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Resumo

Diariamente, o conhecimento cientifico rompe barreiras e umas delas diz respeito ao
tamanho dos materiais utilizados em aplicagdes tecnoldgicas. Nesse sentido, particulas
formadas por apenas algumas centenas de 4tomos ja sdo fabricadas e utilizadas em
diversas areas, como por exemplo, em eletronica com armazenamento de dados ou
medicina para tratamento de tumores por hipertermia. Nessa perspectiva, conhecer
as propriedades destas nanoestruturas é essencial para a geréncia completa de sua
utilidade e, dentre seus aspectos mais relevantes, a magnetizacdo possui um lugar
de destaque, pois produz efeitos com as mais variadas aplica¢des. Desse modo, o
presente trabalho propde estudar as transi¢cdes de fase para um modelo especifico
de nanoparticula magnética (NPM) formada por um ntcleo ferromagnético coberto
com material que possui propriedades magnéticas diferenciadas do centro. A essa
construgdo da-se o nome de "Modelo Ntcleo/Casca de Nanoparticula Magnética".
Para este propdsito, calcula-se o expoente critico  ligado diretamente a magnetizagao
do sistema.

Palavras-chaves: Modelo Nucleo/Casca. Modelo de Ising. Método de Monte Carlo.
Nanotecnologia. Expoentes Criticos.



Abstract

Everyday, scientific knowledge breaks barriers and one of them regard to the size
of materials used in technological applications. In this sense, particles formed by
only a few hundred atoms are already manufactured and used in various areas,
such as in electronics with data storage or medicine for treatment of tumors with
hyperthermia. From this perspective, knowing the properties of these nanostructures
is essential for the complete management of their utility and, among its most relevant
aspects, magnetization has a important pride place, because it produces effects with
the most varied applications. In this way, the present work proposes to study the
phase transitions for a specific model magnetic nanoparticle (MNP) formed by a
ferromagnetic core covered with material that has magnetic properties differentiated
from the center. This construction is called "Magnetic Nanoparticle Core / Shell Model."
For this purpose, the critical exponent 8, connected directly to the magnetization of
the system, is calculated.

Keywords: Core/shell Model. Ising Model. Monte Carlo Method. Nanotechnology.
Critical Exponents.



1.1

1.1.1
1.2

1.3

1.4

1.4.1
1.4.2
1.4.3
1.4.4
1.4.5
1.4.6
1.4.7
1.4.8
1.5

1.5.1
1.5.2
1.5.3
1.5.4

2.1
2.1.1
2.2
2.2.1
2.2.2
2.2.3
2.3

3.1
3.1.1
3.2
3.2.1

Sumario

Introducdo . . ... .. . ... ... e

PRINCiPIOS EM TERMODINAMICA E MECANICA ESTATISTICA

Introducao . . . .. ... L
Notacao Histérica . . . . . . . . . . . .. .
O Equilibrio Termodinamico . . . . ... ... .. ... ........
Do que Trata a Mecanica Estatistica . . . . .. ... ... .......
Conceitos Preliminares em Mecanica Estatistica . . . . .. ... ...
Microestado . . . . . . . L L
Macroestado do Sistema . . . . .. ..o oL
Ensemble Estatistico . . . . . . . . . . ...
Média de Ensemble . . . . . . . . ...
Funcao Distribuicao de Boltzmann . . . . . . .. ... ... ........
Parametrode Ordem . . . . . . . . . . . . . ...
Magnetizacao (m) . . . . . . . ..o
Expoentes Criticos . . . . . . . . . . .. L L e
Variaveis Macroscopicas . . . . . ... ... oL
Energia Médiado Sistema (E) . . . ... ..................
Capacidade Térmica (C) . . . . . . . . .o i ittt
Magnetizacdo Média do Sistema (777) . . . . ... ...
Susceptibilidade Magnética (x) . . . . .. .. ... ... ...

OMODELODEISING . ... ... . . . . i
Introducao . . . .. ... L
Notacao Histérica . . . . . . . . . . . .. .. e
Formulacao do Modelodelsing . . . . . .. ... ... ... ......
O Modelo de Ising Aplicado em Sistemas Magnéticos . . . . . . . ... ..
Solugao Exata do Modelo de Ising em uma Dimensao . . . . . . ... ...
Aproximacgao de Campo Médio para o Modelode Ising . . . . . ... ...

Solucao Computacional do Modelo de Ising em Duas Dimensdes . .

METODO DE MONTE CARLO E ALGORITMO DE METROPOLIS . .
Introducdao . . . . . . . ...
Notagao Historica . . . . . . . . .. .. ..
Método de Monte Carlo em Mecanica Estatistica . . . . . . ... ...

Processos de Markov . . . . . . . ..

27
27
27
28
29
31
33
42



3.2.2
3.2.3
3.24
3.2.5

4.1
4.1.1
4.1.2
4.1.3
4.2

4.2.1
4.3

4.3.1
4.3.2
4.3.3
4.3.4
4.4

4.4.1
4.5

4.5.1
4.5.2
4.5.3

4.5.4
4.5.5

EquacaoMestra . . . . . . .. oL 50

Ergodicidade . . . . . . . .. Lo 51
Algoritmo de Metropolis . . . . . ... 52
O Método de Monte Carlo Aplicado ao Modelo de Ising . . . . . ... .. 54

APLICACAO DO MODELO DE ISING EM SISTEMAS NANOMAGNE-

TICOSNUCLEO/CASCA . . . . . ittt e e 59
Introducao . . . .. ... L 59
Notacao Histoérica . . . . . . . . . . . . . . e 60
Nanoparticulas Magnéticas (NPMs) . . . . . . .. ... ... ... ... 61
Descricao, Detalhamento e Caracteristicas do Modelo . . . . . . ... .. 62

Simulacdo do Modelo Nucleo/Casca Nanomagnético em Duas Di-

mensdes (2D) . . . . ... 63
Andlise das Estruturas em Duas Dimensdes . . . . . .. .. ... ..... 63
Simulacao do Modelo Core/Shell em Duas Dimensées . . . . . . .. 67
Construcao do Modelo Nucleo/Casca . . . . . ... ... ... ... ... 68
Influéncia da Relacao entre Quantidade de Particulas Nucleo/Casca . . . . 72
Aplicacao de Campo Magnético Externo . . . . . . . . ... ... ..., 75
Expoente Critico . . . . . . . . . . . L 78
Modelo Nicleo/Casca Nanomagnético em 3 Dimensdes (3D) . . . . . 90
Analise das Estruturas em Trés Dimensdes . . . . . . . . ... ... .... 90
Simulacao do Modelo core/shell em Trés Dimensées . . . . . . . .. 92
Construcao do Modelo Nucleo/Casca em Trés Dimensdes . . . . . . . .. 92
Variacao de Intensidades de Momentos Magnéticos Individuais . . . . . . 95

Influéncia da Relacao entre Quantidade de Particulas Nucleo/Casca em

Trés Dimensoes . . . . . . o v o i e e e e e e e e e e e e e 97
Aplicacdo de Campo Magnético Externo . . . . . . . .. ... ... 100
Expoente Critico . . . . . . . .. ... . L o 102
Conclusao . . . . . . . e e e e e e e e e e 108
REFERENCIAS . . . . . . . e e 110
APENDICES 112

APENDICE A - PROGRAMA PARA SIMULACAO DO MODELO NU-
CLEO/CASCA DE NANOPARTICULAS MAGNETI-
CAS . e, 113



11

Introducao

Com a avanco da capacidade de processamento dos computadores atuais, a
computacdo cientifica para simulagdo de comportamentos fisicos de materiais ganhou
grande visibilidade devido sua eficiéncia e menor custo financeiro se comparadas as
experiéncias em laboratérios. Assim, este trabalho objetiva reproduzir computacional-
mente as propriedades magnéticas de uma nanoparticula no modelo nticleo/casca
(core/shell) para a defini¢do do expoente critico ligado a magnetiza¢do dos sistemas,
podendo entdo, saber como estas estruturas magnéticas heterogéneas se comportam

nas proximidades de sua temperatura critica.

Para isso, primeiramente, faz-se uma revisdo bibliografica de toda teoria termo-
dindmica com o aprofundamento dos conceitos da mecanica estatistica que fornecem
a matemadtica para os calculos das grandezas fisicas envolvidas. Ainda no primeiro

capitulo, mostra-se o conceito de expoentes criticos e explica seu sentido fisico.

Na segunda parte do trabalho, detalha-se o modelo escolhido para a simulagdo
computacional. A primeira segdo deixa clara a utilizacdo abrangente do modelo de
Ising trazendo exemplos de aplica¢des em vdrias dreas. A ideia central e a formulagdo
matemadtica estdo contidas mais a frente, cujas grandezas: magnetizagdo, energia,
susceptibilidade magnética e calor especifico foram determinadas analiticamente e
varios desenhos ilustram as caracteristicas do modelo em um ferromagneto com
formacgdo cristalina quadrada. A resolucdo analitica em uma dimensdo também é
abordada e as aproximagdes da teoria de campo médio sdo desenvolvidas e comentadas
salientando sua importancia. Na tltima secdo do capitulo, desenvolve-se um algoritmo
para aplicacdo do modelo de forma exata e compara o gréfico da susceptibilidade
magnética com o resultado analitico descoberto em 1944 por Lars Onsager, ambos

obtendo uma temperatura critica de 2.26 (J/k;) para o tipo de rede citado acima.

O terceiro capitulo traz o desenvolvimento da ideia por trds do método de
Monte Carlo. Esse é um método estatistico com amostras devidamente selecionadas
de acordo com as condi¢Oes energéticas mais relevantes ao sistema estudado. Sua
aplicagdo neste trabalho é essencial devido as grandes possibilidades de configuragdes
estabelecidas pelo modelo de Ising. Primeiramente, faz-se uma adequagdo do método
utilizando os preceitos da mecénica estatistica e, a partir dai, explicita os conceitos
de Processo de Markov e ergodicidade, este tltimo, sendo caracteristica necessaria do
sistema para aplicagdo do modelo. A matemdtica aparece com o desenvolvimento
da equagdo mestra e do principio do balango detalhado, esses determinam como os
cadeias de Markov se comportam e definem a probabilidade de estados no sistema de
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Ising. Por dultimo, define-se o algoritmo de Metropolis e gera-se um algoritmo para
aplicacdo computacional baseado em suas prescri¢des.

O quarto e dltimo capitulo traz a aplicacdo de todo o conhecimento adquirido
nos capitulo anteriores, além de desenvolver a teoria necessaria para o entendimento
do comportamento das Nanoparticulas Magnéticas (NPM’s). Junto ao detalhamento da
construcdo do modelo ntcleo/casca simples (uma casca), também desenvolveu-se uma
nanoestrutura com 4 materiais diferentes em duas e trés dimensdes, sendo formada
por um ntcleo e 3 camadas, na tentativa de simular uma a perda de intensidade
dos momentos magnéticos individuais dos elementos da NPM. Desta forma, com o
modelo descrito computacionalmente, efetuou-se as medidas das grandezas fisicas
apresentadas no segundo capitulo para comparagdo com outros modelos construtivos
de nanoestruturas. A partir dai, foram feitas variagdes nos parametros constituintes da
NPM e nas temperaturas para o estudo de seus comportamentos frente as mudangas,
para isso, graficos comparativos foram elaborados e analisados. Para a determinacdo
principal deste trabalho, imprimiu-se as curvas de magnetizagdo de cada transicdo de
fase do modelo e, por meio de metodologia computacional, efetivou-se os ajustes das

mesmas baseados na defini¢do de expoente critico como uma fungdo poténcia.

Para exemplo de aplicagdo, o apéndice “A” mostra um programa em linguagem

“C” usado para simular o modelo core/shell de nanoparticula magnética com uma casca.

No inicio de cada capitulo, fala-se um pouco das histérias de vida dos cientistas
envolvidos nas descobertas e no desenvolvimento dos modelos aqui apresentados.
Assim, toma-se conhecimento das dificuldades encontradas e a superacdo de cada uma
delas para proporcionar a evolugdo de nossa sociedade. Todos nés, desde o trabalhador
bracal até o cientista mais renomado, temos um papel a cumprir diante a falta de
oportunidades e a exploragdo social, portanto, contar essas histérias significa estimular
a curiosidade dos leitores e, quem sabe, despertar o interesse de tantos outros pela
ciéncia e pelos estudos.

Todas as simulac¢oes foram elaboradas utilizando linguagem de programacado
“C”, os desenhos utilizando o aplicativo Adobe Illustrator e os graficos foram realizados
utilizando o “GNUPLOT”.
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1 Principios em Termodinamica e Mecanica

Estatistica

1.1 Introducao

Este capitulo deseja fornecer uma teoria basica para compreensdo dos sistemas
fisicos analisados neste trabalho estudando termodindmica e mecanica estatistica,

ambas em equilibrio.

Em um segundo momento, traz-se os conceitos basicos da termodindmica. Na
subsecdo (1.4.6), define-se a magnetizacdo como o parametro de ordem escolhido para
visualizacdo dos resultados e o0s expoentes criticos como a melhor forma de medicao

dos mesmos.

Na (1.3) descreve-se o objeto de estudo da mecanica estatistica no intuito de

estabelecer uma conexdo entre aspectos cientificos tedricos e préticos.

Em seguida, na segdo (1.4), explora-se os conceitos fundamentais da mecanica
estatistica necessarios ao entendimento e ao desenvolvimento do modelo de Ising, com
o proposito de tomar ciéncia dos detalhes do processo de constru¢do do modelo em
questdo. A defini¢do e sentido fisico da magnetizacdo e dos expoentes criticos sdo

realizados na subsec¢des (1.4.7) e (1.4.8), respectivamente.

Por fim, realiza-se a ligacdo entre os aspectos microscopicos dos sistema e suas
grandezas medidas macroscopicamente na secdo (1.5), nela aparecem os conceitos de

energia e magnetizacdo média do sistema.

1.1.1  Notacao Historica

Por muito tempo, a termodindmica se baseou unicamente em observagdes
experimentais e desconsiderava os aspectos internos dos sistemas fisicos, assim, os
resultados ndo determinavam um modelo especifico para a organizagdo interna da
matéria. Assim, a mecanica estatistica nasceu da necessidade de explicar as proprie-
dades fisicas termodindmicas da matéria macroscépica baseando-se na dindmica do
estado microscépico do sistema, ou seja, as propriedades de materiais volumosos sdo
estudadas como um reflexo de padrdes de comportamento das menores particulas dos

materiais.

O termo Mecanica Estatistica foi cunhado por James Clerk Maxwell em 1879
ap6s inicio de seus estudos sobre cinética dos gases onde a quantidade muito grande

de particulas torna impossivel a andlise do sistema por vias deterministicas cldssicas e,
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a partir dai, obteve-se a interpretacdo da segunda lei da termodindmica baseada nas
caracteristicas dos menores elementos do sistema, a construgdo do conceito de livre
caminho de uma molécula de gas e a demonstragdo do teorema de equiparticdo de
energia. Em outro momento, pode-se citar os estudos de Einstein sobre movimento
Browniano, radiagdo de corpo negro e calor especifico dos sélidos, sendo esses tltimos
aplicados em fisica quantica [6, pag.538].

Ludwig Boltzmann nasceu em 1844 e morreu em Viena no ano de 1906, dentre
suas maiores realiza¢des, consta o conceito de ensemble estatistico dando base tedrica
para a conexdo entre a entropia e o niimero de estados provaveis do sistema através de

uma constante que leva o seu nome.

Baseado nas descoberta de Boltzmann, J. Willard Gibbs propds um método
que, dentro de sistema em equilibrio termodinamico, estd generalizado através de
uma funcado de distribuigdo de probabilidades. Em 1902, publicou seu livro chamado
Principios Elementares em Mecinica Estatistica onde relatou novos conceitos, como por
exemplo, ensemble grand-candnico e desenvolveu o Potencial de Gibbs, este tltimo, de
grande importancia no estudo de mudangas de fase na matéria.

1.2 O Equilibrio Termodinamico

Dados dois sistemas com tem-
peraturas distintas separados por
uma barreira termicamente isolada
(adiabatica), ao retirar-se a barreira,
os dois conjuntos interagem e tro-
cam energia, desta forma, um cede
calor ao outro até que a temperatura
se estabilize em uma nova conjun-
tura, dita equilibrada termicamente.
Porém, o equilibrio termodindmico

também abrange o equilibrio meca-

nico das particulas internas. Logo,
equilibrio termodinamico ¢ a estabili-
”({7-’9\7%% dade térmica e mecénica do sistema
fazendo com que todas as variaveis
Figura 1 - L. Boltzmann (1844 - 1906) macroscopicas permanecam inaltera-
das [8, pag.03].
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1.3 Do que Trata a Mecanica Estatistica

A Mecénica Estatistica preocupa-se em estabelecer uma conexdo entre os estados
microscopicos da matéria e suas grandezas medidas macroscopicamente, como por
exemplo, temperatura, magnetizacdo e energia. Para calcular estas grandezas conforme
a teoria classica, necessita-se das velocidades e posi¢des de cada particula do sistema
estudado e, para isto, 0 modelo é montado baseado em um sistema com um ntimero
de equagdes de movimento proporcional a quantidade de elementos do sistema, ou
seja, para aplicagdes reais este nimero é da ordem de N = 10?3. Deste modo, resolver
este modelo, mesmo computacionalmente, torna-se invidvel. Assim, uma forma para
resolver o problema é realizar médias em intervalos de tempo determinados em locais
especificos do sistema na tentativa de igualar os intervalos de tempo e posi¢do das
medidas experimentais. Neste sentido, a Mecanica Estatistica propde uma média
aritmética de todas as configuragdes possiveis do sistema fisico estudado, chamada

média de ensemble.

Neste trabalho, leva-se em consideracado as simplificagdes da Mecanica Estatis-

tica em equilibrio termodinamico, assim tem-se o postulado fundamental:

"Em um sistema fechado, com energia fixa, todos os microestados acessiveis sio
igualmente provdveis [21, pdg.56].

Essa suposigdo tem efeito direto na modelagem do sistema fisico, uma vez que,
gera um novo sub-conjunto do sistema baseado em probabilidades de ocorréncia e
possibilita uso de ferramentas estatisticas para melhor manipular os microestados mais

importantes para as relagdes com as varidveis macroscépicas.

1.4 Conceitos Preliminares em Mecanica Estatistica

1.4.1 Microestado

Classicamente, dado um sistema fisico, um microestado constitui-se do arranjo
de suas particulas em um determinado instante, ou seja, é uma fotografia do sistema
com o momento e localizacdo de cada elemento, dessa forma, pode-se calcular as posi-
¢Oes e velocidades naquele instante possibilitando a previsdo do arranjo no momento

seguinte. Em Mecanica Quantica, esse arranjo é dado pela fun¢do de onda do sistema.

1.4.2 Macroestado do Sistema

Conjunto das varidveis que se pode medir macroscopicamente, como por exem-

plo, temperatura, magnetizacdo e energia, mas que dependem diretamente do estado
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microscopico do sistema. Esta relagdo é dada de tal forma que, cada microestado reflete
um macroestado, porém o caminho inverso ndo é possivel, pois uma medida realizada
macroscopicamente pode ter varios microestados correspondentes que levam aquele
resultado.

