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PARTE 1:

MODELO DE M®RUP-TRONC MODIFICADO

Resumen

Los sistemas magnéticos nanoparticulados estdn compuestos de particulas magnéticas que
pueden estar inmersas en una matriz sélida (sélidos granulares), o en una matriz liquida (fluidos
magnéticos o ferrofluidos) o en un gel (ferrogeles). Las nanoparticulas pueden ser usadas para
obtener imanes duros o blandos, microsensores magnéticos, materiales magnéticos para
almacenamiento, pigmentos para pinturas y ceramicas, para aplicaciones médicas o
farmacéuticas, y muchas otras. Diferentes trabajos experimentales han mostrado que la
interaccion dipolar magneética juega un papel importante en muchos de los fendmenos
magnéticos de sistemas nanoparticulados. Recientemente, este tipo de interaccion fue detectada
en polvos microparticulados de los sistemas Fe-Mn-Al, Fe-Si y Fe-Al. En este trabajo hemos
modificado el modelo de Morup-Tronc (1994) para sistemas nanoparticulados con el objetivo de
obtener algunas propiedades termodinamicas de ellos. Con este modelo se calculé primero la
energia de una particula magnética, como la suma de su energia de anisotropia y de su energia
total de interaccion dipolar magnética con las otras particulas. Mediante una manipulacion
matematica, la energia de interaccion propuesta por ellos fue modificada para escribirla en la
misma forma que la energia de anisotropia. Luego, con esta energia total, fueron calculadas
propiedades termodinamicas, tales como magnetizacion, campo coercitivo, capacidad caldrica,

susceptibilidad magnética y temperatura de bloqueo.



Abstract

Nanoparticulated magnetic systems are composed of magnetic particles that can be immersed in
a solid matrix (granular solids), or in a liquid matrix (magnetic fluids or ferrofluids), or in a gel
(ferrogels). Nanoparticles have been used to obtain hard or soft magnets, magnetic microsensors,
magnetic materials for recording, pigments for paints and ceramics, medical and pharmaceutical
applications, and many others. Different experimental works have shown that the magnetic
dipolar interaction plays an important role in many magnetic phenomena of nanoparticulated
systems. More recently, this type of interaction was detected in microparticles of Fe-Mn-Al, Fe-
Si, and Fe-Al systems. In this work, we apply the Meorup-Tronc (1994) model for
nanoparticulated systems in order to obtain some thermodynamic properties of these systems.
With the modified Meorup-Tronc model it was first calculated the total energy of one magnetic
particle as the sum of its anisotropy energy and its total dipolar magnetic interaction with the
other particles. By some mathematical manipulation, the interaction energy proposed by them
was modified in order to write it in the same way as the anisotropy energy. Then, with this total
energy, thermodynamic properties like magnetization, coercive field, heat capacity, magnetic

susceptibility and blocking temperature were calculated.



1.1 INTRODUCCION

Los sistemas magnéticos nanoparticulados [1] estan compuestos por particulas magnéticas o
aglomerados de ellas con al menos una dimension con tamafos caracteristicos del orden de los
nandémetros. Se pueden encontrar sistemas con particulas nanométricas distribuidas en sélidos,
en liquidos o en gels. Usualmente estos solidos son Ilamados sélidos granulares, los liquidos son

conocidos como fluidos magnéticos o ferro-fluidos y los gels como ferrogels.

Las nanoparticulas pueden ser usadas para obtener imanes, materiales magnéticos blandos,
microsensores magnéticos, materiales magnéticos para grabacién [1,2], y muchas otras
aplicaciones, como en el diagnostico médico, catalisis, liquidos magnéticos para suministrar
medicinas, pigmentos para pinturas y ceramicas, entre otros [1-3]. Particulas sélidas ultrafinas
pueden ser preparadas por medio de diferentes métodos fisicos y quimicos, tales como la
reduccion quimica, rutas coloidales, deposicion por vapor, electrodeposicion y aleamiento
mecanico [1-3]. Los sélidos granulares son sistemas con particulas nanométricas distribuidas en
una matriz sélida, la matriz puede ser un aislante eléctrico o un conductor, cristalino o amorfo; y
puede tener varias fases de diferentes materiales. Ejemplos de sistemas granulares son:
nanoparticulas de Ni, Co y Fe inmersas en Si0, [4-8]; nanoparticulas de Co inmersas en una
matriz de Cu [9]; nanoparticulas de y-Fe,O3 0 FesO, diluidas en parafina [10-12]; nano-
particulas de Fe encapsuladas en Ag [13]; nanoparticulas de a-Fe,O3 inmersas en una solucion
polimero (PVP) [14]; nanoparticulas de Nb,Fe;,B magnéticas inmersas en una matriz magnética
blanda de Fe o Fe-B [15] y muchas otras como aquellas obtenidas después de un tratamiento
térmico de peliculas amorfas [16,17]. Los polvos pueden ser considerados como sistemas
granulares con concentracion unidad en una matriz de aire. Los sistemas de nanoparticulas y
nanoestructurados muestran una gran variedad de propiedades fisicas y dependen de su material,
tamafio, forma y separacion media (concentracion en sistemas granulares). Ellos pueden
comportarse como superparamagneticos (SP) [18-20], superparamagnéticos interactuantes (SPI)
[21], vidrios de espin (VE) o sUper vidrios de espin (SVE) [22,23], o superferromagnéticos
(SFM) [24,25]. Los sistemas granulares también muestran unos fendmenos recientemente
reportados, en especial la magneto resistencia gigante (GMR) [26] y muchos otros, los cuales son
de interés tecnologico [27-29].



Para el estudio de estos sistemas se tienen diferentes modelos para la dindmica de las
nanoparticulas magnéticas interactuantes [24]. En este estudio consideramos los dos modelos
principales para describir esta dindmica: el modelo de Dormann-Bessais-Fiorani [30] y el modelo
de Morup-Tronc [18].

El modelo de Dormann-Bessais-Fiorani [30] considera como punto de partida la interaccion
dipolo-dipolo entre dos particulas magnéticas vecinas, i y j, con momentos magnéticos i y uj.
La direccion de facil magnetizacion para la particula i se encuentra a lo largo de la direccion z.
Asumiendo que la particula j relaja mucho mas rapido que la particula i, la energia de la
interaccion dipolo-dipolo puede escribirse con la misma forma funcional que la energia de
anisotropia uniaxial. Este modelo reproduce correctamente la variacién de la temperatura de
bloqueo como una funcién de la ventana temporal de observacién del experimento. Sin embargo,
este estudio simplifica considerablemente la situacion fisica, ya que reemplaza un efecto genuino

de muchos cuerpos por una descripcion de una sola particula.

El modelo de Meorup-Tronc [18] considera una particula con momento magnetico ;. Las
particulas del entorno generan un campo dipolar B; en la particula considerada. Este campo tiene
contribuciones de un nimero considerable de particulas, y su tamafio y direccion, por lo tanto,
fluctuaran en el tiempo. Sin embargo, en una razonable aproximacion, B; no fluctda en el tiempo
durante la inversion de la magnetizacion. Los autores posteriormente asumen que todas las
direcciones de B; son igualmente probables y que las normas de |Bi| tienen una distribucién de
Gauss. Este modelo solamente describe como calcular la relajacion superparamagnética entre
particulas débilmente interactuantes, lo que lleva a dificultades en la descripcién de las

propiedades termodinamicas en general.

Estos dos modelos tienen grandes dificultades al tratar de describir el comportamiento de la
curva experimental del campo coercitivo y debe hacerse un nimero considerable de suposiciones
para su descripcion. Vemos que el desarrollo de teorias analiticas que describan correctamente la
interaccion dipolo-dipolo orientadas aleatoriamente en sistemas magnéticos granulares presenta

grandes dificultades.



Para una descripcion més detallada de estos sistemas se han considerado los efectos de superficie
que llegan a ser importantes en sistemas microparticulados y nanoparticulados [11,31]. Con el
decrecimiento del tamafio de las particulas, la relacion entre el nimero de atomos de la superficie
de la particula y el nimero de atomos de su volumen se incrementa llevando a que los efectos de
superficie sean considerables. Ademas, los efectos de superficie pueden ser considerados no
solamente en sistemas de particulas nanométricas, sino también en sistemas de particulas grandes
donde existe no solo la superficie de la muestra como también fronteras de grano, dependiendo
también de la composicién quimica de las particulas, su estado cristalino, entre otros parametros

intrinsecos.

Estos efectos de superficie resultan principalmente de la ruptura de la simetria de la red en la
superficie de la particula, lo cual lleva a una anisotropia de superficie [11]. El bajo nimero de
coordinacion de los atomos de la superficie afecta el comportamiento magnético de la particula y
puede propagarse hacia el interior de ella. Tal influencia puede manifestarse fuertemente o
débilmente, dependiendo de la temperatura a la cual el experimento se lleva a cabo.

Podemos decir que un entendimiento total de las propiedades magnéticas de los sistemas
granulares esta muy lejos de ser completo, y los retos que aparecen para una descripcién mucho
mas detallada de estos sistemas hace este campo de estudio mucho mas llamativo.

1.2 ANTECEDENTES Y PLANTEAMIENTO DEL PROBLEMA

Se ha mostrado [11], que en algunos sistemas nanoparticulados la interaccion dipolar magnética
juega un papel importante en la interpretacion de sus propiedades magnéticas. Recientemente se
mostré que este tipo de interaccion también esta presente en sistemas microparticulados, tales
como las aleaciones de Fe-Si [32], Fe-Al [33], y Fe-Mn-Al [34,35]. En este trabajo se desea
aplicar el modelo propuesto por Merup-Tronc [18] modificado de acuerdo a la propuesta de

Dormann et al. [30] en sistemas nanoparticulados y extenderlo para tratar de interpretar los



resultados experimentales de las propiedades magnéticas de sistemas granulares

nanoparticulados [35-37] y microparticulados [32-34].

