particulas com e =
1,0ee=5,0.

Quanto a dependéncia das propriedades magnéticas com o tipo de estrutura
cristalina constatou-se que de um modo geral, a magnetizacdo remanente (Mg) de particulas
com estrutura cristalina cubica de corpo centrado apresentam valores bem mais elevados em
relacdo a particulas com estrutura cubica simples. Ja a coercividade (Hc) apresentou um
comportamento mais aleatorio, onde os valores sdo bem proximos comparando particulas com
mesmo volume e formato, variando apenas o tipo de estrutura cristalina. Para a
susceptibilidade (), concluiu-se que, de modo geral, particulas com estrutura cristalina cubica

simples apresentam valores mais elevados para a susceptibilidade.

Quanto a dependéncia das particulas com a interacdo dipolar, comprovou-se que
para as particulas com estrutura cibica simples a magnetizacdo remanente nao apresenta
nenhuma dependéncia com a interagdo dipolar. J& coercividade demonstrou um
comportamento onde, para particulas com e = 0,2 e particulas esféricas (1,0), o efeito da
retirada da interacdo dipolar, fizeram com que o valor da coercividade (H.) fosse reduzido ou

em alguns casos permanecesse estaveis.

No que se refere a susceptibilidade, apenas duas particulas sofreram influéncia da
interacdo dipolar, a particula esférica de Req 9, € a particula de Req 10 e pardmetro e = 0,2,
mostrando que a interacdo dipolar pouco influenciou na susceptibilidade.

Em relacdo a dependéncia das particulas com estrutura cubica de corpo centrado
com a interacdo dipolar, constatou-se que a magnetizacdo remanente permaneceu inalterada.
Quanto a coercividade, quase todas as particulas apresentaram dependéncia com a interagdo
dipolar, no entanto, essa dependéncia ocorreu de forma aleatéria. Diferentemente do que
ocorreu para particulas com estrutura cristalina cubica simples, a susceptibilidade das
particulas com estrutura cubica de corpo centrado apresentou maior dependéncia com a

interacéo dipolar, as particulas com (Req 6, € = 0,2), (Req 9, € = 1,0 e e = 5,0) e todas as
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particulas com Req 10, apresentaram um aumento na susceptibilidade quando a interagdo
dipolar foi retirada.

Dessa maneira, comprovou-se que as propriedades magnéticas de nanoparticulas
antiferromagnéticas dependem do tipo de estrutura cristalina, forma e volume da particula.
Ficou demonstrado que algumas propriedades magnéticas, como coercividade e
susceptibilidade podem sofrer influéncia da interagdo dipolar. Diante de tais conclusdes, os
resultados desta pesquisa sinalizam possibilidades para os experimentais efetivamente
tentarem controlar as propriedades fisicas de nanoparticulas utilizando como parametros,

forma, volume e tipo de estrutura cristalina.

5.2 PERSPECTIVAS FUTURAS

A andlise do comportamento dindmico, bem como, o efeito produzido pelo

aumento da temperatura.
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