1.4.3 Ensemble Estatistico

Conjunto de sub-sistemas microscépicos que levam as mesmas caracteristicas
macroscopicas do sistema fisico. Em outras palavras, é o conjunto de todos os arranjos
entre as particulas do sistema que produzem as mesmas grandezas medidas experimen-
talmente. Em fisica Quantica, é calculado levando em consideragdo a probabilidade do
microestado estar acessivel naquele instante a depender dos parametros macroscépicos
estipulados, ou seja, a depender das varidveis aplicadas externamente, o sistema tem

mais ou menos chances acontecer.

1.4.4 Média de Ensemble

Dada uma grandeza a ser calculada, pode-se encontrar a média de ensemble

sobre todas as configuragdes possiveis do mesmo.

A= % f; Aa) (1.1)

onde:

* A éa grandeza em questao;
* « é a representacdo dos sub-sistemas do ensemble;

e A(w) representa um sub-sistema da grandeza em um determinado instante;

Analogamente, pode-se reescrever esta equacado utilizando preceitos da Meca-
nica Quantica.

A=Y ApiPmi (1.2)

mi

onde:

* mi é a representacdo dos microestados do sistema;
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* pmi é 0 peso estatistico do microestado, ou seja, a probabilidade daquele microes-

tado acontecer dadas as condi¢des do sistema;

1.4.5 Funcao Distribuicao de Boltzmann

O peso estatistico citado na se¢do anterior chama-se Fungdo Distribuicdo de Boltz-
mann. Sua interpretacdo fisica estd ligada com a determinacdo do conjunto universo de
todas as possibilidades energéticas em que o sistema pode ocorrer e que possibilita a
reprodugdo das varidveis macroscopicas através dos microestados do sistema.

Esse conjunto universo é chamado fungio partigdo, dado por:

Z =Y e Pbni (1.3)
mi

B
kT

Desta maneira, a probabilidade de um microestado ocorrer frente ao conjunto

Onde E,; é a energia individual de cada estado e =

universo de todos os microestados energéticos é:

ef.BEmi

Pmi = 7 (1-4)

Chamada, fungdo Distribuicio de Boltzmann.

1.4.6 Parametro de Ordem

Landau, na década de 1930, instituiu o conceito de parametro de ordem () [21].
Este conceito determina indices definidos nos limites da criticalidade (para Temperaturas
proximas as criticas ) para determinadas transi¢des. O parametro de ordem pode ser
entendido como uma varidvel termodinamica necessdria para a descricdo da fase
ordenada do sistema, para nosso estudo, a fase ferromagnética. Em outras palavras,
parametro de ordem é a grandeza fisica que se altera drasticamente quando acontece a
transicdo de fase, assim, medir essa grandeza se torna uma boa forma de acompanhar,
prever e diagnosticar as propriedades da transicdo. Seguem exemplos de grandezas
que servem como parametro de ordem para alguns sistemas fisicos e suas transi¢des
de fase [21, pag. 293].

1

Nao confundir com o expoente critico (B) da segdo (1.4.8)
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e A diferenca entre os volumes especificos da fase liquida e gasosa (vg — vr) para
os fluidos simples?;

* A polarizagdo espontdnea de um material ferroelétrico;

* A resisténcia elétrica de um super-condutor que diminui bruscamente na tempe-

ratura critica;

Dentre varios, estamos interessado na magnetizacdo em sistemas magnéticos.
Ela servira de parametro de ordem para nosso estudo e indicara as propriedades

relevantes a serem estudadas nos préximos capitulos.

1.4.7 Magnetizagcao (m)

O aumento da temperatura (T) de um sélido esté ligado diretamente com as
vibragoes de seus atomos [3, pdg.468]. Assim, devido a liberdade dos momentos mag-
néticos atdmicos, cria-se aleatoriedade na ordenagdo dos spins gerando desalinhamento
dos momentos devido a aplicagdo energética, tal estado chamamos de paramagnético.
Por outro lado, abaixo de uma determinada temperatura, denominada temperatura
critica (T;), os momentos magnéticos tendem a se alinhar causando a transigéo da fase
paramagnética para ferromagnética. As figuras (2) e (3) representam uma estrutura cris-
talina tridimensional em seu estado paramagnético e ferromagnético, respectivamente

(as setas indicam a orientagdo dos spins).

Portanto, a temperatura se relaciona com a magnetizacdo da seguinte forma:

m:ZS_i#O, se T < T,
i

m=)Y5=0seT>T,
i

Para uma substancia ferromagnética, independente da temperatura - acima ou
abaixo da temperatura de Curie (T;) - sempre haverd uma magnetizagdo desde que
aplicado um campo magnético externo (H), este fendmeno varia proporcionalmente
com o aumento da temperatura. Por outro lado, se mantivermos a temperatura fixa
e variarmos o campo magnético externo, temos duas situac¢oes: Para T > T;, a mag-
netizagdo (m) desaparece baseado na relagdo m = xH, ou seja, de forma linear ; e a

outra, caso T < T, o material continua apresentando uma magnetizagio remanente ou

2 Fluidos com caracteristicas macroscépicas homogéneas, isotrépicos, com relacdes quimicas inertes,

descarregados, suficientemente grandes com apenas um componente na auséncia de campo externos,
sejam eles, elétricos, magnéticos ou gravitacionais [21, pag.61].



Capitulo 1. Principios em Termodindmica e Mecinica Estatistica 19

Figura 2 — Estrutura em trés dimen-  Figura 3 — Estrutura em trés dimen-

s0es com spins aleatorios sdbes com spins alinha-
(substancia em estado pa- dos (substancia ferromag-
ramagnético) nética).

espontdnea (m*) mesmo ap6s a cessagdo do campo externo [8, pdg.277]. Desta forma, a
relacdo muda para:

m =m*xH (1.5)

Onde a magnetizacdo espontanea (m*) e a susceptibilidade (x) dependem
apenas da temperatura.

A figura (4) mostra a relagdo entre a magnetizacdo e a temperatura. Nota-se o
decaimento da magnetizacdo quando T — T¢.

1.4.8 Expoentes Criticos

Ap6s definido o pardmetro de ordem, precisa-se de uma ferramenta matemaética
para medir seu comportamento nos limites da criticalidade, ou seja, quando a tempe-
ratura se aproxima da temperatura critica (T — T.). Logo, a andlise da expressdo (1.6)

faz-se necesséria.

T-—T, €
:( T, ) (1.6)

onde 7 é a grandeza que se deseja analisar frente & temperatura.
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Figura 4 — Satura¢do da magnetizacdo do niquel em fun¢do da temperatura, juntamente
com a curva tedrica para spin = 1/2 com a teoria do campo médio. Os valores
experimentais sdo de P.Weiss e R.Forrer, Ann Phys. 5,153 (1996), [14, pag.451].
Na secdo (2.2.3) aprofunda-se no conceito e aplicacdo da teoria de campo
médio.

A figura (4) mostra valores experimentais para a magnetizagdo do niquel em
funcdo da temperatura, ao analisar, percebe-se que o comportamento do parametro
de ordem gera uma curva com decaimento na forma de uma funcdo poténcia com
concavidade voltada para baixo, logo, pode-se encontrar o expoente da equacao (1.6)
que melhor representa o comportamento apresentado pela magnetizagdo nos limites
da temperatura critica. Este expoente ajustado chama-se expoente critico, dado por:

(1.7)

Assim, pode-se definir, baseado em teorias cldssicas utilizando estruturas crista-

linas, alguns expoentes criticos mais importantes para o estudo de materiais ferromag-
néticos.

Expoente critico do pardmetro de ordem de transi¢do(B): Esta relacionado com a mag-
netizacdo do sistema nas proximidades da temperatura critica. Sabendo que a

magnetizacdo se anula em T, pode-se formular, matematicamente:
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W =m*(T,H — 0;) « B(—t)P (1.8)

Onde:

(T-T),

t = ;
T

T <T,

B é um fator de proporcionalidade.

Neste caso, o expoente critico (B) tem valores experimentais préximos a 1/3 com
campo magnético tendendo a zero pela direita. Na secdo (2.2) verifica-se o bom
resultado do modelo de Ising, pois alcanca um valor simulado de g = 5/16, o

qual é bem préximo ao encontrado experimentalmente.

Expoente critico da Susceptibilidade Magnética (y): A susceptibilidade magnética
é a variacdo do parametro de ordem em relacdo ao campo externo aplicado com

temperatura constante:

om
o= (3, "

Em outras palavras, a susceptibilidade magnética () mostra como a magnetiza-
¢do responde a estimulos de campo magnético [21, pdg.303] e se comporta de
acordo com a relagdo:

Cit ™7, se (T >T)
x(T,H=0)

C_(—t)"7,se(T<T)
Esse comportamento gera o expoente critico (vy) positivo que mostra o decaimento

da magnetizacdo nas proximidades do ponto critico.

Expoente critico relacionado ao calor Especifico («): Produz o expoente critico rela-

cionado com a energia média do sistema:

= o0 (1.10)
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Em andlise andloga a susceptibilidade magnética, tem-se:

Aqt™, se (T > Te)

A_(—t)7% se (T < Tp)
Desta forma, gera-se um expoente critico () positivo mostrando o decaimento

divergente muito fraco, pois experimentalmente, a estd muito préoximo de zero.

1.5 Variaveis Macroscopicas

A partir de agora, pode-se entender os fendmenos macroscépicos de um sis-
tema fisico em equilibrio utilizando os conceitos anteriores e, para fazer uma anélise
microscopica dos sistemas fisicos, alguns fatores devem ser levados em consideragao
para a definigdo dos modelos, entre eles [21, pag.42]:

1. conjunto de especificacdo dos estados microscépicos do sistema (ensemble esta-
tistico);

2. hipétese simplificadora do modelo baseado em teorias estatisticas e probabilisti-
cas;

3. classificagdo como quantico, cldssico ou semi-classico;
4. tipo de particulas e forma de interacdo entre as mesmas;
5. presenca de campo magnético externo;

6. efeitos produzidos medidos no meio macroscépico;

1.5.1 Energia Média do Sistema (E)

A energia média total (E) é dada pela soma da energia individual de cada
configuracdo (E,;) multiplicada pela probabilidade de cada microestado energético

(pmi)'

E=)Y EuiPmi (1.11)

mi

Substituindo (1.4) em (1.11), temos:

= TwEwe P 107
Z Z op




Capitulo 1. Principios em Termodindmica e Mecinica Estatistica 23

= 10z
E=——-— 1.12
798 (1.12)

A equacdo (1.12) estabelece a relagdo entre o conjunto universo de possibilidades

de estados energéticos do sistema (fungio particido) e a temperatura considerando a
variagdo entre eles. Percebe-se que, caso haja diminuigdo do ntimero estados possiveis

com o aumento da temperatura (derivada negativa), a energia do sistema aumenta.

Analogamente, pode-se calcular a energia quadratica média.

~ miF mi 7 7 352

—  10%°Z
2 __ -~ =
E 7 9 (1.13)

1.5.2  Capacidade Térmica (C)

Capacidade térmica é a variacdo da energia média do sistema pela variagdo
da temperatura, ou seja, determina a energia suficiente para o sistema elevar sua

temperatura em uma unidade.

c_ (g_:’i ) (1.14)
H=0
Dados:
1

5 (—) |

—BEw
Z) __ Lmi® ™ (1.15)

B Le P

YA sE
(£> — (—E, e PEwi )2 (1.16)

< . 0B oE .
Entdo, aplica-se ( ﬁﬁ) em (1.14):
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d

Substitui-se (1.15) em (1.17)

1 Y i — Emie ™ PEmi —2BEi 1 2 —BEni\| _
(ka2) [<Zmz _EmieizﬁEmi %_Emle B 2 ei'BE"”A (Emie ) B

mi

2
1 1 1
E .e_ﬁEmi _ E2 ,e_ﬁEmi
() iy (Do) - i

Faz-se (1.16) em (1.18)

1 1 /9Z\%? 13*Z
¢~ (&) [z— (5) -z -

Da equagdo (1.13).

C = kyp? (E2 - ﬁ) (1.19)

Assim, a capacidade térmica se comporta, estatisticamente, como variancia [21,
pag.25] e mostra em qual temperatura acontece a transi¢do de fase do sistema, uma vez
que tende a divergir no ponto da temperatura de transicdo quando a dimensionalidade
da rede cresce. Esse comportamento deve-se ao gasto energético da transicdo de fase, ou
seja, a energia é consumida para efetivar a transi¢do ao invés de elevar a temperatura.
Mais detalhes encontram-se na secao (2.3).

1.5.3 Magnetizacao Média do Sistema (771)

A magnetizacdo média de um sistema fisico é a soma das magnetizagdes de cada

microestado (m,,; = Y;S;) levando em consideragdo a probabilidade de ocorréncia
E .
eﬁ mi

daquela configuragdo dada por (p,,; = T) A energia de cada configuracdo da rede

no modelo de Ising é dada por:
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Eni = —] Y SiSj — Himy, (1.20)
(i)
Mais a frente, na segdo (2.2.1), aprofunda-se esse conceito. Assim,
B o—BEmi e ]zz]ss —Hm,,,)
m = o MmiPmi = mez e ~BEmi mez ~J % 5:S;— Hitty (1.21)
Faz-se Z(i’]-) SiSj=A
e:B(_A_Hmmi)
m= - 1.22
= L Mo = LMot (122
Com a fungdo parti¢do da seguinte forma:
7 = Zelg(A_Hmmi) — Ze_ﬁAe_lBHmmi (123)
i i
deriva-se a fungdo particdo em respeito ao campo magnético,
0Z — A—Hm.
ﬁ = — Z‘Bmmleﬁ( A—Hmyy,;)
1
11
Multiplica-se a equacdo acima por — BZ
119Z _ %, MyieP (—A=Hmmi) Y ap
- miPmi
ﬁ ZH Z r
Portanto, da equacao (1.21), tem-se:
m = _110Z (1.24)
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1.5.4 Susceptibilidade Magnética ()

A susceptibilidade magnética a temperatura constante é dada pela equacdo
(1.25):

om
X = <W>T (1.25)

Assim,

(_ll§§> )
BZoH) | _ 1 [_ gL m e~ PA=PHm (_5Zmi mmie—ﬁA—ﬁHmmi> ] )

e~ BA—PHmy; . pBA—PHmM,,
Zml Zml

_BA— . _BA_ N 2
IB i m%ﬁ,e BA—pHm,y, B Zmi M,yi€ BA—pBHmy,;
Z

X = B(m? — ) (1.26)

Fisicamente, a susceptibilidade magnética mostra a capacidade que o sistema
tem de se magnetizar enquanto estd sob o efeito de um campo magnético externo.
Considera-se a susceptibilidade magnética como um parametro de medi¢do da magne-
tizagdo do material, uma vez que pode-se visualizar seu comportamento divergente no

limite da transicdo de fase.
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2 O Modelo de Ising

2.1 Introducao

Objetiva-se neste capitulo analisar a aplicacdo do um modelo matematico capaz
de prever a transicdo de fase em diversos tipos de sistemas fisicos, em particular,
sistemas magnéticos. A aplicacdo do modelo de Ising neste trabalho justifica-se devido
a sua simplicidade em relacdo a outros modelos e aos bons resultados encontrados em

experiéncias ja realizadas.

Na secdo (2.2), detalha-se todo o Modelo dando énfase as caracteristicas do
sistema fisico aplicado, a explicagdo do tipo de problema a ser resolvido, a matematica
envolvida no processo e aos aspectos fisicos e simplificagdes que tornam o estudo
efetivo. A resolu¢do do modelo para sistemas unidimensionais encontra-se na subsecao
(2.2.2) e na subsecdo (2.2.3) consta toda a teoria de campo médio para o modelo de

Ising.

Por fim, na secdo (2.3), descreve-se o algoritmo completo para a solugdo exata
do modelo de Ising em duas dimensdes e analisa o resultado gréafico do programa
desenvolvido em linguagem “C” para o calculo do calor especifico em redes com

numero de particulas variando entre 4 e 20.

2.1.1  Notacao Historica

O "Modelo de Ising”, também conhecido como “"Modelo de Lenz-Ising”, foi desen-
volvido por Ernst Ising (1900-1998) em sua tese de doutorado, intitulada "“Contribution
to the Theory of Ferromagnetism”, por sugestdo do professor Dr. Wilhelm Lenz (1888-1957).
Primeiramente, o modelo foi idealizado por Lenz para descrever o comportamento
microscopico de sistemas magnéticos com intuito de prever os parametros acerca das
transi¢des de fases nos mesmos e, em 1925, Ising publicou um artigo onde resolveu,
com exatidao, seu modelo utilizando um sistema unidimensional [2, pag.885], mas
ndo encontrou transi¢do de fases, o que lhe ocasionou certa decepgdo. Mesmo assim,
Lars Onsager em 1944, ap6s verdadeiro esfor¢o matematico, encontrou uma solugdo
analitica para o modelo em duas dimensdes com interagdes entre primeiros vizinhos
sem aplicagdo de campo magnético externo [21, pdg.317]. Somente em 1949, Ising
recebeu reconhecimento académico e, desde 1969, cerca de 16.000 publica¢des citaram
seu modelo matematico para resolu¢do de iniimeros problemas em diversas dreas da

ciéncia [15, pag.01].
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Ernst Ising, nascido em Col6-
nia na Alemanha no dia 10 de maio
de 1900, iniciou seus estudos em ma-
temadtica e fisica na Universidade de
Gottingen em 1919 [2, 885]. Apos
o término de seu doutorado, Ising
mudou-se para Berlim e trabalhou
em um escritério de patentes e, insa-
tisfeito, comegou a lecionar. Em 1930
casou-se com Johanna Ehmer, médica
que conheceu em Berlim. Com a as-
cencdo de Hitler ao poder em 1933,
cidadaos judeus foram depostos de

seus cargos publicos e perseguidos,
Figura 5 — Biography of Ernst Ising (1900 - 1998) assim, Ising perdeu seu emprego e,

ap6s um ano desempregado, voltou

a lecionar em Caputh na Alemanha.
Apbs ser interrogado pela policia secreta nazista (Gestapo) em 1939, Ising e sua esposa,
foram para Luxemburgo onde lutavam para sobreviver com muita dificuldade. So-
mente em 1947, dois anos ap6s a segunda guerra mundial, o casal foi para os Estados
Unidos e 14, Ising voltou a lecionar, primeiro em State Teacher’s College em Minot - North
Dakota e depois na Universidade de Bradley em Peoria - Illinois onde se aposentou em
1976 [15, pag.08]. Em 1953 obteve cidadania americana e alterou seu nome para Ernest.
Em 1951, ap6s investigacdo realizada por Valentin Telegdi a pedido de Wolfgang Pauli,
com intuito de descobrir a localizagdo de fisicos sobreviventes, Ising escreveu a Pauli e
obteve a resposta:

"Caro Senhor Ising, muito obrigado pela sua carta, estou
muito feliz por saber que vocé superou o 'Hitlerei’” vivo e
que vocé tem um trabalho ...” [15].