En el modelo de Morup-Tronc [18] se estudia la influencia de las interacciones débiles entre
nanoparticulas en su tiempo de relajaciéon, y se comparan los célculos con los estudios
experimentales obtenidos por espectroscopia Mdssbauer en muestras de y-Fe,O3 con diferentes
tamafios de particula y diferentes separaciones entre ellas. Se encuentra que el tiempo de
relajacion decrece con la disminucion de las interacciones entre particulas. La principal
conclusion es que el modelo propuesto, para la influencia de las interacciones débiles en la
relajacion superparamagnética, puede explicar la dependencia observada de la temperatura de
bloqueo con respecto a la intensidad de las interacciones. Esto lleva a una dificultad en la
descripcion de las propiedades termodinamicas del sistema. Asimismo, lleva a la dificultad de

explicar las curvas del campo coercitivo con respecto a la temperatura.

En el presente trabajo consideramos las ventajas del modelo de Dormann-Bessais-Fiorani [30]
(poder escribir la energia de interaccion con la misma forma funcional que la energia de
anisotropia, lo que nos lleva a una funcion de Langevin, pero que presenta el inconveniente de
reducir un problema de muchos cuerpos al de una sola particula) y las del modelo de Meorup-
Tronc [18] (que considera una particula i con momento magnético x, con anisotropia magnética
uniaxial expuesta a un campo dipolar B; que lleva en consideracion las contribuciones de todas
las particulas del medio, pero que describe solamente la relajacion superparamagnética de
particulas débilmente interactuantes), para calcular no sélo tiempos de relajacién, sino extenderlo
para calcular propiedades termodinamicas de este tipo de sistemas, lo cual, en nuestro entender,
no ha sido reportado hasta el momento en la literatura para sistemas granulares.

En nuestro modelo, obtenemos la misma relacién entre la energia de interaccién y la energia de
anisotropia encontrada por Dormann-Bessais-Fiorani [30] pero ahora tenemos en cuenta las
interacciones de todas las particulas sobre la particula considerada y la dependencia observada
entre la temperatura de bloqueo con respecto a la intensidad de las interacciones (modelo de
Meorup-Tronc), y podemos calcular las propiedades termodindmicas por medio de la funcién de

Langevin. Finalmente, para describir la curva del campo coercitivo con respecto a la temperatura
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a partir de la expresion obtenida para la temperatura de blogueo, se considera un modelo de la

variacion de la constante de anisotropia con respecto a una potencia inversa de la temperatura.

1.3 FUNDAMENTOS TEORICOS

1.3.1 Ferromagnetismo. Ciclos de histéresis

Los ferromagnetos son las sustancias que poseen magnetizacion espontanea en ausencia de un
campo magnético exterior. Manifiestan tener ferromagnetismo solamente los cristales de 9
elementos quimicos: tres metales 3d o de transicién (Fe, Co, Ni) y seis metales 4f o tierras raras
(Gd, Dy, Th, Ho, Er, Tm). Sin embargo, existe un gran nimero de aleaciones y compuestos
quimicos ferromagnéticos, los cuales no necesariamente contienen los anteriores elementos, tales
como los imanes tipo Heusler con base en Cu, Mn y Al, y las manganitas (6xidos de Mn)
dopadas con La y Ca. En estos materiales el Unico elemento que posee espin es el Mn, y es el
responsable del caracter ferromagnético del compuesto. El unico indicio comdn a todos los
ferromagnetos es la existencia en ellos de atomos con capas d o f incompletas y de la distancia

gue separa estas capas entre &tomos vecinos que las contengan [38].

La caracteristica principal de cualquier material magnético es su momento magnético por unidad
de volumen. En las sustancias ferromagnéticas la dependencia del momento magnético por
unidad de volumen respecto del campo aplicado H es una funcion no lineal y el ciclo completo
de inversion del magnetismo describe un bucle de histéresis. En estas sustancias la

susceptibilidad y la permeabilidad magnética dependen de H.
El fendmeno de la histéresis consiste en que la magnetizacion de la sustancia ferromagnética no

solo depende de la intensidad del campo en el momento dado, sino también de la magnetizacion

previa de la sustancia.

11



Figura 1. Ciclo de histéresis de un material ferromagnético.

En la Figura 1 se ilustra el ciclo de histéresis de un material ferromagnético. En él se ilustran sus
caracteristicas mas importantes, a saber: el punto de origen (B = 0, H = 0) donde el material esta
desmagnetizado y los dominios estan orientados en todas las direcciones de facil magnetizacion,
dando lugar a una magnetizacion total nula (ver figura inferior derecha); la curva de
magnetizacion inicial que va desde el origen hasta la saturacion B, y cuya pendiente en el origen
nos da la permeabilidad inicial p;; la induccion remanente By, la cual se alcanza al disminuir el
campo aplicado H después de la saturacion hasta un valor nulo; y el campo coercitivo Hg, que es
aquel campo negativo necesario para alcanzar una induccion magnética B nula. Estos parametros

son los que definen las aplicaciones de los diferentes imanes.
Ahora se considera el modelo introducido por Pierre Weiss para explicar el ferromagnetismo. El
propuso que la induccién magnética que siente el momento magnético de un atomo es dada por

la expresion [39]

B=H +AM, (1.1)

12



donde H es el campo aplicado, AM es el campo molecular que siente el atomo debido a los otros
atomos del material, y 4 >> [ es la constante de campo molecular. Al calcular el momento
magnético intrinseco, u, se tiene en cuenta el calculo cuantico del mismo y suponemos que u esta

alineado paralelo o antiparalelo a la induccion B, el cual define el eje z, entonces

NN (1.2)
-u-B=FuB.

Si se considera la distribucién de Boltzmann se obtiene un valor medio del momento magnético

en la direccion del campo de la forma

1.3)
[ (
= utanh H+AM )p.
(#t,)r = 1t {KBT ( )}
La magnetizacion, para n &tomos por unidad de volumen, viene dada por
(1.4)
M = nytanh( 2 (H+aM )].
KT
La magnetizacion en ausencia del campo H viene dada por la ecuacién
15
M = tanh[T—CMJ, (1.5)
nu T nu
donde se ha definido
(1.6)

2
T, =4
KB

Esta temperatura Tc es llamada temperatura de Curie y es claro que por encima de esta
temperatura sera necesario un campo externo para producir la magnetizacion. Para valores

T>>Tc de la Ecuacion (1.4) se obtiene que

13



M _uH T M (L.7)

nu KT T ng'
lo que lleva al siguiente valor para la susceptibilidad magnética

T, (1.8)

Este resultado es la conocida ley de Curie-Weiss (donde se muestra el caracteristico

comportamiento paramagnético) la cual se supone que es valida si

T-T.  uH (1.9)

Consideramos los valores obtenidos experimentalmente [33] para la magnetizacion de saturacién
para estimar el valor de A; la temperatura de Curie la hemos tomado del orden de 1000 K, un
orden caracteristico para el hierro. Asi obtenemos

A =~ 0,004, (1.10)

Este valor nos muestra que la teoria de Weiss, aunque explica cualitativamente el

comportamiento de la magnetizacion, esta lejos del valor 4 ~ (c/v)?, obtenido teéricamente [39],
donde c es la velocidad de la luz y v es una velocidad atémica caracteristica.

1.3.2 Superparamagnetismo

El superparamagnetismo (SP) es un fendmeno magnético presente en un conjunto de

nanoparticulas magnéticas cuyos momentos magneticos (la suma de todos los momentos

14



magnéticos de sus atomos) se encuentran aleatoriamente distribuidos a lo largo de todas sus
posibles orientaciones cuanticas, como consecuencia de que su energia de interaccion magnética
es despreciable con relacion a la energia térmica. Esta es la situacion que se ilustra en el lado

izquierdo de la Figura 2.

%

*

4
1

ParaT >Tg ParaT<Tg
(Te =T de blogueo) Nanoparticulas
Nanoparticulas al azar correlacionadas

Figura 2. Nanoparticulas magnéticas idénticas monodominio en el estado superparamagnético (izquierda)
y en el estado ferromagnético o bloqueado (derecha).

Para el caso de nanoparticulas esféricas de Fe de 5 nm se tienen 5560 atomos, los cuales dan
lugar a un momento magnético por particula de M = 5560x2.2ug = 12000pg, siendo pg el
magneton de Bohr.

La situacion de la Figura 2 izquierda se da para temperaturas mayores que una cierta temperatura
de bloqueo Tg. Por debajo de esta temperatura el sistema se encuentra blogueado, es decir, los
momentos magnéticos interactlan entre si con una energia mayor que la térmica y presentan

cierto grado de alineamiento. El sistema se comporta como ferromagnético (el término correcto
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es superferromagnético, ya que es un ferromagnetismo de particulas y no de atomos), tal como se

ilustra en la Figura 2 derecha.

Si se considera que en un sistema de particulas magnéticas monodominio y uniaxiales idénticas,
con volumen V, que se encuentran en el estado SP, una de sus particulas presenta una energia de
anisotropfa dada por Eg=KVsen2a, luego presenta dos minimos de energia, en a = 0y =, siendo
a el angulo que forma la magnetizacion con el eje de facil magnetizacion. Estos dos minimos

estan separados por una barrera de energia de altura Eg=KV, tal como se ilustra en la Figura 3.

) Eje Facil .
Energia g |

»
0 T L
Figura 3. Estados de minima energia para una nanoparticula de volumen V.

La transicién de un minimo a otro puede ser térmicamente activada para 7 # 0 K, la probabilidad
de transicion sera muy grande si la energia térmica kg T es comparable o mayor que KV.

Si se considera un conjunto de nanoparticulas magnéticas en el estado SP (a 7 # 0K y mayor que
Tg) en presencia de un campo H, y se hace H=0 en el instante t=0, la magnetizacién
evolucionara con el tiempo, ya que las transiciones entre los dos minimos seran térmicamente

activadas. La magnetizacion varia con el tiempo de la forma:
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KV
aM_ 1o M (1)
dt 7, T

donde z es el tiempo de relajacion. Esta ecuacion describe el hecho que, bajo la influencia de la
energia térmica, el sistema hace (zo)* intentos por segundo por remontar la barrera energética. El

tiempo de relajacion esta definido, de acuerdo con la ecuacion anterior, de la forma

Es
Y (1.12)
T=7,8",

conocida como ley de Néel-Arrhenius, que describe la dependencia exponencial de 7 respecto de
la razon Eg/ksT de la altura de la barrera de energia a la energia térmica. En este caso la energia

Eg es la energia de anisotropia.

El comportamiento magnético observado de un material magnético depende de la escala de
tiempo o ventana de tiempo, del sistema de medida. Para técnicas macroscopicas tales como la
medida directa de la magnetizacion M, el tiempo de medida es usualmente de z,=100s. Para
medidas microscopicas, por ejemplo, espectroscopia Mdssbauer o resonancia magnética nuclear,
la ventana de medida es mucho mas corta, en el rango de 10°-10"'s. Si el tiempo de relajacion ¢
es mas corto que 7, la magnetizacion espontanea es cero, y se dice que el material se encuentra
en un régimen superparamagnetico. Si z, es mayor que t el material esta en un régimen

blogueado, y se observa una magnetizacion no nula.
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1.3.3 Modelo de Mrup-Tronc

Siguiendo el modelo de Morup-Tronc [18] se considera una particula i con momento magnético

M. Las particulas del entorno generan un campo dipolar B; en la particula, el cual forma un
angulo v con la direccion de facil magnetizaciéon, la cual define la direccion z. La direccion x se

elige en el plano definido por B;y la direccién z. El angulo entre la proyeccién de u sobre el

plano xy y la direccion x es llamado ¢, y 8 es el &ngulo entre el vector de magnetizacion y la
direccion de facil magnetizacion (ver Apéndice, Figura A;). La energia magnética puede ser

escrita como [18]

E,, = KV cos? — 1B, (sendcos ¢gsenv + cos v cos 6), (1.13)

donde K es la constante de anisotropia, V es el volumen de la particula y KV es el valor de la
energia de anisotropia cuando la magnetizacion apunta a lo largo del eje facil. Esta energia
corresponde a la barrera de energia magnética entre las dos direcciones de facil magnetizacion.

Para simplificar la escritura se reescribe (1.13) como

=
kgT

(1.14)

= —q C0S” O—f3 (sené cos ¢ senv + cos v Cos 6),

donde se han introducido las notaciones

KV
a=—,
kgT
_HBy
p kgT

Se escribe entonces (1.14) como
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E, (L.15)

=E,+E,
KgT
donde
E, =—acos’ @ (1.16)

es la energia de anisotropia uniaxial y

E, = —B(sendcos gsenwv + cos v cos 0) (1.17)

es la energia de interaccion.

Se pasara ahora al desarrollo del modelo y se mostrard como se puede escribir la energia de

interaccion con una forma funcional igual a la energia de anisotropia uniaxial.

1.4 DESARROLLO DEL MODELO PROPUESTO PARA SISTEMAS
GRANULARES

Se considera la energia de interaccion del modelo de Morup-Tronc [18]

E, = — S3(sené cos ¢ senv +cos v cos ). (1.18)

Las propiedades béasicas del modelo pueden resumirse asi: En un instante dado la particula estard
expuesta a un campo dipolar B;. El vector de magnetizacion fluctGa rapidamente en direcciones
cercanas a aquella donde la energia es minima. Estas fluctuaciones tienen frecuencias del orden
de 10% — 10" s, Ocasionalmente el vector de magnetizacién pasara a través de la barrera de

energia con algun angulo ¢. Promediando sobre todos los valores de ¢ y B;j obtendremos el
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tiempo de relajacion promedio en funcién de <B;>. Siguiendo este procedimiento se llega a

resultados conocidos, previamente calculados por estos autores [18].
Sin embargo, si se asume que sobre la particula i, los estados

©.0) v (6.0,+7) (1.19)

tienen la misma probabilidad [24], al promediar (dngulo s6lido) sobre todos los posibles valores

del &ngulo ¢, se obtiene que

2rr (120)
cos¢$:4i ”d(pdecosqﬁ seng = 0.
4 00

Por lo tanto, con este resultado el valor medio de la energia, dada por la Ecuacion (1.18), toma la

forma
E, =— fcosv cosé. (1.21)

Reemplazando ahora cosv por su promedio de Boltzmann se tiene

J'dusenu cosvexp (Bcosdcosv)
(cosv )=2—
Idusenuexp (B cos@cosv)
0

(1.22)

El célculo es conocido de la teoria clasica del magnetismo, y se obtiene que

(cosv)=L(Bcos o), (1.23)

donde L(5 cos@) es la funcién de Langevin.
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Entonces, teniendo en cuenta que las interacciones son débiles comparadas con las excitaciones

térmicas se escribe:

1 1 , 2 i (1.24)
<cosv>—§(ﬂc039)—4—5(ﬂcosﬁ) +%(,Bcos¢9) S
B 1 1,5 2 2 (1.25)
<cosv>—c036?[§(ﬂ)—4—5(ﬂ) +%(ﬁ) —..}+c030 F(,B,sen 0),
donde F(B,sen’0) viene dada por
(1.26)

1 2
F(8,sen’0) = — B3sen’0+—— B°|- 2sen’6 +sen*O|+.......
(Bsen') = prsen’0+ | ]

Es claro que para & = 0 y = esta funcion se anula y se obtiene < cosv > = + L(f), que es el
resultado esperado cuando el momento magnético se alinea paralela o antiparalelamente al
campo magnético.

Usando la misma aproximacion se escribe la Ecuacion (1.25) de la siguiente manera:

(cosv) =cos O L (). (1.27)

Por lo tanto, la energia de interaccion toma la forma:

E, =—[BL(B)]cos? 6. (1.28)

Esta energia tiene la misma forma funcional que la energia de anisotropia uniaxial (ver Ecuacion

(1.16)). De esta manera finalmente se obtiene para la energia magnética la expresion resultante:

E, =—kgT [@+ SL(8B)]cos? . (1.29)
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1.5 APLICACION DEL MODELO PROPUESTO AL CALCULO DE
PROPIEDADES TERMODINAMICAS DE SISTEMAS GRANULARES

1.5.1 Temperatura de bloqueo

Una contribucién importante al entendimiento del comportamiento magnético de las
nanoparticulas fue dada por Bean y Livingston [40] quienes consideraron un sistema de
particulas monodominio no interactuantes con energia de anisotropia uniaxial. En el presente
caso, al escribir la energia de interaccién del campo dipolar medio con el momento magnético de
manera similar a una energia de anisotropia, permite utilizar el tiempo de relajacién propuesto

por Néel [39] para un sistema superparamagnético, Ecuacion (1.12):

Ky (1.30)
T= z'oekBT ,

donde el tiempo caracteristico constante 7o da lugar a una frecuencia //zp, que indica el numero
de intentos por unidad de tiempo que el momento magnético trata de invertir su direccion de facil
magnetizacion o de saltar la barrera de energia magnética. Calculos tedricos y medidas

experimentales [39, 56] indican que 7o toma valores en el rango 10° — 107 s.

En este caso KV representa la barrera de energia magnética total entre las dos direcciones de facil
magnetizacion. De acuerdo con [35], para un tiempo de observacion (tiempo de medida

caracteristico) =, hay una temperatura critica, llamada temperatura de bloqueo Tg dada por:

KV (1.31)
Ty = -
kgLn—"
To

por encima de la cual la magnetizacion de un sistema de particulas monodominio idénticas va

desde el estado bloqueado donde el sistema se comporta como ferromagnético (0 sea posee
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histéresis) a un comportamiento de tipo superparamagnético. Para el magnetometro de muestra

vibrante z,, es del orden de 100 s.

Si a un sistema de particulas superparamagnéticas se le aplica un campo magnético, €l se

magnetiza a un valor Mo, y si ent = 0 se “apaga” el campo, su magnetizacion decrece como:

M () =M, exp(—ij, (1.32)
T

donde My es la magnetizacion inicial y z es el tiempo de relajacion caracteristico. El tiempo de
relajacion es una funcién de la barrera de la energia y de la temperatura. Para nuestro caso,

donde incluimos interacciones dipolares, la expresion (1.30) se escribe como [35]:

r=1,exp [a+BL(P)]. (1.33)

Regresando a las variables originales, la expresion (1.33) para z se escribe como:

keT  kgT kgT

r=1, exp{KV JHBD (”<B‘>H. (1.34)

Para calcular la temperatura de blogueo se toma el logaritmo natural en la expresién anterior,

luego:

, : 1.35
Lnz=Lnz, + KV +,u<B,> L {'U<B'>} (%)
KeT  KgT KgT

donde se ha reemplazado Bi por su valor medio <Bi> teniendo en cuenta que el campo dipolar
flucta en modulo y direccién. Para particulas que interactian débilmente la Ecuacion (1.35) se

aproxima por
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(ﬂ<3i>]2 | (1.36)

L[”<Bi>]z1[@J donde 4B __q. (1.37)

Para calcular la temperatura de blogqueo escribimos V = Vy, cierto volumen fijo y 7 = 7y, donde 7y,
es el tiempo de medida caracteristico, en la Ecuacion (1.36). Se obtiene:

KV, KV, 1( ﬂ<Bi>j2 1 (1.38)

Esta es la expresion para calcular la temperatura de bloqueo en el modelo desarrollado.