#  ’Hitlerei’ significa "Fascismo Hitleriano ou culto Hitlerista

Professor Dr. Ernest Ising morreu no dia 11 de maio de 1998 em sua residéncia,

Peoria (Illinois), um dia ap6s seu aniversério de 98 anos [12, pag.4].

2.2 Formulacao do Modelo de Ising

De forma cléssica, a aplicacdo do modelo de Ising segue as seguintes caracteris-

ticas em relacdo ao comportamento das particulas / moléculas do sistema:
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1. Cada particula do sistema assume apenas duas posi¢des / estados;
2. A interagdo entre os elementos acontece entre primeiros vizinhos (curto alcance);
3. Os componentes estdo presos em seus sitios; e

4. As condigOes de contorno podem assumir periodicidade ou néo.

Esta representacdo simplificada do sistema tem grande forca e consegue ser
aplicada, basicamente, em sistemas fisicos arranjados em estruturas regulares, como

por exemplo [2, pag.01]:

¢ Sistemas magnéticos, com spins orientados (up ou down);
¢ Misturas com dois tipos de moléculas; e

¢ Sistemas organizados em sitios com auséncia (estado desocupado) ou presencga

(estado ocupado) de particula.

2.2.1 O Modelo de Ising Aplicado em Sistemas Magnéticos

Para utilizarmos o modelo de Ising, no contexto deste trabalho, considera-se
um sistema fisico ferromagnético com auséncia ou presenca de campo magnético. A
magnetizacdo servird de parametro de ordem para verificagdo da transicdo de fase
e apenas trés fatores sdo relevantes para a determinac¢do dos expoentes criticos [21,
pag.316].

¢ Dimensionalidade do sistema fisico (uma, duas ou trés dimensades);
¢ Dimensionalidade do pardmetro de ordem; e

* Interacdo microscopica entre as particulas (curto ou longo alcance).

Como exemplo simples, pode-se utilizar a representagdo generalizada de uma
rede quadrada bidimensional de spins. Essa reproduz cada estado (Si = 0,2,--- ,N —1)
indicando-os por um sinal de energia positiva (+) para spin up ou negativa (—) para
spin down. A partir dai, conforme descri¢do do modelo, tém-se dois estados energéticos
para cada spin e N sitios na rede, obtendo-se 2V diferentes configuragdes do sistema.
A figura (7) mostra este esquema e evidencia a forma de interacdo das particulas entre

seus primeiros quatro vizinhos no centro no sistema, ou seja, fora das bordas.

Ja a descrigdo da interagdo das particulas, localizadas nas bordas da rede, é
realizada imaginando o sistema com periodicidade, ou seja, a rede configura-se para

se comportar em ciclos e, desta forma, as bordas se relacionam conforme esquema
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Figura 6 — Representagdo da intera- Figura 7 — Representacdo da intera-

¢do de uma particula lo- ¢do de uma particula lo-
calizada na borda do sis- calizada no centro do sis-
tema com seus primeiros tema com seus primeiros
vizinhos em uma rede bi- vizinhos em uma rede bi-
dimensional. Configuracdo dimensional. Configuracao
com energia total E = com energia total E =
—2] —3H. —2] — 3H.

da figura (6), ou seja, as bordas interagem simulando um toro. Na mesma figura,
vé-se o sistema representado por uma matriz (My, xn, = M3x3) com N = 9, portanto,
27 configuragdes possiveis. Nesse modelo, assume-se que S; representa os sitios da
rede cristalina (regular) com - S; = 0,1,2,--- ,8 - que sdo valores de spins aleatérios
valendo E para spin up e —E para spin down. Assim, calcula-se a energia total de cada

configuracdo de acordo com o hamiltoniano que define o modelo de Ising.

= :—]ZSS—HZS (2.1)

A interagdo entre a particula com spin (S;) e seus primeiros vizinhos com spin
(S;) determina a primeira parte do hamiltoniano com a soma sendo realizada sobre
todos os elementos da rede. A energia (]) é interpretada como o termo quéantico de
troca de natureza coulombiana! [21, pdg.316]. A segunda parte refere-se 8 magnetizacio

proporcional a uma possivel aplicacdo de campo magnético externo (H).

Como exemplo, pode-se calcular a energia da configuracdo dos sistemas re-

presentados nas figura (6) e (7) imaginando-a como uma matriz de ordem n, X n, e

1" Para defini¢do completa sobre o termo de troca, vide [11, pag.14] e [23, pag.16]).
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assumindo que a energia de cada interagdo é negativa (—1) quando ambas particulas
tem spins iguais e, energia positiva (+1), quando os spins das particulas interagentes

sdo diferentes [2, pag.01].

Para a primeira parte do hamiltoniano considera-se a interagdo com cada spin

sem repeti¢do, assim:

YijSi=0 = Si=0[Sj=1+ Sj=2 + Sj=3 + Sj=a] = (1) + (-1) +1+1=0
YijSi=1 = 1[] 2+ Si—3+Sj4] = +1+(=1) + (-1) = ~1

Y Sica = SizalSjza + Sjma] = +14 (~1) =0

Y Sics = Siza[Sjz1 + Sja + Sjma] = +14 (~1) + 1= +1

2ij Si=a = Si=4[Sj= 2+5] 4] +14+(-1)=0

Yij Si=5 = Si=5[Sj=4] =

Y:Sice = SizelSiz1 + Sj 2] F141= 42

Lij Si=7 = Si=7(Sj=2] =

Logo, —]Z(Z-j) SiSj = —12].

A segunda parte do hamiltoniano assume o valor,

N—
—H ) S;=—H(6E; —3E;) = —3H
Assim, a energia total da configuragdo é E = —2] — 3H.

2.2.2  Solucao Exata do Modelo de Ising em uma Dimensao

Em uma dimensao, pode-se considerar a rede como um vetor. Por convengao,
as interacdes entre os spins ddo-se de forma tinica sempre com os vizinhos da direita,
ou seja para i = j, temos S; = S;; 1, e a condigdo periédica dada por Sj—y_1 = Si—g. A

tigura (8) detalha o sistema.

Desta forma, o hamiltoniano pode ser escrito de acordo com a equacgédo (2.2)

abaixo.

N-1
= —] 2 S Sl+1 H Z Si (22)
i=0

Através de algum esfor¢o matemaético, prova-se que, para as condigdes periddi-

cas de contorno acima relatadas a fungdo parti¢do toma a seguinte forma.
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Figura 8 — Representagdo de uma rede unidimensional de spins ($,=0,1,--- ,N—1)
totalmente ordenado positivamente com energia E; = JN. As particulas
interagem com seus vizinhos da direita (interacdo de curto alcance) e a seta
externa indica a condi¢do de contorno periédica do sistema, ou seja, a
interacdo da dltima particula (N — 1) com a primeira (S;—).

_ BH -
7N = Zeﬁfzfiol SiSiy1+57 Lty ' (Si+Sis1) (2.3)
S;

Utilizando a técnica da matriz de transferéncia [21, pag.320] chega-se a funcdo

energia livre por particula no limite termodinamico, ou seja, para N — oo.

f(T,H) = —%ln {eﬁ]cosh(ﬁH) + [e*Pcosh* (BH) — ZSenh(Zﬁ])]%} (2.4)

A magnetizacdo por spin é dada por

B _E _ senh(BH)
(T, H) = OH  [senh2(BH) + e—4f)]2 29)

A equagdo (2.5) se anula na auséncia de campo magnético, assim, o modelo de
Ising unidimensional ndo tem transicdo de fase. Essa falta de magnetizagdo espontanea
tem relacdo com a variagdo de energia necessdria para se obter um estado desordenado

de spins no sistema.

Por exemplo, a figura (8) representa um sistema em estado ordenado positivo
com N sitios e energia E; = —J(—N) = JN. Em um segundo momento, analisa-se a

tigura (9), nela representa-se uma rede unidimensional com dois dominios diferentes

(um dominio positivo e outro negativo) com energia Ep = —] {— <§ - 2) - (g - 2)} =

J(N — 4). Ao comparar os dois sistemas, tem-se uma variagdo energia
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Figura 9 — Representa¢do de uma rede unidimensional de spins (S; = 0,1,--- ,N —
1) com condigdes de contorno periddicas e energia total E; = J(N — 4)
configurada em dois dominios distintos. As interagdes entre elementos com
spins diferentes acontecememi =2ei= N — 1.

AE=E,—E;=J(N—4)— N

AE = —4] (2.6)

A variagdo de energia (AE) é extremamente pequena, pois, a energia E; é
calculada considerando apenas as intera¢des entre os dois dominios do sistema, assim, a
rede se torna reduzida (para efeito de calculo) a dois componentes com spins diferentes
interagindo no meio e nas bordas da rede, ou seja, em apenas dois pontos conforme
ilustra a figura (9). Desse modo, o aumento de temperatura necessaria para desordenar
a rede é irrelevante para o meio macroscépico fazendo com que a temperatura critica
do modelo de Ising unidimensional esteja muito préxima do zero absoluto [20, pag.478].
Seguindo o raciocinio, para redes em duas e trés dimensdes, tem-se as intera¢des entre
os dominios dadas em vdrios pontos proporcionalmente ao ntiimero de elementos
da rede nos formatos de linhas (sistemas bidimensionais) e superficies (sistemas
tridimensionais). Dessa forma, surge maior variacdo de energia entre os microestados
e, consequentemente, aparecem as transi¢des de fases perceptiveis em temperaturas

bem definidas.

2.2.3 Aproximagao de Campo Médio para o Modelo de Ising

Para descrever um sistema fisico, é necessario entender seu funcionamento
microscopico e, para isto, é necessario conhecer os potenciais de cada particula e como
se d4 a interacdo entre as mesmas. Determinar estes indicadores é fundamental para

a modelagem matemadtica do comportamento macroscépico do sistema. A teoria de



Capitulo 2. O Modelo de Ising 34

campo médio se baseia na ideia de substitui¢do dos potenciais de intera¢do individuais
entre os componentes de um sistema por um valor médio agindo em apenas uma par-
ticula. A figuras (10) e (11) ilustram a diferenga entre as intera¢des em um sistema real
e a rede idealizada pela teoria de campos médio. As setas representam as correlacdes?

enquanto as esferas representam as particulas.

< >
Figura 11 — Representacdo do mo-
Figura 10 — Representagdo da intera- delo esquemético pro-
cdo entre particulas em posto para interacao en-
um sistema real. tre particulas na teoria de

campo médio.

Esse modelo gera um valor de potencial médio aplicado na particula selecionada,
apenas (representada pela esfera escura). Desta forma, o parametro de ordem toma a

forma:

y=9+{@-9) 2.7)

onde (1 — ¢ ~ 0). Tal aproximagdo esta justificada pela teoria de renormalizagéo
e encontra-se com detalhe em [20, pag.539] [17, pag.35].

A formulacdo generalizada para aproximacdo de campo médio é dada pela
teoria de Bragg-Williams. Esta considera o modelo de Ising para um ferromagneto
com anisotropia uniaxial ® e se baseia na construcio da equacio de energia livre em

fungdo da magnetizagdo com valor de magnetizagdo por spin fixo 4.
2

Funcdes de correlagdo sdo medidas estatisticas de varidveis aleatérias que dependem da distancia
entre as particulas e do tempo entre as interagdes. Mais detalhes em [5, pag.123-132].
Ferromagnetos Anisotrépicos tendem a alinhar seus momentos magnéticos em uma dire¢éo satisfa-
téria para o estado de menor energia.

spin igual a 1/2 para este modelo.
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Figura 12 — Comparagdo da ideia de interagdo entre particulas numa configuracdo
definida, para efeito do célculo energético, entre a andlise da interacao real
e a teoria de campo médio. Adaptado de [5, pag.149].

Agora, a figura (12) mostra como é realizado o cdlculo da energia de confi-
guracdo de um determinado sitio. Nas sub-figuras (a),(b) e (c), o célculo é realizado
de acordo com o modelo de Ising ja explanado na secdo (2.2.1), por outro lado, a
sub-figura (d) representa a energia de interacdo média utilizando a aproximacao de
campo médio. A discrepancia entre modelos é bem visualizada comparando as fi-
guras (c) e (d), onde as disposi¢des entre os spins sdo iguais e a energia calculada é
consideravelmente diferente.

Dado como parametro de ordem, a magnetizacdo em valor absoluto (adimensi-
onal) é a porcentagem do ntiimero de particulas de um determinado spin em relacdo
com o total de particulas do sistema (N).
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Ny — N_

Onde:

* N, é o nimero de particulas com spin up;
e N_ é o nimero de particulas com spin down; e

L4 N:N+—|—N,

Dai decorre,

N, = N(m2+ 1)
2.9)

A entropia é definida como o logaritmo natural da combinag¢do de todas as

configuracdes possiveis do sistema,

N!
S=1In [[N(1+m)/2]![N(1 —m)/Z]J

Logo, a entropia por particula, ou seja, a entropia em fun¢do da contribui¢do

magnética de cada spin.

S = s(m) = In2 — 2 (14 m)ln(1+m) - %(1 —m)in(1 —m)

Ao relacionar a entropia com a temperatura, obtém-se a contribuigdo energética

relacionada a entropia. Essa contribuicdo é a energia calculada a partir da relagdo entre

a temperatura e a entropia do sistema. °

5 Através de andlise dimensional verifica-se a medida de energia da contribuigdo entrépica (TS).
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TS =T |2 — %(1 +m)ln(1 4 m) — %(1 — m)in(1 — m)

TS — Tin2 — % (14 m)In(1+m) — (1= m)ln(1—m)]

Agora, de acordo com o modelo de Ising na auséncia de campo externo, a
energia é dada por:

E=—]YSiS;
)

O célculo exato da energia no modelo de Ising a partir de duas dimensdes se
torna uma tarefa matematica complexa, uma vez que, sdo consideradas as contribui¢oes
energéticas de todas as intera¢des de curto alcance. Dai a necessidade da aplicagdo da
aproximacdo relatada na equacéo (2.7), através desta, calcula-se a interacdo magnética
das particulas considerando a média de todas as suas interacdes e, portanto, obtém-se
a energia aproximada pela teoria de campo médio.

Entdo, aproxima-se S; ~ S_] independente da posicéo, logo.

1
E=—]) m’=—]Nzm*
ij

onde z = 2d é o nimero de primeiros vizinhos para um modelo d — dimensional
baseado na idéia de um hipercubo6, deste modo, o ntimero de primeiros vizinhos para
uma rede quadrada comd =2, é z =24 = 4.

A partir dai, pode-se calcular a energia livre de Bragg-Williams em fungdo da

temperatura e magnetizagao.
6

a ideia do hipercubo baseia-se na infinidade e simetria de suas dimensoes, ou seja, para teoria
de campo médio é relevante, pois a aproximacao considera todas as intera¢des regulares - o fator
multiplicador 2 deve-se ao quadrado ser o menor hipercubo possivel, ou seja, duas dimensdes.
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Figura 13 — A energia livre de Bragg-Williams em func¢do da magnetizacdo (pardmetro
de ordem) para vérias relagdes T/ T,. Gréfico adaptado de [5, pag.147]

frm = £

1 1
f(T,m) = —Ejzm2 + §T[(1 +m)In(1+m) — (1 —m)ln(1 —m)] — TIn2

A figura (13) mostra o grafico da energia de Bragg-Williams para vérias por-
centagens de temperatura em relagdo a temperatura critica (T/T,). Nela fica claro
a reflexao dos valores no eixo da energia de Bragg-Williams para magnetizacdo no

intervalo de [-1,1]’, pois, fixada a temperatura, tem-se:

Fl=m)r = = Ja(=m2) 4 S T((L+ (=m)n(1 + (=m)) = (1= (=m)In(1 — (~m))] ~ Tin2

F(m)r = g Jam + ST[(1—m)ln(L —m) — (14 m)ln(1L+ m)] — Tin2 = f(m);r

magnetizagdo dada em valor absoluto conforme equacéo (1.24).

7
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Ou seja, f(T,m) é uma funcdo par justificando a reflexdo do grafico em relagdo
ao eixo vertical. O valor de magnetizacdo negativo significa o alinhamento dos spins
em uma determinada direc¢do (spin down) e positivo na direcdo contrdria (spins up).
Para magnetizagdo nula, o sistema estd desmagnetizado, ou seja, desordenado em sua

fase paramagnética.

Segue a andlise do grafico da figura (13) para cada relacdo de temperatura.

Para (T/T;) > 0: A energia é positiva com comportamento parabélico com concavi-
dade voltada para cima, ou seja, possui apenas um minimo que coincide com
magnetiza¢do nula. Assim, a derivada da energia em relagdo a magnetizacdo
serd nula somente em m = 0, o que implica que o sistema estd em equilibrio

energético®, mas sem magnetizagdo espontanea.

Para (T/T.) < 0 e f(T,m) < 0: Observa-se dois pontos de minimo valor de energia
com magnetizagdo diferente de zero, sendo que, quanto mais a temperatura
se aproxima de zero, ou seja, (T/T. — 0) mais a magnetizagdo se efetiva por
completo (m — +£1).

O sentido fisico para (%) ;= 0 é a verificagdo dos pontos de minimos ener-
géticos, pois nestes pontos, tem-se as transi¢des de fases do sistema para aquela
determinada temperatura, uma vez que, o alinhamento dos spins diminui a energia do
sistema em materiais ferromagnéticos. Este fendmeno é atribuido a energia de troca
entre as particulas cuja variagdo de energia eletrostatica resulta que spins paralelos

favorecem uma energia minima de troca [5] e [11].

A partir de agora, pode-se calcular a temperatura critica do modelos de Ising
utilizando a aproximacdo de campo médio. Primeiro, expande-se a equagdo (2.2.3)

(entropia por particula) em uma série de Taylor.

19 1 92 1 93 1 o* 10"
S(m) = In2 e 1. B il U Mt

n
Lom 21 om2 31 om? 41 9 nlomn

A derivada de uma funcédo par resulta em uma fungdo impar, logo pode-se

desconsiderar as derivadas de ordem impar, pois a fun¢do derivada de s(m) deve ser
par.
Dados:

8 Entende-se por sistema equilibrado energeticamente aquele que estd em seu estado de menor energia.



Capitulo 2. O Modelo de Ising 40

(aa_;)m:o = —% [n(14+m)—In(l—m)] =0

<%>mo = {ﬂim) ' (1—1m>]m:o -

(%)mzo B _% {_ (1 —l—lm)2 + (1 —1m)2} Y =0

<aa;;s4>m_0 - [(1 +m)32(1 — m)S}m_o =-2

Substituindo as derivadas na equagédo (2.2.3), tem-se:

1 1
S(m) = In2 — Emz - Em4

Assim, a energia livre toma a forma:

C(ESTSY L s L1
f(T,m)-( N )— 2]zm T{an 5 —i—lzm}

_ Lo 1.4 1. 5
= Tln2+2Tm 12Tm 2]zm

_ L
= Tln2+12Tm +[2m (T ]z)}

Onde, T, = Jz é a temperatura critica na aproximagdo de campo médio.

A energia do modelo de Ising com aplicagdo de campo magnético externo, tem
a forma.

E=—]) SiS;—H)_S; (2.10)
i i

Aproxima-se pela teoria de campo médio,
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E=—Jm?>—Hm (2.11)

Entdo, a energia de Bragg-Williams toma a forma:

f(T,m) = (E _NTS) = —%]zm —Hm—T[(1+m)in(1+m)+ (1—m)ln(l—m)]

A equacgdo de estado, ou seja, e relagdo entre o estado energético e a mag-
netizacdo com temperatura constante, mede a variacdo da energia com relagdo a

magnetizagao.

(),

+In(1+ m)} + {(1 —m)

(gJT:—ﬁm+%Tk1+m) ~In(1—m)

om

1
(1+ m) (1—m)

(ﬂ>T = —Jzm + %T [In(1+m) —In(1—m)]

om

(@), = temear [ (75|

Da defini¢do de tangente hiperbdlica inversa [24, pag.239].

_ 1 1+m
1 : -
tanh™"(m) = 2ln (1 — ) , -l<m<l1

Logo,
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(ﬁ> = —Jzm+ %Ttanhl(m) =H
T

om

tanh_l(m) — w
T
m = tanh (H+—szm>

Como Jz = T¢, temos a equagdo de Curie-Weiss.

H+T
m = tanh (M)

T

Onde, (H + T,m) é a contribuigdo de potencial médio calculado utilizando o
conceito da teoria de campo médio somado ao campo externo aplicado [5, pag.148].
Este campo atua individualmente nos sitios e surge da interagdo do campo externo
com a energia de troca. Esta energia é produzida por pelos elétrons com spins apostos
que coabitam em um mesmo orbital [11, pag.14] [23, pag.16].

2.3 Solugao Computacional do Modelo de Ising em Duas Di-

mensoes

Em 1936, Sir Rudolf Peierls escreveu o artigo chamado “On Ising’s Model of
Ferromagnetism” [19, pdg.471-476], onde demonstrou, com argumentos simples, que
o modelo de Ising apresentava magnetiza¢do espontanea em duas e trés dimensdes.
Ja na década de 1940, Lars Onsager através de grande esfor¢o matematico, resolveu
exatamente o modelo de Ising considerando duas dimensdes e acabou chegando a
mesma conclusdo apresentada por Peierls [1]. O desenvolvimento da demonstragdo
realizada por Onsager estd fora do escopo deste trabalho, porém, computacionalmente
pode-se calcular com exatiddo um sistema de Ising em duas dimensdes através do

algoritmo (1).

Como ja discutido nas se¢des anteriores, o intuito do modelo de Ising é de-
terminar em quais condigdes um sistema com caracteristicas ferromagnéticas muda
sua ordenacgdo de spins, em outras palavras, dadas as caracteristicas do material,
precisa-se saber em qual temperatura ocorre a transigdo da fase paramagnética para

a fase ferromagnética. Uma forma de medir essa temperatura utiliza o calculo da
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: : : : Capacidade Térmica - 4x3 :
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T
|
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Figura 14 — Capacidade Térmica do Sistema versus Temperatura. Divergéncia mostra o
ponto onde ocorre a transi¢do de fase.

capacidade térmica. Conforme conceituado na sec¢do (1.5.2), utiliza-se a energia do
sistema calculada computacionalmente utilizando o modelo Ising. Para esta simulagéo,
considerou-se o sistema apresentado por Lars Onsager em 1944, ou seja, uma rede
quadrada com interagdo de curto alcance entre os quatro primeiros vizinhos e | = 1.
Resultando aproximadamente na temperatura critica de 2.269 onde a energia é dada
em termos da energia de troca (J) e a temperatura em funcéo de (J/Kj). Este resultado
garante a eficdcia do algoritmo apresentado, pois reproduz o valor demonstrado por

Lars Onsager.

O gréfico da figura (14) mostra o comportamento da capacidade térmica em
relacdo a temperatura. Nota-se um comportamento com tendéncia divergente nas
proximidades da temperatura critica quando o tamanho da rede cresce (N — o). Esta
divergéncia tem origem no gasto energético envolvido no processo de transigdo de
fase, ou seja, o sistema gasta muita energia para assegurar a transi¢do enquanto a

temperatura ndo sofre acréscimo.
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Algoritmo 1: algoritmo para Modelo de Ising em Rede Quadrada

1
2
3
4
5
6
7

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21

22
23
24
25
26
27

Entrada:

INTEIRO m,n: Tamanho da rede (Primeiro e Segundo Eixo da Matriz
INTEIRO t1 : Temperatura Inicial

INTEIRO t2 : Temperatura Final

INTEIRO nt : Numero de Temperaturas

INTEIRO seed : Semente do Gerador de Niimeros Aleatérios

REAL ]J: Termo de Troca

REAL H : Campos Magnético Externo

REAL MM : Momento Magnético Individual dos Elementos

REAL prob: Probabilidade para aceitagdo da troca de spin

Saida:

Arquivo: Temperatura, Campo Magnético, E1/Nm, E2/Nm, M1/Nm, M2/Nm;

inicio
Al0:m,0: n|
dt < (12 —11)/nt
parai < 0a m; faca
para j <— 0a n; faca
se (ranl(&seed) < prob) entdo
| Ali[jl = MM
sendo

| Ali[j] = —MM
para it <— 0 a nt; faca
temp < t1 + it x dt
E1 + 0.0;
E2 + 0.0;
M1 < 0.0;
M2 < 0.0;
soma < 0.0;
mag < 0.0;
z + 0.0;
parai < 0a m; faca
para j < 0a n; faca
soma 4—
soma + A[i)[j] * (Almod((i +1),m)][j] + Ali][mod((j +1), m)]);
mag < mag + Ali][f];
Energia < (—] xsoma — Hxmag)/ (MM * NN);
z < z + exp(—Energia/temp);
E1 < Energia/z;
E2 < (Energia % %2)/z;
M1 < M1+ mag;
M2 < M2 + (mag * *2);
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3 Método de Monte Carlo e Algoritmo de
Metropolis

3.1 Introducao

No capitulo anterior, relatou-se todos os procedimentos para a aplicagdo do mo-
delo de Ising. Na subsecao (2.2.1), tem-se o exemplo de um sistema representado por
uma matriz com N = 9 elementos de ordem (M, xn, = M3x3) com 2N configuragoes
possiveis e interagdo entre os quatro primeiros vizinhos. Se utilizdssemos um super-
computador com velocidade na ordem de pentaflops ! e considerando somente um
célculo para cada configuragdo do sistema levariamos um tempo (fs) para simulagéo,

dado por:

29 102.71

_ ~ ~13
= o1~ 191551 5.13x10™ “segundos (3.1)

ts

Porém, esta simplificagdo ndo representa os sistemas fisicos em geral, pois mesmo em
uma nanoestrutura em duas dimensdes formada por uma rede com 100 elementos,

gasta-se o tempo para simulacdo de:

2100 1030.1

= {01541 R LRS! ~ 1.26x1015segundos ~ 40x10” anos (3.2)

ts

Ou seja, aplicando o método de Ising de forma exata em uma rede nanométrica
com aplicagdes reais levariamos cerca de 40 milhdes de anos para simular o sistema

utilizando os computadores mais avangados da atualidade.

Deste modo, objetiva-se neste capitulo, relatar o desenvolvimento de uma
ferramenta capaz de diminuir o esfor¢o matematico do processo sem embutir erro
consideravel ao resultado final, sendo assim, o método de Monte Carlo aplicado
juntamente as prescri¢des do algoritmo de Metropolis, encaixa-se perfeitamente no

proposito de nosso estudo.

Método de Monte Carlo é uma técnica de amostragem estatistica [9, pag.01]

que destina-se as mais diversas aplica¢des, desde a fisica nuclear até simulacdes de

1 Pentaflops ¢ uma medida de ciclos dos processadores atuais e equivale a 10'° pontos flutuantes por

segundo.
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crescimento populacional de organismos vivos na biologia, passando por estudos em
quimica, medicina e telecomunicac¢des. A ideia central baseia-se em duas frentes a
depender do tipo de processo estudado: A probabilistica parte de nlimeros aleatérios
escolhendo um caminho que simula diretamente o sistema fisico e faz um prognéstico
do comportamento desses ntimeros; A deterministica serve para problemas sem relagdo
direta com dados aleatérios, mas que podem ser entendidos como tal e resolvidos
com aproximacdes [13, pag.3-4]. O algoritmo de Metropolis, em sua esséncia, é uma
adaptagdo do método de Monte Carlo com excelente aplicagdo a mecanica estatistica
em equilibrio [22, p4ag.191]. A secdo (3.2) relaciona todos os conceitos importantes
que sustentam a aplicabilidade do método, tais como a defini¢do de ergodicidade e
cadeia de Markov, além da descri¢do da base matemadtica por trds do processo de
amostragem através da equagdo mestra e principio do balanco detalhado. O algoritmo
de Metropolis estd definido e esclarecido na subsegao (3.2.4).

A ultima secdo (3.2.5) mostra um algoritmo para aplicacdo do método de Monte
Carlo para simulacdo de uma estrutura esférica com a utilizagdo dos parametros de
Ising.

3.1.1 Notacao Histérica

O termo "Método de Monte
Carlo” foi idealizado por Nicholas
Metropolis em 1949 em referéncia a
cidade de Monte Carlo, famosa por
seus cassinos. Em 1946, Stan Ulam
utilizava andlise combinatéria na ten-
tativa de calcular as chances de obter
éxito em jogos com cartas, especifi-
camente, um jogo chamado "Canfield
Solitaire”, o qual possui baixissimas
chances de éxito. Depois de algum
tempo e esfor¢co em vao, pensou em
uma solucdo numérica baseada na
contagem das jogadas certas dentre

vdrias jogadas aleatérias. Instantane-

. amente, prostrou-se a imaginar apli-
Figura 15 — John Neumann (1903 - 1957) . 3 .
cacoes do método em fisica nuclear

e elementos de fisica matemadtica [9, pag.01]. Porém, hd varios relatos de estudos utili-
zando métodos numéricos semelhantes anteriores a este momento, como por exemplo:

Tentativas empiricas de aproximagao do valor da constante 77 na segunda metade do
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século XIX; os estudos de Lord Kelvin sobre a equagdo de Boltzmann 1901 [18, pag.23];
e as pesquisas com fins diddticos da "British Statistical Schools” que, mesmo de forma

ndo sistematizada, apresentava ideia semelhante [13, pag.8].

O primeiro tratamento cientifico do Método de Monte Carlo como ferramenta
de pesquisa aconteceu durante a segunda guerra mundial, onde o trabalho conjunto
de John Von Neumann e do préprio Stan Ulam, envolveu uma simulagdo direta de
problemas probabilisticos com difusdo de neutrons em materiais fisseis > Em 1948,
Harris e Herman Kahn sistematizaram as técnicas de reducdo de variancia idealizada
por Neumann e Ulam, acarretando em menor indice de erro em cada passo do
processo. O método ganhou popularidade apds a guerra com o desenvolvimento de
mais aplica¢des envolvendo, também, problemas deterministicos e, posteriormente,

foram aproximados auto-valores para equagdo de Schrodinger.

O algoritmo de Metropolis foi pensado originalmente por Nicholas Metropolis
e seus companheiros de pesquisa em um artigo datado de 1953 intitulado “Equation
of States Calculations by Fast Computing Machines” para resolver problemas relativos a
sistema de gases de esfera rigida bidimensional [16, pag.01].

Para o proposito deste trabalho, o0 método de monte Carlo com o algoritmo
de Metropolis serd utilizado para determinar uma amostra do sistema magnético no

modelo de Ising.

3.2 Método de Monte Carlo em Mecanica Estatistica

Conforme secdo (3.1), para valores de N — oo, o cdlculo exato do modelo de
Ising se torna invidvel, logo, uma forma de minimizar esforgos aparece na utilizagdo
métodos de cdlculos numéricos com amostragem do conjunto universo de possibili-
dades do sistema. A elaboracdo da amostra deve possuir critérios bem definidos de
acordo com a probabilidade de acontecimento das condicdes energéticas das vérias
configuragdes possiveis do sistema, uma vez que, vérias configuracdes possuem a

mesma energia.

Desta forma, reduz-se a quantidade de microestados do sistema e calcula-se
uma nova média baseada nesta amostra, assim a equacdo (1.11) toma sua forma

analoga.

_ 1 M
Ey = i 2 E,.i (3.3)

mi=1

2 Materiais que sustentam uma reagio em cadeia de fissdo nuclear liberando grandes quantidades de
energia [7, pag.15]. Tais materiais podem ser usados como combustiveis em reatores nucleares.
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Onde M é o nimero de microestados da amostra.

O método de Monte Carlo é, justamente, a ideia por trds da escolha dos critérios

para a defini¢do do conjunto de amostra.

Seguindo o raciocinio, tem-se a funcdo de distribuigdo das probabilidades

(funcdo de distribuig¢do de Boltzmann (1.4)) dada a partir da amostra.

P ef.BEmi (3 4)
mi — M . _AF. .
Zmz 1 e .BEmz
logo, a energia média da amostra:
_ M IBEml
EM - Z Emlpml - Z Eml e ,BEmL (3'5)
mi=1 mi=1 ml 1

A partir de agora, pode-se definir os critérios para aplicagdo do método de
Monte Carlo. A ideia é partir de um microestado inicial arbitrario e efetuar uma
sequéncia e/ou trajetéria abrangente de transi¢des randomicas e calcular suas energias.
Esta trajetoria deve ser realizada de forma que cada microestado seja sorteado, pelo
menos uma vez, em média. Para essa finalidade, faz-se uso do "Processo de Markov” [18,
pag.32]. Deste modo, tem-se a seguinte situacdo: Dado um sistema no estado y, gera-
se um novo estado y, representado por (1o — y) com probabilidade de mudanga
de estado P(yp — y) sendo que héd duas condi¢des necessarias para aplicagdo deste

modelo, sendo:

1. Os microestados ndo mudam o tempo todo;

2. A interagdo entre os estados envolvidos na transi¢do ndo dependem do restante

da configuracao.

Satisfeitas estas condigdes, tem-se que todas as transi¢des possiveis tem a mesma

probabilidade, ou seja, o sistema tem suas transi¢des equiprovaveis, assim:

Y Plyo—y) =1 (3.6)
Yo
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Se aplicarmos repetidamente o processo relatado, cria-se a Cadeia de Markov de
estados iniciados em yy chegando em y gerando outros posteriores.

Para o modelo de Ising, entende-se por transicdo, a troca de spins de uma mesma
particula. Deste modo, inicialmente, o sistema terd valores desiquilibrados, porém,
com o passar do "tempo e evolucdo da trajetéria”, as configura¢des se comportam
de acordo com a teoria da mecanica estatistica em equilibrio [21, p4dg424]. Assim,
pode-se descobrir o valor das variagdes de energia entre os estados de spins e calcular
a probabilidade dessa variacdo acontecer dependendo de uma condigao inicial, em
outras palavras, precisa-se saber o estado (up ou down) de um microestado (y) em um
determinado momento (#) baseado numa condicdo inicial anterior (y) num momento
inicial anterior (tg). Assim, o sistema se torna dindmico com a inclusdo da variavel
temporal e, isto s6 é possivel, se sistema for dito ergddico, ou seja, qualquer de seus
estados pode ser atingido a partir de qualquer outro. Uma consequéncia disto é que
uma média temporal, com o passar do "tempo"(transi¢des), gera 0 mesmo resultado de
uma média realizada sobre os microestado dada pela equacéo (3.5). Estas condi¢des
levam a equacdo de probabilidade condicional.

P(y,t) =Y P(v, tlyo, to)P(yo, to) (3.7)
Yo

Onde P(y, t|yo, to) é a probabilidade de encontrarmos o microestado y no

instante ¢t dado que era yp no instante f.

3.2.1 Processos de Markov

Dado um evento aleatério y; acontecendo em determinado momento t;.

Se a sequéncia (y1,t1), (Y2, t2), (¥3,t3), - -, (Yn, tn) estd em ordem cronolégica
temporal, ou seja, se (1] < tp < t3 < --- < t,) e cada evento depende apenas do seu
estado anterior, entdo temos o sistema de Ising se comportando como um processo

Markoviano.

Para aplicacdo ao modelo de Ising, estas varidveis sdo os microestados (configu-

racoes) do sistema.

3.2.2 Equacao Mestra

Determina como os processos Markovianos se comportam com a evolugdo do

tempo.

Dados:
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P(y,t): probabilidade de encontrarmos o microestado y no instante ¢;
Yy, P(vo, t)w(yo — y): probabilidade de mudanga do microestado de yo para y;
Yy, P(y, t)w(y — yo): probabilidade de mudanca do microestado de y para yo;

Assim:

2 = YIP(o w(yo — y) — P(y, Owly = yo) (3.8)
Yo

Porém, em processos baseados na teoria da mecanica estatistica em equilibrio o
sistema tem uma trajet6ria de probabilidades dos acontecimentos dos microestados

que o leva ao equilibrio termodinamico conforme a equagdo de Boltzmann, desta

forma, 8_P =0.
ot

Logo, as probabilidades de trocas de eventos (microestados) é igual nas duas
direc¢des.

P(yo, t)w(yo — y) = P(y, t)w(y — yo)

P(yo,t) _ w(y — vo)
P(y,t)  w(yo—y)

(3.9)

A equacdo acima é chamada de Principio do Balango Detalhado e, fisicamente,
diz que numa situagdo de equilibrio o nimero de transi¢des nas duas dire¢des é o
mesmo independentemente do tempo. Esta condigdo é necessdria para a ergodicidade
do sistema.

3.2.3 Ergodicidade

Quando efetua-se uma série de transi¢cdes entre microestados de um sistema
fisico e observa-se que todos tem a mesma probabilidade de serem acessados a partir

de uma configuracdo anterior, diz-se que este sistema é ergédico.

"Uma consequéncia importante da ergodicidade é que uma média temporal
sobre um tempo suficientemente longo, dd o mesmo resultado que uma média de
ensemble [22, pdg.192]".
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Desta forma, ap6s um tempo definido, tem-se a nova forma da equacgdo do
Principio do Balango Detalhado.

P(yo, t — )w(yo — y) = P(y,t = )w(y — yo) (3.10)

Essa avaliacdo é necessdria, pois conforme ja mencionado, o método de Monte
Carlo exige médias temporais e, deve-se ter cuidado ao elaborar o algoritmo para
aplicacdo computacional, devido ao tempo necessario para que um nimero adequado
de transi¢des (trajetéria) seja alcancada, desta forma, até que essa trajetdria estabilize,
as medic¢oes das grandezas macroscépicas ndo deverdo ser realizadas. Este nimero de

transi¢des é chamado de "tempo de relaxagdo".

Pela teoria da mecanica estatistica em equilibrio, o sistema obedece a fun-
cdo distribuicdo de probabilidades de Boltzmann considerando a variacdo entre os
microestados [22, pag.189].

Wy = Y0) _ ,~p(E-Ey) (3.11)
w(yo = y)

Em anélise da equagdo (3.11), deduz-se que, quanto mais transi¢des ocorrerem

para um microestado y, maior serd sua probabilidade de ocorréncia.