Es claro que para <B;> = 0 regresamos a la conocida expresion del modelo superparamagnético
[35,41] que es dada por la Ecuacion (1.12)

KV, (1.39)
K, In(f”‘]
TO

Para los tiempos tipicos de medidas magnéticas, obtenemos:

T =
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T - KV
25k, (1.40)

Es posible calcular Tg en presencia de interacciones débiles. El problema es que se desconoce
<Bi>, que se encuentra en la expresion general de la temperatura de blogueo que hemos
encontrado (1.38). Pero el valor de <B%> en un i6n de un material paramagnético fue calculado
por van Vleck [43]. La expresion analoga para <B%> actuando sobre una particula i en una

muestra de particulas superparamagnéticas idénticas se escribe de la siguiente manera [18]:

(1.41)

(8) =4 2 | i S on, )"

]

o es la permeabilidad magnética del vacio y Ropj; es la distancia entre la particula i y la particula
j en términos de la distancia media entre particulas Ro. En [18] se asume que las nanoparticulas

son esféricas con momentos magnéticos idénticos dados por
1.42
IL[ = (zjd 3M S ( )

siendo Ms la magnetizacion de saturacion y d es el diametro medio de la nanoparticula. Se asume
ademas que el valor de la suma en (1.41) es independiente del tamafio de la particula y de la

concentracion. Esta suma es del orden [43, 44]

Zp ~(10-20)R;. (1.43)
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1.5.2 Magnetizacion y susceptibilidad magnetica (campo <B;>)

Para n particulas identicas por unidad de volumen, con momento magneético x, su magnetizacion

total se calcula como:

M =nucosé (cosv), (1.44)

donde el <cosv> ya ha sido calculado previamente en la Ecuacion (1.23). Trayendo esta

expresion en la Ecuacion (1.44) se tiene entonces que,

M =nucos@L (LS cosb). (1.45)

Cuando S << 1 la Ecuacion (1.45) se escribe como

1.46

M:nycoseéﬁcose. (1.46)
Teniendo en cuenta la definicion de S, se obtiene

M = nu cos® 4 (B;) 1.47

3k, T - (1.47)
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Magnetizacion
(emu/g)

0 2 Temperatura (K)

Figura 4. Representacion tridimensional de la Ecuacion (1.47) que muestra la relacion entre la

magnetizacion (emu/g), el &ngulo & (rad), y la temperatura T (K).

Luego la magnetizacién se comporta de la siguiente manera. Para valores fijos de la temperatura,
la magnetizacion oscila como una funcién coseno cuadrado, lo que lleva a que para aquellos
valores donde la funcion coseno tiene su valor maximo, la curva desciende de la manera como lo
hace experimentalmente, proporcionalmente a T [42]. Cuando el argumento de la funcion
coseno permanece constante, la curva de nivel correspondiente a la magnetizacién tiene el tipico
comportamiento paramagnético, desciende mondtonamente con la temperatura M ~ T Su

gréafica esta representada en la Figura 4.

Para el calculo de la susceptibilidad magnética, se tiene que [45]:

2, B)-H
{3”(; — Cos 0}<Bi>=L, (1.48)

donde H es el campo externo aplicado. Por lo tanto
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ny’ 2
H=41-4r———cos” 6 (B.).
{ ot }< ) (1.49)

B

De aqui se concluye que

2 -1
=114z cos?gl (1.50)
3K,
Luego
nu? nu? N
M={-* cos20W1-4z-* cos’0} H. (1.51)
3k, T 3K, T

La susceptibilidad magnética viene dada por

(d_M)_ (152)
aH )~ "

En nuestro caso,

2 2 -1
y=1H_cos?ol1-az PH _cos?el (1.53)
3k, T 3k, T

Gréficamente se obtiene lo mostrado en las Figuras 5 y 6, para diferentes valores de T y 6.
Vemos que la susceptibilidad diverge para aquellos valores donde se anula el denominador y

dado que tenemos una funcion coseno cuadrado, tendremos un numero infinito de divergencias.
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10

5
Susceptibilidad 0
(emu/g Oe)

15
14
13

Temperatura

(K)

Figura 5. Grafico tridimensional de la Ecuacion (1.53) que muestra las relaciones entre la susceptibilidad
x (emu/g Oe), la temperatura T (K) e [12, 15], y el angulo & (rad) e [0, 2x].

Susceptibilidad . g2 -
(emu/g Oe)

20
19
18

T Temperatura (K)

Figura 6. Representacion tridimensional de la Ecuacion (1.53) que muestra la relacion entre la
susceptibilidad y (emu/g Oe), la temperatura T (K) € [15, 20], y el &ngulo & (rad) e [0, 2x].
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En el intervalo de temperaturas entre 12 y 15 K se tiene un comportamiento anomalo de la
susceptibilidad, debido a que toma valores positivos y negativos. En el intervalo de temperaturas
entre 15 y 20 K, aunque se presentan discontinuidades en la susceptibilidad, ella es estrictamente

positiva, como debe ser para el comportamiento paramagnético.

Para grandes valores de T, se escribe

2 2 2
ZanCOSZQ+47Z' U 0520l ... (1.54)
3K T 3Ke
Por lo tanto
n,u2 2
~ ——C0Ss“ 6.
A5 3,T (1:59)

En la Figura 7 se ilustra el comportamiento de la susceptibilidad en funcion de 6 y T. Al obtener
una dependencia del tipo cos?@ se garantiza que y > 0 para cualquier valor del &ngulo 6, de esta
manera el sistema siempre sera paramagnético. Es claro que para € = z/2 obtenemos que y = 0.
Lo que implica que cuando la magnetizacion esta en la direccion normal a la de fécil

magnetizacion el sistema no presenta respuesta al campo aplicado.
El problema serio para verificar experimentalmente estas expresiones viene de la medida del

campo <B;>. Se puede afirmar que las expresiones (1.51) y (1.53) representan la magnetizacion

y la susceptibilidad sobre las particulas no interactuantes.
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Susceptibilidad
(emu/g Oe)

RRRARRB BRI, N
ﬁg\\‘\““‘-“q
SE LSO S5

(rad) o 6 ° Temperatura (K)

Figura 7. Representacion tridimensional de la Ecuacién (1.55) que muestra la relacion entre la
susceptibilidad y (emu/g Oe), la temperatura T (K) € [5, 24], y el &ngulo & (rad) < [0, 2x].

1.5.3 Capacidad calorifica

Al calcular la energia libre total de Gibbs, F, de una sustancia magnética se obtiene, para un
campo uniforme H, la siguiente expresion [46],

N (1.56)
dF = -SdT -M-dH.
De la cual se obtiene que
5 _—(ﬁj (1.57)

T ),

1.58
M =_(Ej | (158)
oH J;

31



Teniendo en cuenta el resultado obtenido anteriormente para la magnetizacion, Ecuacion (1.47),

escribimos

2 1.59
(ﬁj N os20lh. (1.59)
oH ). |3k, T

Integrando se encuentra que

(1.60)

2
F =F°_{6nkﬂT COSZH}HZ,

B

donde Fy es la energia libre total en ausencia del campo externo. Teniendo en cuenta esta
expresion para la energia libre, se calcula la entropia del sistema de acuerdo a (1.57) y luego la

capacidad calorifica de acuerdo a la expresion Cy = T(0S/0T)n. Se llega a

2 (1.61)
S =SO—{6n'u cosze}Hz,

(1.62)

Esta es la expresion para la capacidad calorifica para valores débiles del campo o valores altos de
la energia. Su grafico se muestra en la Figura 8. Puede verse que los valores de C tienden a
decrecer para altas temperaturas pero depende del angulo #. Notamos también que para valores
bajos de la temperatura, la parte oscilatoria con la cual la capacidad calorifica varia con al angulo
6 es considerable, mostrando la gran dependencia con la direccion de la magnetizacion y la
direccion de facil magnetizacién. Esto muestra que la capacidad calorifica obtenida es

consistente con la anisotropia de las particulas. Sin embargo, como el calculo se ha llevado a
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cabo, teniendo en cuenta el término de primer orden de la formula de Langevin, es evidente que
no se verificara el teorema de Nernst, ya que es claro que la entropia no tiende a cero cuando la
temperatura tiende a cero kelvin. Para obtener el resultado consistente con el teorema de Nernst

es necesario tener en cuenta la cuantizacion en la direccion del momento magnético.

Capacidad
calorifica (erg/K)

>
Angulo 1. Nl
(rad) 0o B

Temperatura (K)

Figura 8. Representacion tridimensional de la Ecuacion (1.62) que muestra la relacion entre la capacidad
calorifica (erg/K), la temperatura T (K) e [5, 24], y el angulo & (rad) e [0, 2x].

1.5.4 Campo coercitivo

Se considera un sistema de particulas monodominio no interactuantes con energia que tiene la
misma estructura que la energia de anisotropia uniaxial. EI campo coercitivo en el rango de
temperaturas que va desde O hasta Tg, es decir, cuando todas las particulas estan bloqueadas,

viene dado por [37]:
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Hcﬁ):agﬁ—l—{lqz. (163)

Aqui a = 1 si las particulas con eje facil estdn alineadas o a = 0.48 si estan orientadas

aleatoriamente [37].

El calculo del campo coercitivo se dificulta en sistemas reales debido a que ellos tienen una
distribucion de tamafios de particula, lo que lleva a una distribucién de Tg y de la magnetizacion
de las particulas superparamagneticas, cuya fraccion relativa se incrementa con la temperatura.
Esto hace el promedio del campo coercitivo mas pequefio que aquel para el conjunto de
particulas que permanecen bloqueadas.

Para tener en cuenta estas dos condiciones se propone considerar solamente las particulas
blogueadas a una temperatura dada T, es decir, considerar solo las particulas con T < Tg. Esto
quiere decir que la ecuacion para Hc debe rescribirse como [33, 37]

HCB(T)ZQZK l_[< T> Jz ' (1.64)

donde <Tg>7t es la temperatura de bloqueo promedio, que se define de la siguiente manera [37]

AT f )T,
[t

(Ts) (L1.65)

Los limites de integracion toman en cuenta solamente las particulas blogueadas y f(Tg) es la
distribucion de las temperaturas de bloqueo. De esta manera se toma en cuenta la influencia del

tamario de la distribucién.
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Ahora se considera la influencia de las particulas superparamagnéticas. Esta influencia fue
tomada en cuenta por Kneller y Luborsky [47]. Ellos consideraron que las curvas de

magnetizacion de las componentes bloqueada y superparamagnética son lineales para H < Hcg.