3.2.4 Algoritmo de Metropolis

O algoritmo de Metropolis é uma visdo particular do método de Monte Carlo
baseada na teoria da mecanica estatistica em equilibrio e proporciona um meio de
encontrar os valores de grandezas macroscépicas a partir de ensemble microcanénico,

tendo como dominio a temperatura (T).

Para isto, é necessdrio uma andlise das condi¢des advindas da equagdo do
principio do Balanco detalhado (PBD).

* O sistema deve ser ergddico, isso significa que qualquer microestado tem possibi-
lidades de ser acessado de qualquer lugar do sistema a partir de uma sequéncia

de transicoes iniciadas anteriormente;

¢ O sistema devera ter comportamento estatistico de acordo com uma curva normal
de probabilidade dada pela fungdo de distribui¢do de Boltzmann, ou seja, as
transi¢oes tenderdo ao equilibrio térmico com o passar do tempo, deste modo, a

média temporal se igualard a média de amostragem por ensemble [22, pag.184].
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Assim, deve-se escolher um valor de transi¢do w(y — yo) que satisfaca a
equagao (3.11)

w(y — yo)

= e PEOE) = (y — = e PE0=E) gy (yy — 3.12

Deste modo, se escolhermos um valor aleatério para a fungédo distribuicdo de
Boltzmann, pode-se definir um valor energético minimo para escolha dos microestados

importantes para a amostragem.

No algoritmo de Metropolis, essa decisdo é tomada com a seguinte regra:

e P(Ep—Ey), para(Ey — Ey) > 0;
w(y — yo) = (3.13)
1, para(Ey — Ey) <0

Assim, a fungdo distribui¢do de Boltzmann serve como fator de ponderacdo
e parametro de tomada de decisdo para escolha dos microestados participantes da

amostra.

Em sintese, o algoritmo efetua uma sequéncia / trajetéria de escolhas arbitrérias
de transi¢es de microestados em momentos diferentes. Assim, o tempo evolui e cada

escolha tem calculada sua probabilidade de acontecer baseada nas condi¢gdes acima.

Entdo, partindo de um microestado y no instante ¢, tem-se o algoritmo de
Metropolis:

1. Escolhe-se um microestado y com possibilidade de que o sistema encontre-se em
um microestado anterior vy, com probabilidade P(y — yo);

2. Caso a energia do estado y for menor ou igual a do estado yp, ou seja, se a
mudanca de spin diminuir a energia do sistema, entdo aceita-se a transigdo a
avanga para o item 4, caso contrdrio, se (E, > Ey), entdo segue para o terceiro
passo;

3. Dado AE = (E,0 — E;) > 0, escolhe-se um ntimero r no intervalo [0,1]; Se
r <= e PEn—Ey ), aceita-se a transicao, caso contréario, se r > ¢~ P(Eyo—Ey ), rejeita-
se a transicdo e encerra o ciclo retornando ao primeiro item;

4. Calcula-se as grandezas de interesse e grava-se os resultados encerrando o ciclo;

5. Efetua-se as médias das grandezas macroscopicas gravadas.
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Logo, a amostra serd dada pela subtracdo do total de configura¢des possi-
veis menos as configuragdes com pouca probabilidade de ocorréncia descartadas no

procedimento ntimero 3.

Cada passo de Monte Carlo (Pyc) Corresponde ao ntimero de escolhas aleat6-
rias igual ao ntimero de microestados da amostra, logo, cada elemento da rede sera
sorteado uma vez, em média. A partir dai, a cada passo de Monte Carlo, calcula-se as

varidveis macroscopicas.

Depois do processo de amostragem, a magnetizagdo e a energia média do

sistema tomam as seguintes formas:

. 1 Pmc
=E(t) = — m(t) (3.14)

Pmc (5

o 1 Pmc
E=E(t) = — E(t) (3.15)

Pmc (o

onde: (Pyc) e (t) sdo, respectivamente, os passos de Monte Carlo e seus

contadores.

De (1.19) e (1.26), tem-se a capacidade térmica e a susceptibilidade magnética

como medida de variancia.
C::kbﬁ2<E£——E§> (3.16)

x = B(m2 —m?) (3.17)

3.2.5 O Método de Monte Carlo Aplicado ao Modelo de Ising

A partir de agora, pode-se aplicar o método de Monte Carlo prescrito pelo
algoritmo de Metropolis para definicdo das grandezas fisicas em redes maiores a
exemplificadas no segundo capitulo, desta forma, segue o algoritmo da simulagéo
computacional utilizada para descrever o modelo de nanoparticula magnética esférica
com formagdo cristalina ctibica e condi¢des de contorno aperiédicas medindo 75 sitios
de didmetro. Para melhor entendimento e aplicabilidade, o algoritmo encontra-se

divido em trés partes: sub-rotina 1; sub-rotina 2; sub-rotinas 3; e programa principal.
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Estrutura Homogénea

30nm
150 sitios

______________ "

Figura 16 — Representagdo de um nanogrdo com propriedades magnéticas. Os sinais
de positivo e negativo na estrutura interna identificam os spins up e down,
respectivamente.

A figura (16) ilustra os parametros da simulacao.
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A primeira sub-rotina estd no algoritmo (2) e calcula a energia do sistema.

Algoritmo 2: Sub-rotina para Célculo da Energia do Sistema
Entrada:
REAL Matriz: A[—m :m,—n:n,—p: p]
INTEIRO NN :

INTEIRO m,n,p : primeiro, segundo e terceiro eixos da matriz

INTEIRO i,j,k : contadores para os eixos
REAL J: Termo de Troca
REAL H : Campos Magnético Externo
REAL MM : Momento Magnético Individual dos Elementos
REAL soma: somatorio as interagdes entre spins
REAL mag : somatdrio dos momentos magnéticos individuais
Saida:
Energia < (—] *xsoma — H xmag)/ (MM %« NN);
1 inicio
2 soma < 0O;
3 mag < 0;

4 para i < —m a m; faca

5 paraj <— —nan; faca

6 para k < —pa p; faca
7 soma <—

soma + A[i][j][k] = (Ali + 1][j][k] + A[i][j + 1][k] + A[i][j][k + 1]);
mag < mag + Alil[j][k];

O algoritmo (3) é a sub-rotina que diz respeito a magnetizagao.

A terceira sub-rotina estd no algoritmo (4) e faz uma varredura em toda a
estrutura com o propésito de efetuar o procedimento de inversdao em todos spins da
rede garantindo que o algoritmo perpasse por todas as configura¢des possiveis.

O programa principal descrito no algoritmo (5) cuida da condi¢des de contorno,
da execucdo do Método de Monte Carlo e da impressdo dos arquivos de dados. Para o
alcance do tempo de relaxacdo [18, pag.32], foi incluido no programa a varidvel Ne
(nimero de equilibrio), esta faz a varredura Ne vezes antes do inicio das medigdes.

Para criar a condi¢do de contorno esférica, todos as particulas fora do raio R4

foram consideradas com valor zero.
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Algoritmo 3: Sub-rotina para Calculo da Magnetizacdo do Sistema

Entrada:
REAL Matriz : A[-m:m,—n :n,—p : p]
INTEIRONN : m*xnxp
INTEIRO m,n,p : primeiro, segundo e terceiro eixos da matriz
INTEIRO i,j,k : contadores para os eixos
REAL MM : Momento Magnético Individual dos Elementos
Saida:
soma/ (MM x NN)
inicio
soma < 0O;
para i < —m a m; faga
para j < —nan; faca
L parak < —pa p; faca

SN Ul R WN

| soma < soma + Ali][f][k];

Algoritmo 4: Sub-rotina Varredura do Sistema

Entrada:

REAL Matriz: A|—-m:m,—n:n,—p: p]

INTEIRO m,n,p : primeiro, segundo e terceiro eixos da matriz

REAL del: E, — E,, Variagdo de energia Antes e depois da troca de spin
REAL ]J: Termo de Troca

REAL viz: somatério da interagdo entre todos os vizinhos

REAL H : Campos Magnético Externo

REAL temp: Temperatura

Saida:
temp
; lmcztz(')z < 0.0; parai <— —m a m; faca
3 para j <— —nan; faca
4 para k < —pa p; faca
5 viz = Ali + 1][j][k] + A[{][j + 1][k] + A[i][j] [k + 1] + A[i — 1][j][k] +
Ali][j = 1] (k] + A[][j][k — 1];
del = 2.0 * | x viz x A[i][j][k] + 2 = H = A[i][j][k]; se del <= 0.0;
entao
6 | A[][j][k] = —A[][j][k];
8 i | (ranl(&seed) < exp(—del /temp))Ali][j][k] = —A[i][j][k];




Capitulo 3. Meétodo de Monte Carlo e Algoritmo de Metropolis

58

Algoritmo 5: Programa Principal

1
2

© 0 N N Ul e

10

11
12

13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28

Entrada:
INTEIRO m,n,p: primeiro, segundo e terceiro eixo da matriz
INTEIRO Nm : Ntimero de Medidas
INTEIRO Nv : Ntimero de Varreduras
INTEIRO t1 : Temperatura Inicial
INTEIRO t2 : Temperatura Final
INTEIRO nt : Ntimero de Temperaturas
INTEIRO seed : Semente do Gerador de Ntimeros Aleatdrios
REAL ] : Termo de Troca
REAL H : Campos Magnético Externo
REAL MM : Momento Magnético Individual dos Elementos
REAL prob: Probabilidade para aceitagdo da troca de spin
Saida:
Arquivo: Temperatura, Campo Magnético, E1/Nm, E2/Nm, M1/Nm, M2/Nm;
inicio
R1 =m,
3
NN = (47T3R1)’,
Al-m:m,—n:n,—p:p|
dt « (12— 1t1)/nt
parai < —m—1lam+1; faca
paraj< —n—1lan+1; faca
parak < —p—1lap+1; faca
se \/(ixi)+ (j*j)+ (k*k) >= R; entdo
| ALK =00,
senao
| A[][j][k] = ((ran1(&seed) < prob)?MM; —MM);

para it <— 0 a nt; faca

temp < t1 + it x dt para ie < 0 a Ne; faca
Subrotina:Varredura no Sistema

E1 + 0.0;

E2 < 0.0;

M1 + 0.0;

M2 + 0.0;

para im <— 0 a Nm; faca

para iv <— 0aNv; faca
Subrotina:Varredura do Sistema
E < Subrotina:Energia;

El1<+ E1+E

E2 <+ E2 + (E % x2)

Mag < Subrotina:Magnetizacao;
M1 < M1+ mag

M2 M2+ (Mag * x2)
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4 Aplicagcao do Modelo de Ising em Siste-

mas Nanomagnéticos Nucleo/Casca

4.1 Introducao

Nos capitulos anteriores, discorreu-se sobre aspectos da teoria geral da mecanica
estatistica e do magnetismo, além de estudar os modelos para simula¢do computacio-
nal mais adequados ao objetivo deste trabalho. Os conceitos citados valem para as mais
variadas aplicagdes e tipos de materiais. Porém, a medida que as dimensdes da matéria
diminuem, leva-se em conta alguns aspectos que modificam as caracteristicas magnéti-
cas do sistema e provocam altera¢des nas grandezas fisicas a serem medidas. Desta
forma, este capitulo propde conceituar e analisar as caracteristicas e comportamentos
de nanoparticulas magnéticas bidimensionais em formato circular e tridimensional
esférico, primeiramente, em uma estrutura cristalina tnica e, posteriormente, uma

estrutura no modelo nticleo/casca (core/shell).

Todo este desenvolvimento objetiva calcular a transi¢do de fase ferromagnética
em estruturas heterogéneas tipo nticleo/casca através do cdlculo do expoente critico

ligado diretamente a magnetizagdo do sistema ().

Inicialmente, relata-se um breve histérico sobre o desenvolvimento de particulas
nanomagnéticas e os atores importantes em suas descobertas. Logo apds, as subsegdes
(4.1.2) e (4.1.3), definem e descrevem as nanoparticulas magnéticas (NPMs) de acordo

com o objetivo deste trabalho.

A seguir, na se¢do (4.2) constrdi-se computacionalmente, utilizando a teoria de
Ising e 0 método de Monte Carlo, um modelo de nanoparticula magnética homogénea
em duas dimensdes com formagdes cristalinas quadrada e hexagonal. A partir dai,
aplica-se toda teoria estudada nos capitulos anteriores com o calculo das grandezas

fisicas importantes para validagdo do algoritmo e método utilizado.

Com todas as informagdes necessarias adquiridas, na secdo (4.3), simula-se uma
nanoparticula magnética no modelo ntcleo/casca (core/shell) em duas dimensdes e
repete-se todas as medidas, em paralelo, cria-se uma estrutura ficticia com 3 camadas
a fim de simular algumas caracteristicas fisicas das NPMs encontradas experimental-
mente que podem, em baixas temperaturas, alterar a curva de histerese e magnetizagao
do sistema. Mais a frente, na subsecédo (4.3.4), calcula-se o expoente critico § para as
redes bidimensionais simuladas no modelo ntcleo/casca fazendo ajustes nas curvas

de magnetizacao.
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Por fim, na secdo (4.4) repete-se todos os procedimentos para simulagdo de
uma nanoparticula magnética em trés dimensdes e faz-se uma anélise das curvas de
magnetizacdo e histerese comparando-as com o modelo de NPM simples e justificando
as diferencas dos valores encontrados para cada aspecto construtivo da nanoestrutura.

Todos os algoritmos utilizados nas simulagdes foram realizados em linguagem
de programacdo “C”, as figuras elaboradas utilizando o Adobe Illustrator, enquanto os

graficos e seus ajustes foram simulados com o uso do aplicativo “GNUPLOT”.

4.1.1 Notacao Historica

No final da década de 1950,
cientistas conceituados, como por
exemplo, Richard P. Feynman, pre-
viam e idealizavam uma tecnologia
baseada em particulas formadas por
apenas algumas dezenas de 4tomos,
no qual, as aplicagdes poderiam se-
guir em diversas dreas, entre elas, bi-

otecnologia, medicina e eletronica.

Mesmo sendo complexo for-
mar as condi¢gdes experimentais ne-
cessarias para criar estruturas nesta
ordem dimensional devido sua na-

tureza coloidal [10, pag.273], ja no

inicio do século XXI, avangos signifi-
Figura 17 — Steve Papell (1918 - 2015) cativos comecaram a surgir para cri-
acdo de Nanoparticulas Magnéticas

(NPMs) com o desenvolvimento de processos inovadores viabilizando formas de

produzir estas estruturas individualmente com caracteristicas bem definidas.

Uma famosa aplicacdo das NPMs é a fabricacdo de ferrofluidos, ideia tida
inicialmente pelo cientista da Agéncia Espacial Americana (NASA) Solomon Stephen
Papell "Steve"e patenteada em 1963. Esta consiste no espalhamento de graos com
propriedades magnéticas em um fluido, assim desta forma, seria possivel controla-lo
na auséncia de gravidade através da aplicacdo de campos magnéticos externos. Porém,
uma dificuldade encontrada foi a oxidagcdo das NPMs devido as suas interagdes com
outras particulas, o que gera uma tendéncia de agrupamento das mesmas. No intuito
de contornar o problema, pode-se recobrir a estrutura com uma casca protetora dando
origem uma estrutura heterogénea chamada de modelo ntcleo/casca de nanoparticulas

magnéticas.
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4.1.2 Nanoparticulas Magnéticas (NPMs)

Justamente por seu tamanho reduzido, sistemas nanomagnéticos possuem uma
série de caracteristicas que as diferem de estruturas de maior volume e as tornam
importantes para aplica¢des tecnoldgicas. Cientificamente, sdo consideradas nanoestru-
turas sistemas com, pelo menos, uma dimensao na casa de nandmetros (10~? metros),
ou seja, o tratamento esta em escala atdmica. Neste sentido, a utilizacdo da Mecanica
Estatistica e Fisica Quantica sdo essenciais para explicagdes do comportamento das

nanoestruturas.

As Nanoparticulas Magnéticas sdo sistemas esféricos formados por graos com
didmetro na ordem de nandmetros e suas caracteristicas dependem de diversos fatores,

como tipo de estrutura cristalina, organizagdo atdmica e tamanho da rede.

Em uma estrutura supostamente infinita ndo hd alteracdo na configuragdo cris-
talina do material, j& em um sistema finito, porém volumoso, verifica-se alteracdes no
comportamento magnético devido a quebra dos parametros cristalinos e ntimero de in-
teracdes entre os atomos nas bordas da amostra, mas ndo ha interferéncia consideréavel
nas medidas de grandezas termodinadmicas macroscépicas. Contudo, se considerarmos
um sistema nanomagnético, a quantidade de particulas situadas nas bordas da estru-
tura é, particularmente, elevada em relacdo ao restante do nanosistema o que acarreta

alteragdes em seu comportamento magnético.

Para situacdes onde as dimensdes da NPM estdo abaixo de um determinado
didmetro critico (d.), as propriedades mudam radicalmente e aparecem caracteristicas
Unicas de materiais com este tamanho, como por exemplo, o superparamagnetismo
(SPM). A organizacdo interna de materiais ferromagnéticos se compde em dominios
com valores de spin rigidamente alinhados dentro de cada um deles, ou seja, dentro
de cada dominio tem-se uma magnetiza¢do saturada devido a quebra de simetria de
translacdo em pequenas regides, porém a magnetizagdo total macroscopica é nula para
temperaturas acima da temperatura critica devido as vérias dire¢des de magnetizacdo
que estes dominios assumem. Este fendmeno estd diretamente ligado a dois conceitos
quanticos, sdo eles, energia de troca e anisotropia. O SPM aparece quando a nano-
particula é tdo pequena que s6 resta um dominio na nanoestrutura, assim, ndo ha
possibilidade de magnetizacdo espontanea deste monodominio. O didmetro critico
pode ser calculado, para cada material, através da relacdo [10, pag.279].

9 Kn]52
Rom V7 (4.1)
‘ mOM%AT

onde:
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K é a constante de anisotropia uniaxial;

J é termo de troca;

S é o spin do 4tomo;

n é o tipo de estrutura cristalina (n = 1 para redes ctibicas simples);
a é o parametro de rede;

Assim, neste trabalho, estamos interessado em nanoparticulas com didmetros
acima do critico para calcularmos as propriedades magnéticas e seus expoentes criticos

na auséncia de campo magnético externo.

Uma caracteristica importante das NPMs advém da possibilidade de sua cober-
tura com materiais que possuem caracteristicas diferentes, ou seja, pode-se combinar
estruturas magnéticas com certas caracteristica no nticleo enquanto recoberta com
outro material com propriedades magnéticas diferenciadas na borda ou, até mesmo,

materiais com caracteristicas ndo magnéticas.

Para este tipo de construgdo da-se o nome de "Modelo Niicleo/Casca Nanomagné-
tico”.

4.1.3 Descricao, Detalhamento e Caracteristicas do Modelo

Para a simulacdo da estrutura das nanoparticulas utilizaremos o modelo de
Ising e suas simplificagdes juntamente com o método de Monte Carlo e algoritmo de
Metropolis.