De esta manera ellos escribieron

(1.66)

M, =M +(|:/|er para blogueada,

' CB
M, =y,,H para T, superparamagretica, (1.67)

M; es la remanencia, H es el campo magnético aplicado y ysp es la susceptibilidad
superparamagnética. Estas dos componentes pueden ser superpuestas linealmente y el campo
coercitivo medio toma la forma

M 1.68
<HC>T - r|\(/|r) ( )

(T)
HCB(T)

Xsp t

Para calcular la expresion anterior es necesario conocer M((T), ysp ¥ Hca(T); todos ellos se
determinan a partir del experimento. Para calcular los dos udltimos términos es necesario
determinar f(Tg). La magnetizacién isotérmica remanente se relaciona con f(Tg) de acuerdo con

la siguiente expresion [48]

1, (T) = oM [ dT,  (T,). (1.69)

Es claro que la derivada de esta expresion es una medida directa de la distribucion de las
temperaturas de bloqueo f(Tg). Este método es dispendioso teniendo en cuenta que la

determinacion experimental de las curvas de |I(T) requieren trabajar con muestras
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desmagnetizadas, luego llevarlas a la temperatura deseada, después saturarlas, luego apagar el
campo Y finalmente medir I, a esta temperatura. Posteriormente se repite el proceso tantas veces
como temperaturas sean utilizadas, teniendo en cuenta que siempre para cada medida es

necesario desmagnetizar la muestra.

Una manera experimental mas simple es obtener directamente <Tg> mediante la determinacion
de las curvas de magnetizacion enfriando con campo FC (Field Cooling) y de magnetizacion
enfriando sin campo ZFC (Zero Field Cooling) [49,50]. Una vez obtenidas estas curvas se restan
y se encuentra la derivada, la cual se grafica en funcion de T. EI maximo de esta curva es el valor

de < Tg>.

Con el presente modelo, se obtendra la curva que describe el campo coercitivo teniendo en
cuenta la expresion para la temperatura de blogueo calculada con nuestro modelo, Ecuacion
(1.38). Para obtener los diferentes valores para Tg se propone una dependencia de la temperatura

de bloqueo respecto de la temperatura a través de la constante de anisotropia K.

El procedimiento de calculo es el siguiente: en la expresion de la temperatura de bloqueo,
Ecuacion (1.38), se reemplaza K por una funcion K(T), de manera que la temperatura de bloqueo
ahora dependera de la temperatura, y la Ecuacion (1.38) se escribe de la siguiente manera:

T.(T)= KMV || KT +1(H<Bi>J2 1| (1.70)

2k, Ln’m 2k, Ln’m
To To To

Con esta expresion de la temperatura de bloqueo dependiendo de la temperatura a través de K(T),

la ecuacidn para el campo coercitivo, Ecuacion (1.63), tomara la siguiente forma
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Ho(T)=a 20 1-[ ! )jz , (L.71)

esta es la expresion que se debe graficar.

1.5.5 Calculo de la magnetizacién (campo externo H)

Para una sola particula monodominio con momento magnético u, rodeada por otras particulas

idénticas y situadas en un campo externo H, su energia la escribimos de la siguiente manera:
E=E,, —uH cos(c —6), (1.72)

E =k T[a+ AL(B)]cos? @ — 1H cos(c —6), (1.73)
(- 0 es el angulo entre el momento magnético y el campo aplicado H.

Ahora se considera que el sistema se encuentra a una temperatura T, en un campo magnético H,
y que el equilibrio térmico ha sido previamente alcanzado. A esta temperatura todas las
particulas estan en estado superparamagnético y podemos considerar solamente el segundo
término de la derecha en la ecuacion de la energia, Ecuacion (1.72) [35]. Cada momento

magnético tiene una cierta energia Zeeman dada por

E =—uH cos(s - 0). (1.74)

Entonces se puede calcular la magnetizacion total del sistema. El calculo es conocido de la teoria

clasica del magnetismo, y la magnetizacion viene dada por [42]:

(1.75)
M=nulL lal ,
KgT
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donde n es el numero de momentos magnéticos y nu es el valor maximo de la magnetizacion que
el sistema puede alcanzar, que corresponde a la situacion donde todos los momentos magnéticos
estan alineados con el campo externo. Esta magnetizacion corresponde a la magnetizacion de

saturacion Ms.

1.5.6 Susceptibilidad magnética inicial

Para T > Tg las particulas se comportan como superparamagnéticas y su magnetizacion esta dada
por la funcion de Langevin. Para pequefios valores del argumento de la funcion de Langevin,

L(x) =cothx—1, (1.76)
X

es decir, campos magnéticos débiles o altas temperaturas, la funcién de Langevin se puede

desarrollar en serie de potencias:

PN 1.77

Log=X_X 2 @.77)
3 45 945

X—luH

T (1.78)

Cuando x tiende a cero la funcién de Langevin puede ser aproximada por el primer término del

desarrollo. De esta manera, la magnetizacion del sistema esta dada por

2 1.79
M=d DA Ly, (L.79)
3K, T
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donde n es la densidad o numero de particulas por unidad de volumen. La susceptibilidad inicial

para las particulas superparamagnéticas, ya que M = ysp H, viene dada por:

(1.80)

La cual es la conocida ley de Curie.

Cuando T < Tg la particula esta bloqueada y la magnetizacion se orienta de manera que la
energia decrece. Este proceso esta fuertemente afectado por la historia magnética del sistema. En
el caso en que los momentos magnéticos de las particulas estan orientados de manera aleatoria, la

magnetizacion inicial puede ser calculada minimizando la ecuacion de la energia magnética.

1.5.7 Campo coercitivo como funcion de la temperatura de bloqueo.

Para un sistema SP donde se considera un conjunto de particulas monodominio no interactuantes,
con energia que es solamente debida a la energia de anisotropia uniaxial. Cuando todas las
particulas estan blogueadas, el campo coercitivo en el rango de temperaturas que va desde O

hasta Tg, viene dado por:
1
2
He =a§A—K 1—(Lj : (1.81)

donde K es la constante de anisotropia, Ms es la magnetizacion de saturacién, y o = 1 si las

particulas con eje facil estan alineadas o o = 0.48 si estan orientadas aleatoriamente [37].
La expresion para la temperatura de bloqueo, Tg, suponiendo un sistema de particulas

monodominio, uniaxiales, con volumen V,, e interactuando via un campo dipolar magnético

medio <B;> esta dada por:
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KV,

KV, 1 u(B)) 1
Tg = + (M >] 1 (1.82)

2k, Ln"™ || 2k, Ln ™

Ty Ty Ty

siendo 1 el momento magnético de las particulas, 7o es el tiempo caracteristico asociado a la
precesién giromagnética con valores del orden de 10° a 10 y 7, es el tiempo de medida
experimental asociado al equipo de medida, que para el caso del VSM se puede asumir como
100s. En esta expresion de la temperatura de bloqueo, se reemplaza K (constante de anisotropia)
por una funcién K(T), recordando que ella puede variar a medida que la temperatura cambia.

Entonces la temperatura de bloqueo toma la forma

TB(K(T)): K(T)\/O + K(T)‘/o +1£ﬂ<Bi>J2 1
L

: (1.83)
2k, Ln"™ || 2k, Ln ™ 4

To To Ty

Teniendo esto en cuenta, podemos escribir la expresion del campo coercitivo (1.81) de la

siguiente manera:

1

KM, (T )

Esta es la expresion que se debe graficar.

Para esto se tiene en cuenta que en la literatura se sugiere que para la magnetita [51] la constante
de anisotropia puede representarse por medio de una funcion que decrece exponencialmente. En
nuestro caso, consideramos la siguiente expresion para la constante de anisotropia [52] donde la

funcion K(T) es positiva:
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T

K(T)=Ke ©, (1.85)
donde
Ko = 100000(erg/cm®),

Co=70.

En este caso la grafica para la constante de anisotropia de la magnetita en funcién de la

temperatura toma la forma:
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Figura 9. Constante de anisotropia K como funcion de la temperatura T.

El siguiente grafico muestra el campo coercitivo como funcion de la temperatura para esta forma
particular de K(T):
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Figura 10: Campo coercitivo (H.) como funcion de la temperatura (T); <B;> = 1 Tesla

Estos graficos muestran que la teoria desarrollada en este estudio describe correctamente, de una

manera cualitativa, el comportamiento del campo coercitivo con respecto a la temperatura de
bloqueo.
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1.6 CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

Nuestro simple modelo, que considera un sistema de particulas idénticas, de un solo dominio,
uniaxiales, descritas por un Hamiltoniano que toma en cuenta la energia de anisotropia de las
particulas y la energia de la interaccion dipolar entre ellas, la cual fue reducida por medio de
artificios matematicos a un Gnico termino similar a la energia de anisotropia, nos permitio
encontrar una expresion de la temperatura de blogueo que es funcion del campo dipolar
magnético medio. Ya que los resultados experimentales muestran que la constante de anisotropia
depende de la temperatura, se pudo escribir la temperatura de bloqueo dependiendo de la
temperatura y del campo dipolar magnético medio. Esto nos permite calcular el campo coercitivo
como una funcion de la temperatura de blogueo y del campo dipolar magnético medio. Variando
estos dos pardmetros, es posible ver el comportamiento del campo coercitivo con respecto a
ellos. Nuestro modelo también muestra como el calor especifico cambia con la temperatura y el
angulo entre la direccion de la magnetizacion y el eje de facil magnetizacion de las particulas.
Esto muestra que la capacidad calorifica obtenida es consistente con la anisotropia de las

particulas.
Para validar los valores predichos por nuestro modelo para Hc(T,<Bi>), se llevaran a cabo

simulaciones para ajustar las curvas experimentales reportadas para sistemas de nanoparticulas

interactuantes y no interactuantes.
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PARTE 2:

ECUACION DE LANDAU-LIFSHITZ-GILBERT CON COEFICIENTES
SIMETRICOS DE LA FUNCION DISIPATIVA

Resumen

La teoria moderna del ferromagnetismo esta basada en la ecuacién de Landau-Lifshitz, la cual
describe la dinamica del momento magnético en un ferromagneto. Thomas Gilbert introdujo los
términos de amortiguamiento en esta ecuacion haciendo uso de una funcion de disipacion. Un
método para introducir los términos de amortiguamiento en las ecuaciones de movimiento
consiste en introducir una funcién disipativa que tiene una forma cuadratica en las velocidades.
Los coeficientes que aparecen en esta funcion disipativa deben ser simétricos. La teoria
desarrollada por Lars Onsager afirma que bajo la presencia de un campo magnético externo estos
coeficientes no son simétricos y por lo tanto no es posible introducir una funcion disipativa. En
este estudio presentamos un método para hacer simétricos los coeficientes cinéticos y definir esta
funcién disipativa de una manera que permita introducir los términos de amortiguamiento en las
ecuaciones de movimiento. Es claro que en este caso las derivadas temporales de la

magnetizacion se comportan como las velocidades en la funcion disipativa.

En el presente estudio reportamos la solucion de la ecuacion propuesta. Esta solucién muestra
que las componentes My y My de la magnetizacion presentan oscilaciones amortiguadas.
Encontramos expresiones para el coeficiente de amortiguamiento y la frecuencia de las
oscilaciones y mostramos sus graficos. Finalmente comparamos estos gréaficos con aquellos que
corresponden a la frecuencia de las oscilaciones de la magnetizacion en la ecuacion de Landau-
Lifshitz-Gilbert.
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Abstract

The modern theory of ferromagnetism is based in the Landau-Lifshitz equation, which describe
the magnetic moment dynamic in a ferromagnetic material. Thomas Gilbert introduced the
damping terms in this equation using a dissipation function. A method to introduce the damping
terms in the equations of motion consists in defining a positive dissipative function that has a
quadratic form in the velocities. The coefficients that appear in this dissipative function must be
symmetric. The theory developed by Lars Onsager states that under the presence of an external
magnetic field, these coefficients are not symmetric, and therefore, it is not possible to introduce
a dissipative function. In this study, we present a method to make symmetric the Kinetic
coefficients and define this dissipative function in a way that allows the introduction of the
damping terms in the equations of movement. It is clear that in present case the temporal derives
of the magnetization behave like the velocities of the dissipative function.

In the present study, we report the solution to the proposed equation. This solution shows that the
My and My components of the magnetization have damped oscillations. We find the expressions
for the damping coefficient and the frequency of the oscillations and show their graphs. Finally,
we compare these graphs with those that correspond to the frequency of oscillations for the

magnetization in the Landau-Lifshitz-Gilbert equation.
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2.1 INTRODUCCION

La Ecuacion de Landau-Lifshitz [1] para el amortiguamiento del movimiento de la
magnetizacion no explica el amortiguamiento considerable que se presenta en las laminas
delgadas de Permalloy. Thomas Gilbert [2] hace una reformulacion de la teoria para explicar los
grandes amortiguamientos que se presentan en estos sistemas fisicos. En el procedimiento
desarrollado por Gilbert, utiliza una funcién disipativa para poder tratar el amortiguamiento
desde un punto de vista mecanico. Sin embargo, la teoria desarrollada por Lars Onsager [3]
muestra que en presencia de un campo magnético externo no es posible escribir una ecuacion de
movimiento en funcién de las derivadas de una funcion disipativa, ya que, en este caso, los

coeficientes que estan presentes en la funcién disipativa no son simétricos.

En este trabajo, presentamos una manera de abordar este problema para ser consistentes con la
Teoria de Onsager. Mostraremos una manera de escribir los coeficientes de la funcidn disipativa,
de manera que sean simétricos y asi poder escribir la ecuacion de movimiento para el

amortiguamiento de la magnetizacion agregando una fuerza de friccion.

La Ecuacion de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) ha sido usada para interpretar y predecir una gran
cantidad de resultados experimentales tales como el movimiento y estructura de una pared de
dominio [4], la inversidn de la magnetizacion [5], y el ruido magnético. También fue usada para
calcular la razén giromagnética [6], asi como el estudio de la dinamica de un sistema de vortices
magnéticos [7]. Los cddigos de simulacién micromagnética [8] basados en la ecuaciéon de LLG
son ahora herramientas estandar para estudiar la dinamica de la magnetizacién de estructuras
complejas. Partiendo del modelo micromagnético de Melcher [9] se obtiene un limite de un tipo
de onda amortiguada para la ecuacion de LLG en peliculas delgadas. Recientemente, una nueva
ecuacion de LLG fue obtenida, para describir ferromagnetos conductores por inclusion implicita
del amortiguamiento mediante electrones de conduccién [10]. Finalmente, una ecuacion del tipo
LLG fue obtenida directamente usando el modelo s-d en el cual el sistema de electron-s es

considerado en un entorno acoplado débilmente por un spin s o d localizado [11].
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2.2 ANTECEDENTES Y PLANTEAMIENTO DEL PROBLEMA

La teoria moderna del ferromagnetismo estd basada en la ecuacion de Landau-Lifshitz, la cual
describe la dinamica del momento magnético en un material ferromagnético. Un articulo sobre
este tema publicado en 1935 es uno de los mas conocidos articulos sobre la fisica de los
fendmenos magnéticos. Se obtiene la ecuacion y se desarrolla la teoria de la resonancia

ferromagnética y la estructura de dominios de un material ferromagnético.

En 1955 Thomas Gilbert introduce los términos de amortiguamiento en esta ecuacion haciendo
uso de una funcion de disipacion. Un método para introducir los términos de amortiguamiento en
las ecuaciones de movimiento de la magnetizacién en un material consiste en introducir una
funcién disipativa que tiene una forma cuadratica en las velocidades. Los coeficientes que
aparecen en esta funcion disipativa deben ser simétricos. La teoria desarrollada por Lars Onsager
afirma que bajo la presencia de un campo magnético externo estos coeficientes no son simétricos
y por lo tanto no es posible introducir una funcién disipativa. En este estudio presentamos un
método para hacer simétricos los coeficientes cinéticos y definir esta funcion disipativa de una
manera que permita introducir los términos de amortiguamiento en las ecuaciones de

movimiento.
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2.3 FUNDAMENTOS TEORICOS. ECUACION DE LANDAU-LIFSHITZ
Y LA FUNCION DE DISIPACION.

2.3.1 Momento magnético

La magnitud principal que caracteriza el campo magnético y sus efectos es el vector del

momento magnético definido por

M :Z%raxv , (2.1)

a
~— 2C

donde Q, es la carga de la particula, ¢ es la velocidad de la luz, ry y v, el vector posicion y la
velocidad de la carga, respectivamente. En el caso de las corrientes este vector viene
determinado por la forma del circuito con corriente. Los electrones que se mueven en el campo
del nucleo poseen momento magnético “orbital” como si su movimiento alrededor del nucleo
crease la corriente eléctrica. Finalmente, el momento magnético propio es una propiedad
fundamental que caracteriza las particulas elementales. Podemos afirmar que la corriente
macroscopica, el iman en forma de barra, el movimiento orbital del electrén y el propio electron,

todos ellos se caracterizan por un mismo concepto fisico: el momento magnético. [12]
2.3.2 Ecuacion de Landau-L.ifshitz

La forma fundamental de interacciéon en las sustancias ferromagnéticas es la interaccion de
intercambio de los atomos, la cual establece la magnetizacion espontanea. Una propiedad
caracteristica de esta interaccion es que es independiente de la orientacion de la magnetizacién
relativa a la red. La interaccion de intercambio resulta a partir de la interaccion electrostatica de
los electrones y la simetria de la funcion de onda del sistema, y no depende de la direccion del

spin total.
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Ya que se estudian los estados débilmente excitados de un ferromagneto, se consideran los
movimientos lentos del momento magnético. En este caso, la direccion del momento magnético
varia lentamente en el espacio, pero su magnitud permanece constante. (Se supone que el cuerpo
esta suficientemente lejos del punto de Curie, en el cual la magnetizacidn espontanea se anula).

La ecuacion para la densidad del momento magnético (magnetizacion) debe ser tal que se

conserva /M/
M_oom (22)
ot

donde Q es la velocidad angular de precesion del momento, la cual se debe determinar. Para
Ilevar a cabo el célculo, Landau-Lifshitz hallan la variacion de la energia libre del sistema que en

este problema particular tiene la siguiente forma

2 2.3
F:J.(dr){fo(M)_i_Unouni_M.H_H_}’ ( )
87

aqui fo(M) es la densidad de energia libre del cuerpo uniformemente magnetizado cuando H=0,
la cual toma en cuenta solamente las interacciones de intercambio; Uno-uni es la densidad de
energia de intercambio debida al lento cambio de la direccion de M a traves del cuerpo

magnetizado de manera no uniforme,

2.4
Uno—uni = 1aik aM ® 6M ( )
2 N ox Ox,

donde aix es un tensor simétrico de segundo rango. EIl célculo final lleva al siguiente resultado:
[13]

(2.5)

M _ lelg ( o°’M

o, +H |xM.
ot  2mc OX;0X,,
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2.3.3 Funcion disipativa

El movimiento microscopico de los cuerpos en un medio externo en general esta afectado por
procesos de friccion irreversibles, los cuales llevan a que el movimiento se detenga. La energia

cinética de los cuerpos se convierte en calor, y se dice que se disipa.

Un tratamiento puramente mecanico de este movimiento no es posible, ya que la energia del
movimiento macroscopico se convierte en energia del movimiento térmico de las moléculas del

cuerpo y del medio. El problema es ahora un problema de la fisica estadistica.

El movimiento interno de los atomos en el cuerpo depende no solamente del movimiento del
cuerpo en un instante dado, sino también de la historia previa del movimiento, las ecuaciones de
movimiento contendran en general no solamente las coordenadas macroscépicas del cuerpo y sus
primeras y segundas derivadas sino también todas las derivadas de orden superior. La funcién de

Lagrange para este cuerpo no existe [14].