As simulagdes sdo em duas e trés dimensdes, com as seguintes caracteristicas:

¢ Condig¢des de contorno aperiédica: A rede possui tamanho finito, ou seja, nas
bordas do sistema ha uma quebra da estrutura cristalina do material que deve

ser considerada devido ao tamanho reduzido da estrutura;

¢ Estrutura: Formato circular para simula¢des em duas dimensdes e esférico para

o modelo em 3D;

* O material da casca possui a mesma formacdo cristalina do centro: Para diferen-
ciacdo das propriedades, foi utilizado a variagdo das intensidades do momento

magnéticos nas cascas (ic) e nacleo (iy);
* Distancia entre elementos da estrutura: 2A(angstroms);
¢ Didmetro da rede: Aproximadamente 15 nanometros;

* A magnetizagdo dada pela relagdo entre spins up e down, ou seja, gera um nmero

adimensional que determina a porcentagem de spins up frente aos spins down;
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e A energia é dada em termos da energia de troca (]);

* A temperatura tem dimensdo relacionada pela energia de troca e a constante de
boltzmann (] /kp);

* Nao sdo consideradas intera¢des entre nanoparticulas;

Conforme visto no segundo capitulo, o modelo de Ising utiliza 0 momento
magnético dos elementos da estrutura igual a uma unidade. Durante toda a subsegao
(4.2), este valor serd utilizado para explicagdo do método e validacdo do algoritmo
programado. Porém, para a diferenciacdo entre os momentos da casca e nicleo no
modelo core/shell utiliza-se, a partir da segdo (4.3), i, igual a 2 e i, variando entre 0.25%

e 0.75% do momento magnético do ntcleo.

No intuito de simular um possivel amortecimento acentuado das curvas de
magnetizacdo de um sistema nticleo/casca, idealizou-se uma estrutura ficticia com
trés cascas e realizou-se as mesmas medigdes sobre elas com o propésito de verificar e

identificar possiveis alteracdes nos expoentes criticos do sistema nticleo/casca simples.

4.2 Simulacdo do Modelo Nucleo/Casca Nanomagnético em Duas

Dimensoes (2D)

A cada dia, a espessura dos materiais criados para aplicagdes tecnolégicas vai
diminuindo ao ponto de assemelharem com estruturas em duas dimensdes, como
por exemplo, filmes super finos que adquirem propriedades especiais devido suas
dimensoes [4, pag.05].

Deste modo, vale a pena o estudo do comportamento de estruturas em 2D
e, também, leva-se em consideragdo, uma aproximagdo possivel e de baixo custo

computacional do modelo em trés dimensdes.

Assim vdrias possibilidades de configuragdo destes sistemas sdo possiveis e
permitem a comparacdo dos efeitos das variagdes nos parametros com resultados ja

estabelecidos, desta forma, testa-se a confiabilidade do método escolhido.

4.2.1 Analise das Estruturas em Duas Dimensoes

A figura (18) ilustra as condi¢des de contorno circular do modelo.
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Estrutura Homogénea NG

30nm
150 sitios

________________ N

Figura 18 — Representacdo de uma particula nanomagnética circular homogénea em
duas dimensdes com didmetro de 30 nandmetros equivalentes 150 sitios.

A figura (19) mostra o corte interno da estruturas quadrada e hexagonal no
intuito de visualizar a relagdo de vizinhanca dos elementos de cada estrutura. Esta
interfere diretamente na relagdo energética do sistema acarretando em variagdes das
propriedades magnéticas da nanoestrutura e, consequentemente, altera a temperatura

critica e a curva de histerese das mesmas.

Temperatura = 5.0200 Temperatura = 4.9000
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Figura 19 — Ampliacdo das estruturas internas das redes Quadrada e hexagonal. O
recorte da parte interna indica a interacdo de um elemento da rede com
seus quatro primeiros vizinhos na rede quadrada e seis interacoes de
vizinhanca na rede hexagonal.
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Figura 20 — Curvas de Magnetizagdo e Susceptibilidade magnética para comparagdo
das grandezas entre redes Quadrada e hexagonal. O pico de susceptibili-
dade marca o temperatura critica de cada sistema.
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Figura 21 — Curva "Magnetizagdo vs Susceptibilidade Magnética” em redes Quadrada e
hexagonal. Verifica-se o decaimento da magnetizacdo coincidente ao pico
de susceptibilidade magnética na temperatura aproximada de 2.26 e 3.59
(J/ky), respectivamente.

A gréfico na figura (20) deixa claro o rdpido crescimento da magnetizacdo nas
proximidades de uma temperatura considerada critica (T¢). Esta tem valor crescente de
acordo com o aumento do ntimero de vizinhos interagentes no cristal. Na figura (21)
nota-se uma divergéncia da susceptibilidade magnética coincidente ao ponto de transi-
¢do de fase do sistema, ou seja, na temperatura de drastica variagdo da magnetizagdo,

desse modo, o méximo da susceptibilidade magnética ocorre nas temperaturas criticas
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de cada modelo. Este fendmeno esta relacionado a rdpida variagdo da magnetizagao

frente a temperatura, conforme ja citado na subsecédo (1.5.4).

Andlogo a relacdo entre magnetizagdo e susceptibilidade magnética, tem-se
uma andlise da energia frente a capacidade térmica, pois a energia cresce rapidamente
nos pontos criticos fazendo que o calor especifico do sistema altere drasticamente
nos pontos em questdo. Isto é devido ao gasto energético da transi¢do, ou seja, a
energia consumida no ponto critico é devida a transi¢do de fase e ndo ao aumento de
temperatura, conforme subsecdo (1.5.2).

Desta forma, visualizando os picos de susceptibilidade magnética e calor es-
pecifico chega-se a uma temperatura critica de 2.26 para redes quadradas e 3.59
para hexagonais. Os célculos analiticos realizados por Onsager para rede quadrada
bidimensional resultaram em uma temperatura critica bem definida no valor de
2/In(1+ \/§ ~ 2.269] / k, e representam um marco na histéria do estudo das teorias de
transi¢oes de fase, uma vez o modelo Ising foi o pioneiro na descrigdo bem sucedida
de sistemas fisicos através de suas estruturas microscépicas [21, padg.317]. Portanto,

este resultado serve para validar o método computacional utilizado.

Energia vs Calor Especifico - Estrutura Homogénea Quadrada Rede Hexagonal - Energia
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Figura 22 — Curva "Energia vs Calor especifico” em redes Quadrada e hexagonal. Verifica-
se o crescimento da energia coincidente ao pico de calor especifico na
temperatura aproximada de 2.26 e 3.59 (] /k;), respectivamente

O graficos da figura (23), mostram o comportamento da magnetizacdo quando
aplicado um campo magnético externo para varias temperaturas. Com uma anélise
mais detalhada, nota-se que, para temperaturas cada vez menores a partir de T; o
campo magnético necessario para magnetizar / desmagnetizar a estrutura se torna

cada vez menor e a magnetizacdo ocorre drasticamente neste ponto.

Com relagdo a influéncia da organizagdo interna da rede, quanto mais intera¢oes
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entre vizinhos, mais dificil fica a inversdo dos spins da rede e, consequentemente,
é necessdria a aplicagdo de um campo magnético maior para a magnetizacdo ou

desmagnetizacdo do material, ou seja, a rede apresenta maior coercitividade.

Para temperaturas superiores a T, as curvas de magnetizacdo e desmagnetizagdo
se sobrepde, ou seja, fisicamente ndo hd remanéncia e, consequentemente, hd perda
das propriedades ferromagnéticas do material. Este fendmeno estd ilustrado na figura
(23) onde a curva referente a temperatura 3.1 na rede quadrada ndo tem magnetizacdo

remanente, pois a temperatura critica para esta rede quadrada é, aproximadamente,
2.26 (j/kyp).
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Figura 23 — Curva de Histerese para vérias temperaturas em estruturas Quadrada e
Hexagonal

4.3 Simulacao do Modelo Core/Shell em Duas Dimensoes

A partir de agora pode-se efetuar variagcdes nos parametros das estruturas e
verificar seu comportamento diante das mudangas. Para isto, apresenta-se as seguintes
propostas:

Inclusdo de uma ou mais cascas a estrutura com intensidades de momentos

magnéticos diferenciados do nicleo;

Variacdo progressiva da largura da casca;

Aplicagdo de campo magnético externo;

Calculo do Expoente Critico (B) ligado ao parametro de ordem;

Com isto, pode-se entender:
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1. A interacdo entre diferentes materiais na mesma nanoestrutura;

2. A influéncia da quantidade de elementos da casca e do ntcleo sobre a estrutura
em geral;

3. Como os momentos magnéticos individuais dos elementos da nanoestrutura se

comportam com aplicagdo de campo magnético externo;

4. Medir a queda da magnetizagdo frente ao aumento da temperatura.

4.3.1 Construcao do Modelo Nucleo/Casca

As figura (24) ilustra a primeira proposta.

Casca/Core

Nucleo

Casca Externa

Casca Central

Cascalnterna

Nucleo

Figura 24 — Representacdo do modelo core/shell em duas dimensdes com uma e trés
cascas indicando os raios total (Rj), casca externa (Ry), central (R3), in-
terna e raio do nucleo (R;). Cada raio termina no limite de cada camada
da estrutura
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As simulagdes foram repetidas, agora comparando as estruturas homogénea
e nucleo/casca. Nos graficos da figura (25) estdo as magnetizagdes com os seguintes

parametros.
Para estrutura homogénea:
1. Momento magnético igual a 2;

2. Circulo com didmetro de 150 sitios da rede.
Para estrutura com uma casca:

1. Momento magnético da casca igual a 75% do momento magnético do nicleo;
2. Largura da casca igual a 30 sitios da rede;

3. Circulo com didmetro de 150 sitios da rede.
Para estrutura com trés cascas:

1. Momento magnético da casca externa igual a 50% do momento magnético do

nucleo;

2. Momento magnético da casca central meio igual a 70% do momento magnético

do ntcleo;

3. Momento magnético da casca interna igual a 90% do momento magnético do

nucleo;
4. Largura de cada casca igual a 10 sitios da rede;

5. Circulo com didmetro de 150 sitios da rede.
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Figura 25 — Curvas de magnetizacdo para a simulacdo de uma NPM com formagdes
cristalinas Quadrada e hexagonal. Inclusdo do modelo nticleo/casca com
uma e trés bordas para comparacdo do comportamento do parametro de
ordem.

A partir dos graficos das figura (25), vé-se o aparecimento de uma ondulacdo
no comportamento da magnetizagdo da estrutura com uma casca. Esta provém do
alinhamento dos elementos da casca em uma temperatura diferente a do ntcleo,
nota-se também que, cada momento magnético tem sua temperatura de transicdo bem
definida, ou seja, cada sub-estrutura do sistema magnetiza em uma temperatura tipica
do momento magnético de seus elementos, exceto por uma variagdo decorrente do
modelo utilizado, uma vez que considera-se apenas as interagdes de curto alcance
entre as particulas, as relagdes entre elementos com propriedades fisicas diferentes
acontecem somente nas fronteiras de cada casca e/ou ntcleo, logo estas condig¢des
se assemelham com as condi¢des de contorno aperiédicas em um sistema de Ising
estudadas no segundo capitulo.

Outro aspecto visivel esté relacionado a estrutura com 3 cascas, onde as vérias
ondula¢des provocam um amortecimento na curva de magnetizacdo. Cada onda refere-
se a transi¢do de fase em cada casca e, novamente, altera a magnetiza¢do da estrutura

como um todo.

Estas caracteristicas podem ser melhor visualizadas através dos graficos das

tiguras (26) e (27) para estruturas quadrada e hexagonal, respectivamente.
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Figura 26 — Curvas Magnetizagio vs Susceptibilidade Magnética para a simulagdo de
uma NPM com formacdo cristalina quadrada. O pico de susceptibilidade
magnética coincide com magnetiza¢do de cada casca da estrutura. O grafico
da esquerda refere-se a uma estrutura com uma casca, enquanto que o
quadro da direita mostra um sistema com trés camadas.

Desta forma, observa-se as seguintes aproximacgdes para as temperaturas de

transicdo de uma rede quadrada:

Momento magnético do ntcleo igual a 2.0: 8.98 | /k;;

Momento magnético da casca interna igual a 1.5: 4.98 [ /k;;

* Momento magnético da casca central igual 1.0: 2.15 ] /ky;

Momento magnético da casca externa igual 0.5: 0.58 | /k;;

Para redes hexagonais, tem-se as referidas temperaturas de transicédo:
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Rede Hexagonal - Comparagao entre Magnetizagéo e Susceptibilidade Magnética Rede Hexagonal - Comparagdo entre Magnetizagéo e Susceptibilidade Magnética
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Figura 27 — Curvas Magnetizagdo vs Susceptibilidade Magnética para a simulagdo de
uma NPM com formagéo cristalina Hexagonal. O pico de susceptibilidade
magnética coincide com magnetizagdo de cada casca da estrutura.

Momento magnético do ntcleo igual a 2.0: 14.12 [ /ky;

Momento magnético da casca interna igual a 1.5: 7.92] / ky;

Momento magnético da casca central igual 1.0: 3.49 ] /ky;

* Momento magnético da casca externa igual 0.5: 0.94 [ /k;;

4.3.2 Influéncia da Relacao entre Quantidade de Particulas Nucleo/Casca

Para efetivar a segunda andlise, varia-se a largura das cascas sem alterar o
diametro da estrutura. Primeiramente, é necessario a verificacdo da relacdo entre o

ntmero de elementos do niticleo e da casca.

O ntmero de elementos em cada sub-estrutura é estabelecido pela relagdo entre
area da casca e distancia entre os elementos da estrutura (d,.) ao quadrado , assim,
encontramos o nimero de elementos total e a quantidade de elementos de cada casca

através das relagoes:

R?
Net = —t

7T

Nee - d2

(Rf = R3)
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Net .

N@E

Nen

Onde:

T
Nec = ﬁ(R% - R%)
e
T
Nei - E(R% - R%)
e
TR?
Nen ="'

numero total de elementos;

: numero de elementos da casca externa;
Nec :

: nuimero de elementos da casca interna;

numero de elementos da casca central;

: numero de elementos do nucleo;

O raio da nanoparticula simulada é medido em unidades de sitios. Os graficos

da figura (28) e (29) compara as variagOes de largura de cascas para uma estrutura

com didmetro de 150 sitios.
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Figura 28 — Efeitos da variacdo da quantidade de elementos na estrutura ntcleo/casca
em duas dimensdes em rede quadrada com intensidade de momento
magnético 1.0 para a casca e 2.0 para o ntcleo.
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Rede Hexagonal - Variagdo da largura de Casca Rede Hexagonal - Magnetizaco para Variadas larguras de Cascas
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Figura 29 — Efeitos da variacdo da quantidade de elementos na estrutura ntcleo/casca
em duas dimensdes em rede hexagonal com intensidade de momento
magnético 1.0 para a casca e 2.0 para o ntcleo.

Os graficos mostram que a relagdo entre o nimero de particulas do ntcleo e
da casca reflete na curva de magnetizagdo de modo a suaviza-la, porém nao altera
as temperaturas criticas do ntcleo e da casca da estrutura de modo significativo,
pois nota-se que as temperaturas de transi¢do estdo relacionadas com as interagdes
energéticas do sistema e esta pequena variacdo é referente as condi¢des de contorno
ndo periddicas em formato circular da nanoestrutura que produzem uma quebra da
formacao cristalina nas bordas da rede acarretando na diminui¢do de interacdes nos
contornos na NPM.

Outro parametro visivel refere-se ao sensivel crescimento da susceptibilidade
magnética de acordo com o aumento do nimero de elementos da casca. Desta forma,
conclui-se que ha uma suavizagdo da transi¢do da magnetizagdo da casca de acordo
com com a largura da cobertura.

As ilustragdes da relagdo entre magnetizacdo e susceptibilidade magnética
na figuras (30) e (31) mostram os picos de susceptibilidade magnética nas mesmas
temperaturas criticas para todas as estruturas independente da largura da casca.
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Rede Quadrada - Variaéo da Largura da Casca Rede Quadrada - Susceptibilidade Magnética para Variadas larguras de Cascas
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Figura 30 — Susceptibilidade magnética para varia¢des da quantidade de elementos
na estrutura ntcleo/casca em duas dimensdes em rede quadrada com
intensidade de momento magnético 1.0 para a casca e 2.0 para o nucleo.

Rede Hexagonal - Variagdo da Largura da Casca Rede Hexagonal - Susceptibilidade Magnética para Variadas larguras de Cascas
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Figura 31 — Susceptibilidade magnética para varia¢cdes da quantidade de elementos

na estrutura nicleo/casca em duas dimensdes em rede hexagonal com
intensidade de momento magnético 1.0 para a casca e 2.0 para o nucleo.

4.3.3 Aplicacao de Campo Magnético Externo

Nossa terceira andlise refere-se a aplicacdo de um campo magnético externo as

estruturas com uma e trés cascas abaixo da temperatura critica.

Para estruturas heterogéneas, aparecem ondulag¢des caracterizando a influéncia

da diferenca de materiais no modelo.
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As figuras (32) e (33) ilustram como estas caracteristicas ondulatérias para apa-

recem em estruturas com uma casca para formagdes cristalinas quadrada e hexagonal.

Rede Quadrada - Curva de Histerese para Estrutura Uma Casca
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Figura 32 — Curvas de histerese para estrutura com uma casca em rede quadrada. A
estrutura em questdo tem casca com momento magnético igual a 1.0 e
largura de 30 sitios, respectivamente.

Rede Hexagonal - Curva de Histerese para Estrutura Uma Casca
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Figura 33 — Curvas de histerese para estrutura com uma casca em rede hexagonal. A
estrutura em questdo tem casca com momento magnético de 1.0 e largura

de 30 sitios, respectivamente.

No modelo com trés cascas aparecem varias ondula¢des conforme observa-

se nas figuras (34) (35), porém diferentemente do caso da curva de magnetizagdo

a campo nulo, o nimero de ondas pode divergir da quantidade de transi¢des de

fase do sistema, desta forma, uma explicacdo razoavel para as ondulagdes percebidas
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experimentalmente a baixas temperaturas no modelo ntcleo/casca visto na figura

(36), advém da perda gradativa de intensidade dos momentos magnéticos ao longo da
rede [11, p4g.38] podendo ser interpretadas como uma variacdo da magnetizagdo do

material em camadas.

Rede Quadrada - Curva de Histerese para Estrutura com Trés Cascas
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Rede Quadrada - Curva de Histerese em 3D para Estrutura com Trés Cascas
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Figura 34 — Curvas de histerese para estrutura com trés cascas em rede quadrada. A
estrutura em questdo tem camadas com momentos magnéticos igual a 0.5,
1.0 e 1.5 e largura de 15 sitios cada, respectivamente.

Rede Hexagonal - Curva de Histerese para Estrutura com Trés Cascas
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Figura 35 — Curvas de histerese para estrutura com trés cascas em rede hexagonal. A
estrutura em questdo tem camadas com momentos magnéticos de 0.5, 1.0
e 1.5 e largura de 15 sitios cada, respectivamente.
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Figura 36 — Ciclo de histerese de uma nanoparticula core/shell com ntcleo de fer-
rita de cobalto e casca de maghemita com diametro de 3 nandmetros
(CoFey04@7y — FepyO3) submetida a temperatura de 2K, RT3 FC (7 Tesla) [11,

pag.29].

4.3.4 Expoente Critico

Nossa tltima andlise para redes bidimensionais trata da taxa com que o para-
metro de ordem cresce com a diminui¢do da temperatura. Para esta medida, nosso
método consiste em recortar o gréfico de cada situacdo especifica e, nas proximidades
da transicdo, aplicar o ajuste da curva através da equacdo de definicdo dos expoentes

criticos citada na subsecdo (2.2.1).

= (T;CTC)S 4.2)

Partindo da temperatura inicial igual a zero, a equagdo que relaciona o expoente

critico diretamente ao pardmetro de ordem (i) toma a seguinte forma:

T-T.\1°
peal- (5
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Onde B é o fator de proporcionalidade da relacao.

A variacdo de temperatura tida como préxima a T, é o dominio da fungdo

ajustada, dada por:

A=T-—T. (4.4)

Assim, verifica-se como a transicdo de fase acontece nas proximidades do ponto

critico.

Conforme ja citado, a magnetizacdo no modelo core/shell possui duas transigdes
de fase em temperaturas distintas: uma referente ao momentos magnéticos localizados
no nucleo (primeira transi¢do) e outra devido aos elementos da casca (segunda transi-
¢do). Neste sentido, este trabalho tem o propoésito de determinar os expoentes criticos
em cada situacdo e verificar como o comportamento da magnetizacdo no modelo

core/shell difere dos valores tradicionais.

A tabela (1) mostra os valores do expoente critico § para varias teorias [21,
pag.318].

Expoente Landau Ising (2D) Ising (3D) Experimentos
B 0.5 0.125 ~ 0.3125 0.3-0.35

Tabela 1 — Valores para o expoente critico 8 de acordo com varias teorias e experiéncias.

As figuras (37) e (38) mostram os gréficos das magnetizacdo para estrutura
de rede quadrada e hexagonal. O grafico da esquerda ilustra o comportamento da
magnetizacdo para varias intensidades de momentos magnético dos elementos da
casca e o grafico da direita mostra o parametro de ordem variando a depender da
largura das coberturas. Ambas estdo comparadas a magnetizacdo numa estrutura

homogénea.
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Figura 37 — Comparagdo da magnetizagdo para varios momentos magnéticos e largura
das cascas em uma rede quadrada.

Rede Hexagonal - Comparagéo entre Momentos Magnéticos Individuais
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Figura 38 — Comparagdo da magnetizagdo para varios momentos magnéticos e largura
das cascas em uma rede hexagonal.

Para efeito de comparacdo, as figuras (39) e (40) ilustram os ajustes de curva

para simulacdo de uma estrutura homogénea aproximando da temperatura critica

com dois valores distintos. Este procedimento visa chegar a um valor para variagdo

A =T — T, adequado para os ajustes.
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Transicéo 1 - Rede Quadrada Singular com Momento Magnético 2.0 Transic&o 1 - Rede Quadrada Singular com Momento Magnético 2.0
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Figura 39 — Ajuste de curva para estrutura quadrada homogénea com variagdo de A =
T — T¢. O grafico da esquerda simula a medi¢gdo com A = 2.0, enquanto o
gréfico da direita expde A = 4.0.

Para rede hexagonal, tem-se a figura (40) com os mesmos parametros para
estrutura homogeénea.

Ajuste de Curva Transico 1 - Rede Hexagonal Singular com Momento Magnético 2.C Ajuste de Curva Transigéo 1 - Rede Hexagonal Singular com Momento Magnético 2.0
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Figura 40 — Ajuste de curva para estrutura hexagonal homogénea com variacdo de A =
T — T¢. O grafico da esquerda simula a medi¢gdo com A = 2.0, enquanto o
gréfico da direita estd exposto com A = 4.0.

A tabela (2) compila os valores expoentes criticos g e By encontrados para os
ajuste de estruturas homogéneas quadrada e hexagonal, respectivamente.
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Expoente /A A=20 A=40
Bo 0.1259 + 0.0059 0.1062 + 0.0029
BH 0.1238 4+ 0.0092 0.1169 £ 0.0042

Tabela 2 — Valores dos expoentes criticos para sistemas homogéneos simulados a partir
do modelo de Ising para redes bidimensionais. As variagdes de temperaturas
proximas as criticas dadas por A =2.0e A = 4.0.

De acordo com a tabela (2), o resultado para A = 2.0 reflete com exatiddo os
valores tedricos do modelo de Ising 2D, portanto este é um valor adequado para as

proximas simulagdes.

Deste modo, repete-se o procedimento para ajuste de curva da primeira transi-

¢do na estrutura nidcleo/casca, ou seja, relacionada ao ntcleo.

Para as medicOes realiza-se a variagdo da intensidade de momento magnético
e largura da casca, desta forma, os graficos da figura (41) e (42) mostram as curvas
ajustadas para primeira transigdo em rede quadrada e hexagonal com camada externa
de 30 sitios.
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Figura 41 — Ajuste de curva da primeira transicdo para estrutura ntcleo casca em
rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 30 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o
gréfico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 42 — Ajuste de curva da primeira transi¢do para estrutura ntcleo casca em

rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 30 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.

Agora, refaz-se o procedimento de acordo com as figuras (43) e (44), desta vez,
com largura de cobertura de 25 sitios.
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Figura 43 — Ajuste de curva da primeira transicdo para estrutura nucleo casca em

rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 25 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o
grafico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 44 — Ajuste de curva da primeira transi¢do para estrutura ntcleo casca em
rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 25 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.

Os resultado para 20 unidades de largura de casca (I = 20) estdo nas figuras

(45) e (46).
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Figura 45 — Ajuste de curva da primeira transicdo para estrutura nucleo casca em
rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o

grafico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 46 — Ajuste de curva da primeira transi¢do para estrutura ntcleo casca em
rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.

As tabelas (3) e (4) organizam os dados ajustados dos expoentes criticos da
primeira transi¢do para rede quadrada e hexagonal, respectivamente..

ic/l. 30 Sitios 25 Sitios 20 Sitios
i-=1510.1121 =+ 0.0018 0.1331 = 0.0059 0.1517 + 0.0038
i. = 1.0 | 0.1073 £ 0.0136 0.1411 £ 0.0519 0.1239 + 0.0067

Tabela 3 — Medigdes de expoentes criticos para primeira transi¢do em rede bidimensio-
nal quadrada.

ic /1, 30 Sitios 25 Sitios 20 Sitios
i.=1.510.1094 £+ 0.0037 0.1201 £ 0.0101 0.1636 + 0.0054
i = 1.0 | 0.1516 + 0.0106 0.1013 £ 0.0049 0.1668 + 0.0106

Tabela 4 — Medigdes de expoentes criticos para primeira transi¢do em rede bidimensio-
nal hexagonal.

Os valores dos expoentes encontrados nas tabelas divergem da teoria, porém, a
visualizagdo dos gréaficos mostra a qualidade final do ajuste, isto significa que, mesmo

com a suavizagdo da curva de magnetizagdo provocada pela inclusdo das camadas na
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estrutura, o comportamento da primeira transi¢do continua regido pela equacdo de

definicdo dos expoentes criticos.

Agora, adota-se 0s mesmos procedimentos para andlise da segunda transigao,
ou seja, a magnetiza¢do da casca.

As figuras (47), (48),(49), (50),(51) e (52) mostram as curvas de magnetizacdo
ajustadas para a segunda transi¢do de fases do modelo nicleo/casca.

Transigéo 2- Rede Quadrada - i, = 1.5 - |, = 30 Transigéo 2- Rede Quadrada - i, = 1.0 - |, = 30
08 0.68
0.78 066 5 S
076 ‘\’“\ 054 .
X Xy
o 074 Y S 082 x
5 on X 5 08 B
o Y ° .
N N
s 07 « S 058
X \
0.68 N 0.56
X
0.66 0.54
) . Curva Aéustada — ) ~ Curva Aéustada —
‘ Curvg Simulada - Tgmperatura Cnt‘lca =49 (‘J/KP) X ‘ Cur\(a Slmula‘da - Temperatura ertlca = ?.2 (J/Kq) X
0.64 0.52
45 46 4.7 48 49 1.9 1.95 2 2.05 21 2.15 2.2 2.25
A=T-T, (U A=T-T, (Uky)

Figura 47 — Ajuste de curva da segunda transi¢do para estrutura ntcleo casca em
rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 30 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o
grafico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 48 — Ajuste de curva da segunda transi¢do para estrutura nicleo casca em
rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 30 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.
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Figura 49 — Ajuste de curva da segunda transicdo para estrutura ntcleo casca em
rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 25 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o
grafico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 50 — Ajuste de curva da segunda transi¢do para estrutura ntcleo casca em
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rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 25 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.
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Figura 51 — Ajuste de curva da segunda transicdo para estrutura ntcleo casca em

rede quadrada com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita
refere-se a uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o
grafico da esquerda, momento de 1.0.
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Figura 52 — Ajuste de curva da segunda transi¢do para estrutura nicleo casca em
rede hexagonal com variagdo dos momentos magnéticos individuais dos
elementos da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita
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refere-se a uma estrutura com i, = 1.5 e, o grafico da esquerda, i, = 1.0.

segunda transicdo para rede quadrada e hexagonal, respectivamente.

ic /I, 30 Sitios 25 Sitios 20 Sitios
i. =1.5|0.5416 £ 0.0035 0.5606 £ 0.0213 0.6199 =+ 0.0043
i. = 1.0 | 0.4402 £+ 0.0034 0.5138 £ 0.0266 0.4405 =+ 0.0046

Tabela 5 — Medigoes de expoentes criticos para segunda transicdo em rede bidimensio-
nal quadrada.

ic /. 30 Sitios 25 Sitios 20 Sitios
i. =15 (05427 £+ 0.0048 0.6412 £ 0.0333 0.6006 + 0.0243
i-=1.0 | 05460 = 0.0224 0.6281 &+ 0.0485 0.5093 + 0.0174

Tabela 6 — Medicoes de expoentes criticos para segunda transicdo em rede bidimensio-
nal hexagonal.

Através dos gréficos de ajustes da segunda transigdo, verifica-se a necessidade
de adequagdo de A = T — T para uma valor cada vez mais proximo de zero. Em
outras palavras, o alinhamento dos spins da casca obedece a fun¢do de defini¢do dos

expoentes criticos somente para valores muito proximos a temperatura critica.
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4.4 Modelo Nucleo/Casca Nanomagnético em 3 Dimensoes (3D)

O estudo deste modelo em 3 dimensdes toma uma consideravel importancia
devido a semelhanga estrutural com as nanoparticulas atuais utilizadas em aplicagdes
reais. Desta maneira, simulou-se uma nanoparticula esférica com formagéo cristalina

ctibica e repetimos os procedimentos utilizados na se¢do anterior.

4.4.1 Analise das Estruturas em Trés Dimensoes

Primeiramente, faz-se uma anélise do sistema homogéneo simulado em 3D para
validacdo do algoritmo programado e posterior comparagdo com os valores encontra-
dos em estruturas core/shell. Computacionalmente, a esfera foi simulada utilizando
uma matriz de trés dimensdes onde todos os valores definidos fora do raio (R;) foram

anulados.

O desenho da figura (53) ilustra as condi¢des de contorno e constru¢do do
modelo de uma nanoparticula magnética s6lida homogénea. O corte transversal mostra

a estrutura interna.

Estrutura Homogénea

== = 30nm

150 sitios

________________ N

Figura 53 — Representagdo de uma particula nanomagnética esférica sélida sem cober-
tura com 15 nandmetros de diametro equivalentes a 75 sitios da rede. Os
sinais no interior da particula representam os spins up e down.

O gréficos da figuras (54) mostram os comportamentos da magnetizagdo em
comparacdo a susceptibilidade magnética e os valores da energia frente ao calor
especifico do sistema, ambas para uma estrutura homogénea. Em comparagdo com as
redes bidimensionais, conforme esperado, houve aumento da temperatura de transigdo

devido a quantidade e forma das intera¢des entre vizinhos do sistema.
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Figura 54 — A direita, tem-se as curvas de Magnetizacdo e Susceptibilidade magnética;

A esquerda, a comparacdo entre energia e calor especifico. Os picos de
susceptibilidade magnética e calor especifico coincidem com a variagdo
abrupta na magnetizagdo e energia, desta forma, marcam o temperatura
critica de cada sistema, neste caso, dada por 17.87 (J//k,). O momento
magnético individual dos elementos do sistema igual a 2.

Continuando na anélise da rede ctbica homogénea, aplica-se um campo mag-

nético ao sistema e imprimi a curva de histerese, conforme figura (55).

05
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o
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Campo Magnético Externo

Figura 55 — Curva de histerese magnética para rede ctibica em estrutura esférica ho-

mogeénea.

Vé-se que a dureza magnética do material aumenta com a temperatura, analo-

gamente as redes em duas dimensdes.



Capitulo 4. Aplicagiio do Modelo de Ising em Sistemas Nanomagnéticos Niicleo/Casca 92

4.5 Simulacdo do Modelo core/shell em Trés Dimensoes

A construgdo e andlise das estruturas objetivam o entendimento dos seguintes
parametros:
¢ Relagdo de interagdo entre as propriedades dos materiais do ntcleo e casca;

* Relagdo de proporcionalidade entre a quantidade de elementos da casca e do

nucleo e sua influéncia sobre a estrutura em geral;

* Relagdo entre uma campo magnético externo e os momentos magnéticos indivi-
duais dos elementos da nanoestrutura;

* Relagdo entre o expoente critico e a caracterizagdo da magnetizacdo do sistema.
Para isto, os seguintes procedimentos serdo tomados:
1. Montagem da estrutura core/shell com diferenciacdo do momentos magnéticos do

nucleo em relacdo a casca;

2. Simulagdo do aumento e diminui¢do do nimero de elementos em cada sub-
estrutura;

3. Aplica¢do de campo magnético externo;

4. Ajuste de curva da magnetizagdo para determinagdo do expoente critico (p)
referente ao parametro de ordem;

4.5.1 Construcao do Modelo Nucleo/Casca em Trés Dimensoes

Os desenhos das figuras (56) e (57) ilustram as condi¢des de contorno e cons-
trugdo do modelo com uma e trés cascas. Os cortes transversais mostram as estruturas
internas e as posi¢des nticleo/casca da NPMs.
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Casca/Shell

T4

Nucleo/Core

Figura 56 — Representagdo de uma particula nanomagnética esférica com uma cober-
tura. Os raios sdo representados por (R1) e (Ry), raios do total e do nticleo,
respectivamente.

Casca Externa

Casca Central
Casca Interna

Nucleo

Figura 57 — Representacdo de uma particula nanomagnética esférica com 3 coberturas.
Os raios sdo representados por (R1), (Rp), (R3) e (Ry).

Ja na figura (58), tem-se a forma de interagdo das vizinhangas de cada elemento
da rede.
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Tenperatura = 6.1800

Figura 58 — Simulagdo computacional com recorte de 1/8 de uma NPM ntcleo/casca.
A amplia¢do da figura mostra a organizacdo das intera¢des entre primeiros
seis vizinhos na rede ctbica.

A simulagdo em trés dimensdes de uma rede ctbica adquire caracteristicas

proprias relevantes para o estudo, sendo que:
* Reflete diretamente nas propriedades fisicas, uma vez que, a energia do sistema
aumenta juntamente com a quantidade de intera¢des entre os vizinhos da rede;

* Possui seis vizinhos imediatos, porém suas intera¢des ganham mais forca, em
comparagdo a rede hexagonal, devido sua organizagdo em trés dimensdes con-

templar trocas energéticas entre seus elementos em todas as direcdes;

e O numero de elementos contidos em cada sub-estrutura (casca) do modelo cresce
com fator de R3, assim, a relacdo entre quantidade de elementos casca/ntcleo

deve ser montada de modo a obter resultados visiveis e mensuraveis;

Anélogo ao capitulo anterior, as simula¢des aconteceram com as seguintes
variagoes:

¢ No momento magnético individuais dos elementos;

e No numero de sub-estruturas;
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¢ Na relacdo entre nimero de elementos entre casca/ntcleo;

¢ No Campo magnético externo aplicado;

4.5.2 Variacao de Intensidades de Momentos Magnéticos Individuais

A primeira simula¢do em trés dimensdes contard com comparagdo entre estru-

turas com momentos magnéticos individuais da casca de diversos valores.

A figura (59) compara a curva de magnetizacdo das estruturas com uma e trés
cascas contendo 30 sitios de largura. Os momentos magnéticos aplicados aos elementos

das cascas sdo:

Para estrutura com uma casca:

e Nicleo: 2.0;
¢ Casca: 1.5 (equivalente a 75% do momento nuclear ou;
¢ Casca: 1.0 (equivalente a 50% do momento nuclear ou;

¢ Casca: 0.5 (equivalente a 25% do momento nuclear).
Para estrutura com trés cascas:

e Nicleo: 2.0;
¢ (Casca interna: 1.5 (equivalente a 75% do momento nuclear e;
¢ Casca central: 1.0 (equivalente a 50% do momento nuclear e;

¢ Casca externa: 0.5 (equivalente a 25% do momento nuclear).
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Figura 59 — Comparacdo da curva de magnetizagdo entre estruturas homogénea, uma
casca e trés cascas.

Novamente, nota-se a suavizagdo da curva de magnetizagdo com aparecimento
de ondas referentes a magnetiza¢do gradual de cada sub-estrutura em temperaturas
diferentes.

A figura (60) traz as curvas comparativas de Magnetizagido vs Susceptibilidade
magnética e Energia vs Calor Especifico para as estruturas core/shell simples (uma casca).

Rede Cibica - Comparagéo entre Magnetizagéo e Susceptibilidade Magnética Rede Cbica - Comparagéo entre Energia e Calor Especifico
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Figura 60 — Ao lado esquerdo, encontram-se a curva de magnetizagdo comparada a
susceptibilidade magnética, enquanto que ao lado direito, tem-se a energia
comparada ao calor especifico.

A figura (61) repete a comparacdo Magnetizagio vs Susceptibilidade Magnética e
Energia vs Calor Especifico para as estruturas core/shell com 3 cascas.
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Rede Cibica - Comparacéo entre Magnetizagéo e Susceptibilidade Magnética Rede Cubica - Comparagéo entre Energia e Calor Especifico
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Figura 61 — Ao lado esquerdo, encontram-se a curva de magnetizagdo comparada a
susceptibilidade magnética, enquanto que ao lado direito, tem-se a energia
comparada ao calor especifico para estruturas com 3 cascas.

Da visualiza¢do dos gréficos, tem-se as seguintes temperaturas de transicdo:

* Momento magnético do ntcleo igual a 2.0: 17.87 [ /ky;

Momento magnético da casca interna igual a 1.5: 10.13 [ /ky;

Momento magnético da casca central igual 1.0: 4.53 ] /ky;

Momento magnético da casca externa igual 0.5: 1.13 ] /ky;

Assim, observa-se que a intensidade do momento magnético dos elementos
estdo com uma temperatura critica bem definida Isto implica que a determinagao
do local da transicdo neste modelo esté ligada diretamente aos fatores ja conhecidos:

interacdo entre os elementos e intensidade dos momentos magnéticos.