Lars Onsager desarrollo una teoria que permite obtener ecuaciones de movimiento para estos

sistemas. Para ello introdujo el concepto de la funcion disipativa definida como

1 a (2.6)

De esta manera pudo introducir las fuerzas de friccion las cuales son funciones lineales de las
velocidades. Los coeficientes yi son llamados coeficientes cinéticos. Estos coeficientes no son
simétricos si el sistema se encuentra en un campo magnético o se encuentra en rotacion. Pero se

ha desarrollado un método para llevar estos coeficientes a una forma simétrica en estos casos

particulares. Q, son las “velocidades”.
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2.4 ECUACION DE LANDAU-LIFSHITZ-GILBERT CON
COEFICIENTES SIMETRICOS DE LA FUNCION DISIPATIVA

2.4.1 Funcion disipativa

Una manera comun de introducir un término de amortiguamiento en las ecuaciones clasicas del

movimiento para un sistema fisico, es considerar la formulacién de Lagrange de las ecuaciones

del movimiento y agregar un término dependiente de la velocidad. La energia cinética K(Q,)

sera una funcion cuadrética de las velocidades e independiente de las coordenadas Qi mismas; la
energia potencial U(Qi), debida a las fuerzas externas, serd una funcion cuadratica de las
coordenadas Qi [14]. Se definen las cantidades de movimiento generalizadas P; de la manera

usual

p :M_ 2.7)
Gle)

Estas ecuaciones definen las cantidades de movimiento como combinaciones lineales de las
velocidades; usandolas a ellas expresamos las velocidades en términos de los momentos y las

sustituimos en la energia cinética, y obtenemos esta Gltima como una funcion cuadrética de los

impulsos, con
) _OK(R) 2.8
Q=" (28)

Cuando no se consideran los procesos disipativos, las ecuaciones de movimiento son las

ecuaciones de la mecanica:

ouU (2.9)

p Y
oQ,
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De acuerdo con la Teoria de Onsager [2], podemos escribir las ecuaciones de movimiento de
manera que podamos considerar los procesos disipativos. Para este caso las ecuaciones ahora

toman la forma:

- ou & (2.10)
Pi=—>7.Q.
Q ;%k Q,
donde los coeficientes constantes estan relacionados por:
Vik = Vi (2.11)

Estas son las ecuaciones requeridas del movimiento. La presencia de los procesos disipativos
Ileva, en esta aproximacion, a la aparicion de fuerzas de friccion las cuales son funciones lineales
de las velocidades. Debido a la simetria de las constantes yi, estas fuerzas pueden escribirse

como las derivadas, con respecto a las velocidades, de la funcién cuadratica

1 L (2.12)
F :EZ%k Q Q.
ik
La cual es llamada funcion disipativa. Entonces:
P _ oU oF
'T 50 2.13
Q50 (213)
Introduciendo la funcién de Lagrange L=K-U, podemos escribir:
df oL | oL _ oF (2.14)

Moq ) @ aq
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Pero si se tiene un campo magnético externo, las ecuaciones de movimiento de nuevo toman la

forma (2.10), pero ahora se tiene:
7w (H) =y (=H). (2.15)

Como resultado de ello, no hay una funcion disipativa cuyas derivadas determinen las fuerzas de
friccion. Las ecuaciones de movimiento NO pueden, por lo tanto, ser escritas en la forma (2.14)

2.4.2 Ecuaciones del campo para un campo magnetico amortiguado

Para un ferromagneto [2], para el cual las variables dinamicas son las componentes de la
magnetizacion M, debemos agregar un término en la ecuacion del movimiento, en ausencia de
friccion, que obtenemos de la siguiente manera. Primero definimos la funcion disipativa (2.12)

en términos de las componentes de la magnetizacion como:

_1 N (2.16)
F—Z%‘/]ik(H)M.Mk.

Es claro que el coeficiente #i(H), llamado coeficiente cinético, no es simétrico con respecto a los
subindices i, k ya que depende del campo magnético. La Teoria de Onsager afirma que en este

caso debe tenerse:

i (H) =1, (=H). (2.17)

Como cualquier tensor de segundo rango, 7ik(H) puede ser dividido en una parte simétrica y una

parte antisimétrica:
m(H)=m, (H)s +17,,(H) o, (2.18)
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donde el primer término de la derecha es la componente simétrica del coeficiente cinético #i(H)

y el segundo término es su componente antisimétrica.

Intercambiamos los indices i,k de la expresion (2.18)

i (H)=n4(H)s +74(H) 4. (2.19)

A partir de la Ecuacién (2.17) escribimos:

i (H)s +173 (H) , =15 (=H)s + 77 (=H) o, (2.20)

concluimos que el coeficiente simétrico:

m(H)s =n4(=H)s =1, (=H)s, (2.21)

es decir, este coeficiente es par con respecto al campo magnético.

Para la componente antisimétrica tenemos que:

M(H)a =1 (=H), =1, (=H) , (2.22)

este coeficiente es impar con respecto al campo magnético.

Es claro que al reemplazar en la Ecuacion (2.17) la expresion (2.22), este término se anula, ya
que estamos multiplicando un coeficiente antisimétrico en los subindices i,k por un tensor

simétrico en los subindices i,k
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nik(H)AMiMk =0. (2.23)

Teniendo en cuenta el caracter par de 7i(H)s con relacion al campo magnético, escribimos la

Ecuacion (2.21) de la siguiente manera:

i (H)s :77i(k0) +GiumH i Hps (2.24)

siendo cikm Simétrico respecto de los indices i,k y I,m, pero no respecto del intercambio de i,k por

I,m.

La funcion disipativa toma la forma:

1 .
F :EZ{ni(kO) +ZgikImHle}Mi M,. (2.25)
I,m

ik

Luego el término que debemos agregar en la ecuacion del movimiento viene dado por:

FM] =Z{77i(l<0)+zgiklmHle}Mk' (2.26)

SM,

La ecuacién de movimiento para un campo magnético no amortiguado en la forma de Lagrange

es:

gaL[M,M]_aL[M,M]ZO
dt s5m, M, (2.27)
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donde
L[M,M]:T[M,IM]—'U[M], (2.28)

es la funcion de Lagrange, y T y U son la energia cinética y la energia potencial,
respectivamente.

La Ecuacion (2.28) puede convertirse en una ecuacion para un campo magnético amortiguado

agregando una fuerza disipativa de la forma dada por la Ecuacion (2.27):

d A[M,M]_ M, M] _SFIM] _

. “i-o. (2.29)
at sm. M swm,

Siguiendo el mismo procedimiento del articulo de Gilbert [2], encontramos que

oM. oM
—|:7gikl{MkHl _Mk{ {nl(pO) +ZglprerHs} p}} (230)
ot Ip ot

Esta es la nueva forma que toma la Ecuacién de Gilbert.

La Ecuacion (2.16) implica que la distribucion de las perdidas de energia debidas a los
mecanismos de amortiguamiento es uniforme. Escribimos la Ecuacion (2.30) de la siguiente

manera:

oM M (2.31)
M M xIH (e en2)™ML
a7 X{ (r+s )at}
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Comparando la Ecuacion (2.31) que reescribimos como:

%=]/MXH—1M xy,
ot M ot

donde

a=(n+sH?JyM,

con la ecuacion de Landau-Lifshitz [1]:

aEMIJ/MXH—%M x(MxH),

encontramos

@:y*MxH—iM <M
M ot

donde

a=(77+§H2) M :yiM’

(2.32)

(2.33)

(2.34)

(2.35)

(2.36)

(2.37)
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Es claro que si:

¢=0 (2.38)
entonces la Ecuacion (2.31) toma la forma de la Ecuacion de Gilbert [2]:

oM oM (2.39)
Iy MxIH - 2L
a 7 { "at}

y obtenemos los mismos resultados de su reporte. Fuera de este limite, cuando ¢ # 0, obtenemos

un término extra en y* que depende de H?. Este término extra no aparece en otras teorias.

2.4.3 Solucidn de la ecuacion de LANDAU-LIFSHITZ-GILBERT modificada

Para encontrar la solucion se escribe ahora la ecuacion (2.31) de la forma

oM oM
donde
Yo =n+¢H?. (2.40)

Recordando que el campo H esté en la direccidn positive del eje-z, entonces la ecuacion (2.31)

tiene las siguientes componentes:
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M, oM, oM
- =H7My—m(l\/ly ~ M atyj’ (2.41)
oM oM oM

y _ _ X _ z

el HyM, m(Mz P M, P j (2.42)
oM oM oM
_z _ _ M Y_M X

La ecuacion (2.42) la multiplicamos por la unidad imaginaria i y la sumamos a la ecuacion (2.41)
y se llega a:

oM . . M. . oM
L =—iyHM; —iyy,M, — L +iyy,—=M;, (2.44)
ot .
donde se toma
M, =M, +iM. (2.45)

La ecuacion (2.44) toma la siguiente forma:

M, L
8MT _i7/7o ot -V M
ot T+iyy,M, (2.46)

Esta ecuacidn se escribe de la siguiente manera:

M, M,
[m -yH jm'\/'z (m - 7Hj
M, ot . ot
- . +i M. (2.47)
ot 1+(y7,M,) 1+(yy,M,)
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Teniendo en cuenta las ecuaciones (2.41) y (2.42), la ecuacion (2.43) se escribe de la siguiente

manera:

(r7of e
M,  yiy HM? .\ YVe) 75" oM? (2.48)
a  1+(rpMP 1+(rpM) ot

donde
M? =M} +M;. (2.49)

La solucién de la (2.47) esta dada por

oM oM
(Wo atz_ﬂ’H]WoMz (m atz—zﬂj
M, =Cexp- [dt +i , 2.50
! Xp I 1-’_(77/0'\”2)2 1+(7/}/0Mz)2 ( )

donde C es una constante de integracion. La ecuacion (2.50) se escribe de la siguiente manera:

oM,
(770 at _7’HJ
M, =C(t)explidt NPAS 251
o] 1+(37,M,) (25D

donde
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oM,
(Woat_ﬂ’H)W/oMz

252
1+ (M, )’ (252)

C(t)=Cexp jdt

es la amplitud de M. Ya que la ecuacion (8) tiene términos disipativos, es claro que la amplitud
C(t) tiende a cero para grandes valores de t. Para garantizar este comportamiento es necesario
que el valor de la integral sea negativo, lo cual significa que M, debe alcanzar un valor constante
después de un tiempo ty; de esta manera, la funcion subintegral es negativa. Proponemos que:

oM,

Tomando en cuenta la condicién (2.53), la ecuacion (2.47) toma la forma:

oM; _ 7270Mz s yH

= -1 > (M.

ot +(r7M,) 1+(77eM,) (2.54)

Esta ecuacion se escribe de la siguiente manera:
oM.