4.5.3 Influéncia da Relacao entre Quantidade de Particulas Nucleo/Casca em

Trés Dimensoes

A figura (62) mostra o esquema com a divisdo das cascas em seus respectivos

raios em relagdo ao raio total da nanoparticula.
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Figura 62 — Representacdo de Nanoparticula Magnética com uma e trés camadas,
respectivamente.

A diferenca do nimero de particulas entre as camadas da estrutura ganha
importancia extra em relacdo as redes bidimensionais, pois as redes em trés dimensdes
ganham aspectos de superficies, assim o acréscimo de elementos em cada sub-estrutura
cresce com o raio a um expoente igual a 3. A matematica deste aspecto estd relacionada

nas equacgdes a seguir.

_4nR;
- 3d3

47
Nee = :,)_dg,(R? - Rg)

47T
Nee = @(R% - Rg)
47T
N, = 3—d;2,(R§ —R})
47R3
Nen - i

343
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Onde:

N, : nimero total de elementos;

N, : numero de elementos da casca mais externa;
N, : numero de elementos da casca central;

N,; : numero de elementos da casca mais interna;

N,, : nimero de elementos do ntcleo;

O raio da nanoparticula simulada é medido em unidades de sitios. Os graficos
da figura (63) compara as varia¢des de largura de cascas para uma estrutura com
didmetro de 75 sitios.

Como visto na subsecdo (4.3.2), a quantidade de elementos da cada camada
altera a magnetizagdo geral do sistema provocando a suavizagdo acentuada da curva a
depender da relagdo entre o namero de particulas do ntcleo e das cascas, conforme
pode-se visualizar nos graficos da figura (63).
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Figura 63 — Efeitos da variagdo da quantidade de elementos na estrutura ntcleo/casca
em rede ctibica com uma e trés camadas. Intensidades de momento mag-
nético 0.5, 1.0 e 1.5 para a casca e 2.0 para o ntcleo.

Em NPMs com uma casca, conforme o aumento do nimero de elementos da
camada, sua contribui¢do para a magnetizacdo geral da estrutura tende a crescer.
Anélogo a redes em 2 dimensdes, a relagdo entre o nimero de particulas do nicleo e
da casca reflete na curva de magnetizagdo de modo a suaviza-la.

Com relagdo as temperaturas criticas nesta comparacao, os gréficos da figura
(64) mostram os picos de susceptibilidade magnética em temperaturas criticas proximas
para cada intensidade de momento magnético independente da largura da casca, ou
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seja, a variacdo do ponto critico advém da quantidade de elementos interagentes nas
fronteiras de cada camada/ntcleo.

Rede Cbica - Variagdo da Largura da Casca Rede Cibica - Susceptibilidade Magnética para Variadas larguras de Cascas
0.0002 T T 0.0001 T T
Largura da Casca - 10 Unidades +—— Largura da Casca - 5 Unidades +—
Largura da Casca - 15 Unidades +— Largura da Casca - 6 Unidades +——
Largura da Casca - 20 Unidades Largura da Casca - 10 Unidades
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Figura 64 — Susceptibilidade magnética para varia¢des da quantidade de elementos na
estrutura nicleo/casca em trés dimensdes em rede ctibica com intensidades
de momento magnético 0.5, 1.0 e 1.5 para a casca e 2.0 para o ntcleo.

4.5.4 Aplicacao de Campo Magnético Externo

As curvas de histerese da figura (65) mostram o comportamento da nanoestru-
tura frente a aplicagdo de um campo magnético externo para estruturas com uma casca.
Anélogo ao comportamento da magnetizacdo em estruturas em duas dimensdes, apare-
ceram ondula¢des em valores especificos para cada varidvel analisada. Estas varidveis

sdo relativas as intensidades de momento magnético e largura de cada camada.
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Rede Cubica - Curva de Histerese para Estrutura Uma Casca
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Figura 65 — Curvas de histerese para estrutura com uma casca em rede ctibica. A
estrutura em questdo tem casca com momento magnético 1.0 e largura de

15 sitios, respectivamente.

Ja a tigura (66) traz a simulagdo da curva de histerese de uma NPM com trés

cascas para varias temperaturas.

Rede Cubica - Curva de Histerese para Estrutura com Trés Cascas
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Figura 66 — Curvas de histerese para estrutura com trés cascas em rede ctibica. A
estrutura em questdo tem cascas com momentos magnéticos 0.5 (externa),
1.0 (central) e 1.5 (interna) e largura de 10 sitios.

Novamente, em baixas temperaturas, surgem véarias ondulag¢des na curva de

histerese em estruturas com trés camadas. Neste sentido, a mudanca de fase nestas

temperaturas sofreria alteragdes fazendo com que os expoentes criticos tomassem

outros valores.
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4.5.5 Expoente Critico

Na intenc¢do de atingir o objetivo primordial deste estudo, seguem os ajustes
de curvas para determinacdo dos expoentes criticos simulados para Nanoparticulas
Magnéticas em trés dimensoes.

O método aplicado é andlogo ao aplicado na subsecdo (4.3.4).

Logo abaixo, retomando a tabela (1) com os valores de expoentes criticos,
tem-se o valor de 0.3125 para expoentes simulados a partir do modelo de Ising em
trés dimensdes. Este nimero encontra-se dentro da janela de valores encontrados
experimentalmente.

Expoente Landau Ising (2D) Ising (3D) Experimentos
B 0.5 0.125 ~ 0.3125 0.3-0.35

Para analise do comportamento da magnetizacao dentro dos modelos estudados.
A figura (67) mostra o grafico comparativo entre as magnetizacdes dos trés tipos de
nanoestruturas exemplificadas. Este gréfico possibilita a visualiza¢do das transi¢des

para cada modelo e serve para avaliarmos os resultados dos ajustes realizados.

Rede Cubica - Comparagdo da Magnetizagao entre Estruturas
1 T

Estrdtura Horﬁogénea —

09 ura com Uma Casca ——
Estruturaxcom Trés Cascas

08
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0.6 \ \
0.5 \
04
03 \
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Magnetizacao

0.1

Temperatura (J/kp)

Figura 67 — Comparagdo da magnetizacdo entre as estruturas homogénea, nu-
cleo/casca simples e core/shell com trés camadas.

No intuito de validar o algoritmo utilizado para a impressdo das curvas, o
grafico na figura (68) ilustra o ajuste de curva para simulacdo de uma estrutura
homogénea para dois valores, A = 2.0 e Ap = 4.0.
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Ajuste de Curva Transigo 1 - Rede Clbica Momento Magnético 2.0 Ajuste de Curva Transigéo 1 - Rede Cubica Momento Magnético 2.0
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Figura 68 — Ajuste de curva para estrutura homogénea. A; = 2.0 para grafico da
esquerda e A, = 4.0 para a curva da direita.

Obtendo-se:

Ba, = 0.3115 + 0.0023 para A =2.0;
Ba, = 0.2989 £ 0.0014 para A, =4.0

Novamente, o valor do expoente para A; =2.0 confirma com exatiddo a teoria
de Ising, onde a tabela (1) traz um valor de 0.3125 para simulagdes utilizando trés
dimensoes.

O préximos ajustes sdo referentes ao alinhamento dos elementos do ntcleo,
desta maneira, repete-se o procedimento para ajuste de curva da primeira transi¢do na
estrutura nicleo/casca.
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Figura 69 — Ajuste de curva da primeira transi¢do para estrutura nticleo casca em rede
ctibica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com i, = 1.5 e, o grafico da esquerda, i, = 1.0.
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Figura 70 — Ajuste de curva da primeira transicdo para estrutura ntcleo casca em rede
ctbica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da camada externa e largura de 15 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o grafico da

esquerda, momento de 1.0.
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Figura 71 — Ajuste de curva da primeira transi¢do para estrutura nticleo casca em rede
ctibica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da casca e largura da casca com 10 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.

A tabela (7) abaixo relaciona os valores dos expoentes em relagdo as respectivas
larguras de casca (I.) e momentos magnéticos da casca (ic) com A = 2.0.

ic/l. 20 Sitios 15 Sitios 10 Sitios
i-=150.3500 &+ 0.0126 0.3461 + 0.0023 0.3362 + 0.0057
i, = 1.0 | 0.3050 £ 0.0068 0.2747 £ 0.0087 0.2861 + 0.0037

Tabela 7 — Expoentes criticos para primeira transi¢do em rede tridimensional ctbica.

Os valores para expoentes criticos da tabela (7) mostram que, tanto a largura
das cascas quanto o momento magnético influenciam nos valores do expoente critico
para a primeira transigdo. Porém, estes continuam préximos dos valores tabelados

para o modelo de Ising em trés dimensdes com estrutura homogénea.

O proximo ajuste diz respeito a segunda transicado de fase, ou seja, o alinhamento
dos spins da casca.
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Figura 72 — Ajuste de curva da segunda transi¢do para estrutura nticleo casca em rede
ctibica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da casca e largura da casca com 20 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com i, = 1.5 e, o grafico da esquerda, i, = 1.0.
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Figura 73 — Ajuste de curva da segunda transigdo para estrutura nticleo casca em rede
ctbica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da camada externa e largura de 15 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com momentos magnéticos da casca de 1.5 e, o grafico da
esquerda, momento de 1.0.
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Figura 74 — Ajuste de curva da segunda transicdo para estrutura nticleo casca em rede
ctibica com variacdo dos momentos magnéticos individuais dos elementos
da casca e largura da casca com 10 sitios. O gréfico da direita refere-se a
uma estrutura com i, = 1.5 e, o gréfico da esquerda, i, = 1.0.

A tabela (8) relaciona os valores dos expoentes em relagdo as respectivas larguras
de casca (I.) e momentos magnéticos da casca (ic) com A variando entre 0.5 e 3.0.

ic/l. 20 Sitios 15 Sitios 10 Sitios
i-=1510.3847 + 0.0098 0.3373 + 0.0015 0.5384 + 0.0196
i. = 1.0 | 0.3319 4 0.0148 0.2984 £ 0.0027 0.2549 =+ 0.0021

Tabela 8 — Expoentes criticos para segunda transi¢do em rede tridimensional ctbica.

Os valores para os expoentes da segunda transigdo divergem consideravelmente
dos valores tedricos, porém, continuam com comportamento divergente baseado na
definicdo dos expoentes criticos da equagdo (1.6), conforme pode-se visualizar nos
gréficos de ajustes das curvas nas figuras (72), (73) e (74).
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Conclusao

O objetivo deste trabalho foi o estudo das transi¢des de fase em sistemas
nucleo/casca nanomagnéticos através da andlise do expoente critico () ligado direta-

mente a magnetizagdo do sistema.

Inicialmente, cercou-se de conceitos e fundamentos béasicos em mecéanica es-
tatistica e fisica computacional para servir de embasamento tedrico as simula¢des

computacionais.

Logo ap6s, verificou-se que, para os modelos de NPM, ocorreram mais de uma
transicdo de fase por estrutura. Estas transi¢des estdo caracterizadas por ondulagdes em
suas curvas de magnetizacdo, deste modo, houve a necessidade de calcular o expoente

critico para cada uma delas.

Com o propésito de simular ondulagdes percebidas experimentalmente na
curva de histerese de uma NPM ntcleo/casca de ferrita de cobalto e cobertura de
maghemita com diametro de 3 nandmetros, projetou-se uma nanoparticula magnética
ficticia formada por quatro sub-estruturas com momentos magnéticos diferentes, sendo
um nucleo mais 3 camadas. Assim, verificou-se um amortecimento acentuado no com-
portamento da magnetizacdo em fungdo da temperatura e campo magnético externo,
respectivamente. Esta suavizagdo gerou, em baixas temperaturas, ondula¢des na curva
de histerese semelhantes as observagdes encontradas experimentalmente. Portanto,
essas perturbagdes podem ser interpretadas como uma variacdo da magnetizacdo do

material em camadas.

Por fim, efetuou-se os ajustes das curvas nas proximidades da temperatura
critica para a estrutura com uma camada variando todos os pardmetros construtivos

do sistema, concluindo-se que:

1. A primeira transicdo em redes bidimensionais: Possui comportamento de acordo
com a teoria esperada para simula¢des em duas dimensdes, porém, os valores
dos expoentes criticos divergem sutilmente da teoria baseada no modelo de Ising

amortecendo a magnetizacdo em temperaturas proximas as criticas;

2. A segunda transi¢do em redes bidimensionais: Se comporta de acordo com a
equagdo de definicdo dos expoentes criticos somente em temperaturas muito
préximas a transicdo e seus valores tendem a maior suavizagdo da curva de

magnetizagao;

3. A primeira transicdo em rede tridimensional: Apresentou expoente critico bem
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definido e préximo a teoria ja consolidada;

4. A segunda transi¢cdo em rede tridimensional: Apresentou expoente critico com
considerével variacdo a depender dos parametros simulados, porém, mantém a

caracteristica de comportamento baseada em uma fungdo poténcia.
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APENDICE A - Programa para Simulacéo
do Modelo Nucleo/Casca de Nanoparticulas

Magneticas
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Programa em Linguagem “C” para simulagdo de uma Nanoparticula Magnética

em trés dimensdes com formacao cristalina ctibica e uma casca

#include <stdlib.h>

#include <stdio.h>

#include <math.h>

#include <string.h>

#include "nrutil.c"

#include "ranl.c"

#define sq32 0.866025403784439
#define PI 3.14159265358979

long int seed=-1;
/ /SUB-ROTINA PARA CALCULO DA ENERGIA DO SISTEMA

double energia(float ***A,int NN, int m,int n, int p, double J,double H,double MM)
{

int i,j,k;

double soma,energy,mag;

soma= 0.;

mag = 0.;

for (i=-m;i<=m;i++)

for (j=n;j<=n;j++)

for (k=-p;k<=p;k++)

{

soma += A[i][jI[k]*(A[i+1][jl[k] + A[][j+1][k] + AL[jl[k+1]);
mag += A[i][jl[k];

}

energy = (-J*soma-H*mag)/((double)(MM*NN));

return energy;

)

//SUB-ROTINA PARA CALCULO DA MAGNETIZACAO DO SISTEMA

double magnetizacao(float ***A,int NN, int m,int n,int p,double MM)
{
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int i,j,k;

double soma;

soma=0.;

for (i=-m;i<=m;i++)

for (j=—n;j<=n;j++)

for (k=-p;k<=p;k++)

soma += A[i][jl[k];

return soma/((double)(MM*NN));
}

/ /SUB-ROTINA PARA TOMADA DE DECISAO

void varredura(float ***A,int m,int n,int p, double ]J,double H,double temp)
{

int i,j,k,viz;

double del;

for(i=-m;i<=m;i++)

for(j=n;j<=n;j++)

for(k=-p;k<=p;k++)

{

viz= A[i+1][j1[k] + AL[+11[k] + AL[Ik+1] + A[-1[1(k] + AL[-11k] + ALI[]k-1];
del = 2. 4J*viz*A[i][jl[k]+2*H*Ali][j][Kk];

if ( del <= 0.) ALI[jI[k] = -AGIGIK];
else if (ran1(& seed) < exp(-del/temp)) A[i][jlI[k] = -Ali][jl[k];
}
}

/ /PROGRAMA PRINCIPAL
int main(int argc, char* argv[])

{

int i,j,k,it,nt=600,Nm=1000,Ne=10,Nv=3,im,iv,ie,viz,NN;
int m=37,n=37,p=37;

double E1,E2,M1,M2,R2,R1,del,E,Mag,Am,]=1.0 MM=2.0;
double t,t2=0.1,t1=6.1,dt=-0.05,1b=30.0;

double h=0.0,prob=0.5,x=0,y=0;
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float ***A borda-externa=0.5;
FILE *fp;
char nome[100];

if (arge>1) m=atoi(argv[1]); // NUMERO DE ELEMENTOS DO EIXO "X’

if (arge>2) n=atoi(argv[2]); // NUMERO DE ELEMENTOS DO EIXO 'Y’

if (arge>3) p=atoi(argv([3]); // NUMERO DE ELEMENTOS DO EIXO 'Z’

if (argc>4) Nm=atoi(argv[4]); // NUMERO DE MEDIDAS DAS GRANDEZAS

if (argc>5) Ne=atoi(argv[5]); // TEMPO DE RELAXACAO

if (argc>6) Nv=atoi(argv[6]); // VARREDURAS SEM MEDICAO

if (argc>7) tl=atof(argv([7]); // TEMPERATURA INICIAL

if (arge>8) t2=atof(argv[8]); // TEMPERATURA FINAL

if (argc>9) nt=atoi(argv[9]); // NUMERO DE TEMPERATURAS

if (argc>10) seed=atoi(argv[10]); // SEMENTE DE NUMEROS ALEATORIOS

if (argc>11) J=atof(argv[11]); // TERMO DE TROCA

if (argc>12) h=atof(argv[12]); // CAMPO EXTERNO

if (argc>13) prob=atof(argv[13]); // PROBABILIDADE DE ACEITACAO

if (argc>14) Ib=atof(argv([14]); // LARGURA DA CASCA

if (arge>15) borda-externa=atof(argv[15]); // MOMENTO MAGNETICO DA CASCA
if (arge>16) MM=atof(argv[16]); // MOMENTO MAGNETICO DO NUCLEO

if (argc>17) strcpy(nome,argv[17]); else strcpy(nome,"parametros-rede-cubica-3D.dat");

R1 = (double)(m);
R2 = (double)(R1-1.0*Ib);
NN = ceil((4*PI * (R1*R1*R1)/3));

A=f3tensor(-m-1,m+1,-n-1,n+1,-p-1,p+1);
fp = fopen(nome,"w");
dt=(t2-t1)/(1.0*nt);

for(i=-m-1;i<=m+1;i++)
for(j=n-1;j<=n+1;j++)
for(k=-p-1;k<=p+1;k++)

{

if(sqrt((i*i)+(*j)+(k*k))>= R1) Ali][jl[k] = 0;
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else if(sqrt((i*i)+(j*j)+(k*k))>=R2) Ali][j][k] = (borda-externa * ((ran1(& seed)<prob) ?
MM : -MM));

else Ali][jl[k] = ((ran1(& seed) < prob) ? MM : -MM) ;

}

// LOOP SOBRE nt TEMPERATURAS
for(it=0;it<=nt;it++)

{

t=t1+it*dt;

for (ie=0; ie<Ne; ie++)
varredura(A,m,n,p,J h,t);

E1=0,
E2=0;
M1=0.;
M2=0.;

// LOOP SOBRE Nm MEDIDAS
for(im=0;im<Nm;im++)

{

for (iv=0; iv<Nv; iv++) varredura(A,m,n,p,J,ht) ;
E = energia(A,NN,mn,p,J,h, MM);

El +=E;

E2 += E*E;

Mag = magnetizacao(A,NN,m,n,p,MM);
M1 += Mag;

M2 += Mag*Mag;

} // FIM DO LOOP SOBRE AS MEDIDAS

tprintf(fp,"%f %of Y%f %f %t %f %f %f", t, h, E1/(float)Nm, E2/(float)Nm, M1/ (float)Nm,
M2/(float)Nm);

} // FIM DO LOOP SOBRE AS TEMPERATURAS

fclose(fp);

}