=QM,, (2.55)
donde

2y .M : H
Qz{— Ploss i | (2.56)
1+(r7oM, ) 14+(rpoM,)
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es claro que Q tiene dimension de frecuencia. Escribimos Q en la forma:

Q=-—a-io, (2.57)
donde
M, (2.58)

1+ (oM

y
H

0=—"———.

1+(770M 2)2 (2.:59)

La solucién de la ecuacién diferencial (2.54) esta dada por

M; =M, ep(-a—io)t-t,), (2.60)

donde My es una constante real (Mt att = t;). Retornando a la notacién original obtenemos que

(t > to, to = tiempo inicial):

M, [MTOem{—(%}t}]em{—i(%t]} (2.61)

Escribimos:

1+ (M

M. = [MTO(t)]exp{—i(Lz)zt]}, (2.62)
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donde

Mo (0) = {MTO exp{—(%jﬂ. (2.63)

Finalmente, tomando la parte real y la parte imaginaria de la ecuacién (2.60), concluimos que:

yH
M, = M, (t)cos| — 2t | 2.64
r® (1+(770Mz)2 J 259
M, = —MTO(t)sen[th} (2.65)
1+(r7oM,)
M, =const t>t,. (2.66)

Tomando en cuenta que

2, M
M2=M2 (t)=M2Z exp—2| L 7o¥z |l 2.67
TO() TO Xp{ {1+(WOMZ)2 ( )

puede verse que 0M,/0t decrece mas rapidamente a cero (la componente M, de la magnetizacion
tiende a un valor constante) que My y M, ya que estas son proporcionales a la primera potencia
y

de Mro(t). Entonces esto es consistente con la expresion (2.53).

En las figuras 11, 12 y 13 mostramos las curvas de estas componentes en funcion de t:
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M, (emu/cm®)

t (secs)

Figura 11. Componente My vs. t

-M, (emu/cm®)

t (secs)

Figura 12. Componente -My vs. t
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M, (emu/cm?®)

t (secs)

Figura 13. Componente M, vs. t
Se nota que las proyecciones de la magnetizacion oscilan con una frecuencia dada por:

yH

D=—"",
1+(7/70Mz)2

(2.68)

y su amplitud se atenta con el tiempo como puede verse por medio de la ecuacion (2.63).
Finalmente, teniendo en cuenta la definicion de yo:

1+[}/(77+gH2)MZ]2 ,

® (2.69)

es decir, la magnetizacion oscila con una frecuencia que depende de la intensidad del campo

magnético.

Para grande valores de H puede afirmarse que
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1
“ThE (2.70)

Este resultado difiere de lo que se conoce acerca de la oscilaciones de la magnetizacion ( efecto
de Haas - van Alphen) [15], donde la frecuencia es inversamente proporcional al campo
magnético. Esto es, la magnetizacion oscila con una frecuencia que depende de la intensidad del

campo magnético.

Finalmente, cuando ¢ = 0, se obtienen las oscilaciones de la magnetizacion en el caso de la

ecuacioén de Landau-Lifshitz-Gilbert dada por:

a)——yH

ENZCA 1)
Ademas, cuando # = 0 se obtiene la conocida expresion:
w=yH. (2.72)

La figura 14 compara el comportamiento de la magnetizacion aqui obtenida con la de la ecuacion
de LLG.

69



00

M, (emu/cm?)

_f’ 04 ___ { =)
¢=1
0.2 3
] M, (emu/cm®)
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Figura 14. Vector magnetizacion. La curva azul muestra la magnetizacion para la ecuacién de Landau-
Lifshitz-Gilbert. La curva naranja muestra la magnetizacion para la ecuacién de Landau-Lifshitz-Gilbert
modificada.

2.4.4 Frecuencia de precesion

Se considera nuevamente la ecuacion (2.31)

oM oM (2.31)
—=yMxH-yy,Mx—,

ot vV Y7o at
y el segundo término de la derecha se lo considera como una correccion al primer término. Se

escribe como:

(2.73)
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oM,

=—Q,xM,,

donde

Q,=yH

es la frecuencia de precesion de Mo,

Se considera ahora el siguiente término del desarrollo de M:

0 0
E(M1+ MO)ZV(Ml + Mo)x|:H —7%0 E(Mo + Ml)}

Teniendo en cuenta la misma aproximacion se tiene que

aMl:7,M1XH_7,7/0|\/|1><(7/|\/|0><H)— ....... :
My H XM, 47 75(y Mo xH)x M, —.....
oM, =y H =12, (M < H)|x M, ...,
M, _ o xM, ...,

con

(2.74)

(2.75)

(2.76)

2.77)

(2.78)

(2.79)

(2.80)
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Q =yH —7/27/0(M0 x H ) (2.81)

Esta serd la frecuencia de precesion de M;.

2.5 CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

Para el caso de la ecuacion de LLG observamos que los términos de amortiguamiento en las
ecuaciones (2.34) y (2.39) son idénticos, la Unica diferencia entre las ecuaciones es que el
parametro de amortiguamiento adimensional « se incrementa cuando se escribe en la forma de la
Ecuacion de Landau-Lifshitz, la razon giromagnética y* y asimismo la precesion del espin
también se incrementa. La diferencia entre las dos ecuaciones es pequefia cuando o’ << 1. En la
expresion que hemos obtenido aqui el parametro « se incrementa considerablemente al tener en

cuenta el término cuadratico en el campo.

Se obtuvo la solucion de la ecuacion modificada de Landau-Lifshitz-Gilbert, y se mostrd que las
componentes X y y de la magnetizacion oscilan y decrecen con el tiempo, mientras que a lo largo
de la direccion z la magnetizacién inicialmente se incrementa y rapidamente se satura. También
encontramos que la frecuencia de la magnetizacion varia proporcionalmente a H para grandes

valores de H.
Con el fin de validar los célculos tedricos obtenidos en este trabajo, se espera en trabajos futuros

poder compararlos con curvas experimentales reportadas en la literatura, principalmente las del

vector de magnetizacién en laminas delgadas de Permalloy.
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3. APENDICES

3.A MODELO DE DORMANN-BESSAIS-FIORANI [30]

Este modelo y el de Morup-Tronc estan muy bien descritos por Hansen y Morup [24]. Para el
primero se toma como punto de partida la interaccion dipolo-dipolo entre dos particulas
magnéticas vecinas, i y j, con momentos magnéticos ui y x; y con coordenadas esféricas (6;,¢i) y
(6;,¢5), tal como se muestra en la figura Al(tomada de Hansen-Morup [24]). De acuerdo a la
geometria mostrada alli los momentos magneticos x; Yy y; presentan una energia de interaccion
dada por:

Ej=¢ lf’i A —3([4 f Xl&j -f )J (AL)

rij es el vector que conecta los centros de las particulas, ademas

_ Mo Hily
47 rif (A2)

La direccion de facil magnetizacién para la particula i se toma a lo largo de la direccién z. La
ecuacion para Ejj (Al) puede escribirse de la forma
Eij = _:Zli ‘B (A3)

ij -

Figura A;. Figura mostrando las coordenadas usadas en el modelo Dormann-Bessais-Fiorani.
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Después de manipular matematicamente la expresion de Bjj Dorman et al. llegan a una expresion

de la energia total para la particula i de la forma

E, ~ (Eg +KV)cos® 6, (Ad)
siendo
2_
E, =ne (322-1)L a3z’ )] (A5)
! kgT
Teniendo en cuenta estas expresiones se obtiene la siguiente expresion para el tiempo de
relajacion:
T =7, 6%p KV Es
P T kT S (A6)

En (A5) n; es el numero de proximos vecinos y ¢ y z dependen del arreglo geomeétrico.

Con la expresion (A6) ellos calculan la temperatura de bloqueo la cual es comparada con los
resultados obtenidos por susceptibilidad ac de nanoparticulas de Fe dispersas en una matriz

amorfa de alimina.

3.B MODELO DE M®RUP-TRONC

Siguiendo el modelo de Merup-Tronc [18] se considera una particula i con momento magnético
M,. Las particulas del entorno generan un campo dipolar Bj en la particula. B; forma un angulo v
con la direccidn de facil magnetizacién, la cual define la direccion z. La direccion x se elige en el
plano definido por B;y la direccion z. El angulo entre la proyeccion de g sobre el plano xy y la

direccion x es llamado ¢ y @es el &ngulo entre el vector de magnetizacion y la direccion facil de
magnetizacion (Ver figura A, tomada de Hansen-Morup [24]). La energia magnética puede ser

escrita como
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E,, =KV sen®0— 1B, (sen&cos gsenv + cos vcos b). (A7)

‘Z

=

AR B
)

Figura A,. Figura que muestra las coordenadas del modelo Merup-Tronc.

Teniendo en cuenta esta expresion ellos calculan los valores minimo y méximo de la energia
derivando (A7) con relacién a 6. De esta manera obtienen la energia de la barrera que debe
superar el momento magnético para invertir su direccién. Con esta energia de la barrera se

obtiene la siguiente formula para el tiempo de relajacion:

e o KV 1 1 (B?) (1_§£j'

k,T 3| K2T? (A8)

El campo dipolar lo calculan de manera andloga a como se hizo en el presente trabajo y de esa
manera los tiempos de relajacion fueron calculados y comparados con los obtenidos por
espectrometria Mdssbauer de nanoparticulas de maghemita (y-Fe,O3) con diferentes tamafios de
particula y diferentes separaciones. Se concluyé que el modelo de particulas super-

paramagneticas con interacciones dipolares puede explicar las observaciones experimentales.
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