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RESUMEN

Se estudi6 la influencia que tiene la anisotropia uniaxial en las curvas de
magnetizacion de la aleacion Co,oCugg con ayuda de un modelo que toma en cuenta
términos de correccion para la funcién de particién en el limite de alta anisotropia y
granos alineados. El resultado es una suma de términos en los cuales el primero de
ellos es la funciéon de Brillouin del paramagnetismo cuéntico. Se hace una
comparacion de nuestras curvas de magnetizacion ajustadas con otras, obtenidas en
la literatura, en donde se considera la influencia de la distribucion de momentos
magnéticos y se observa una concordancia adecuada. Se llega a la conclusién de que
la anisotropia uniaxial es lo suficientemente predominante como para considerar
Unicamente sus efectos sobre el sistema.
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ABSTRACT

We studied the influence of uniaxial anisotropy on the magnetization curves of a
Co4oCugp alloy by means of a model that is developed taking into account correction
terms for the partition function in the limit of large anisotropy and aligned grains.
This result is a sum of terms where the first term is the Brillouin function of quantum
paramagnetism. Fitting of our curves to the discussed model was compared with
another model that considers the influence of the distribution of magnetic moments
and we observe a good agreement. We show that the uniaxial anisotropy is enough
to consider its effects on the system.
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INTRODUCCION

La aleacion de Co30Cug ha atraido mucho la atencion de
investigadores en los dltimos afios debido a sus interesantes
propiedades magnéticas (Williams et al., 1993; Miranda et al., 1998).
Recientemente se presentd un estudio de la dependencia que tiene la
magnetorresistencia de la magnetizacion utilizando un modelo que
toma en cuenta Unicamente la distribucion de los granos magnéticos.
Por otro lado, mediciones de resistividad eléctrica para el Co10Cugg
(Miranda et al., 1998) mostraron claramente cambios estructurales
dependientes del tratamiento térmico al cual fue sometida la aleacion.
Estos cambios estructurales estdn muy relacionados con la respuesta
magnética de la aleacion y por tanto con su magnetizacion. Lejos de
realizar un estudio que tome en cuenta la influencia de la distribucion
de granos magnéticos, podemos estudiar el sistema considerando
Unicamente la influencia que tiene la anisotropia uniaxial.

En este trabajo consideramos un sistema lo suficientemente diluido
como para ignorar cualquier interaccion magnética entre las particulas.
En este caso, el sistema se constituye de un gran nimero de
nanoparticulas idénticas cada una con un momento magnetico g,
volumen V, y con todos sus ejes de simetria alineados unos con otros. El
tamafio de estas particulas depende del material en particular y del
método de preparacion. Usualmente particulas de tamafio del orden de
los nandémetros consisten de monodominios.

Para tal sistema de particulas dispersadas en una matriz sélida no-
magnética, la anisotropia magnética intrinseca determina las
propiedades magnéticas de éstas, dado que en el estado solido las
particulas permanecen practicamente “congeladas” en sus posiciones,
mientras que los momentos magnéticos de éstas quedan totalmente
libres. Esta anisotropia introduce, principalmente, una barrera de
energia que el momento magnético de la particula debe vencer para
cambiar de un estado de equilibrio a otro. Si la barrera de energia es
pequefa, las rotaciones del momento magnético estan caracterizadas,
térmicamente, por un tiempo de relajamiento t. Si t es mucho menor
que el tiempo necesario para realizar una medicion magnética, tn, el
sistema es superparamagnético.
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Debido a que, por un lado, el momento magnético fluctia muchas
veces durante el tiempo de medicion, por efecto de la energia térmica
para pequefias particulas; y por el otro, los momentos se encuentran en
un estado “bloqueado” o estable debido a la barrera de energia de
anisotropia para particulas mayores, es conveniente introducir una
temperatura critica llamada temperatura de bloqueo Tg entre estos
estados, la cual depende de la constante de anisotropia K, el volumen
de la particula V, y el tiempo de medicion ty. Para un valor tipico de tn
=100 s, Tg es KV/25kg.

Las propiedades magnéticas en un solido son dependientes de la
distribucion de ejes faciles (Raikher 1983) del sistema. Si el sistema
se enfria en ausencia de un campo magnético, se espera un
alineamiento aleatorio de los ejes faciles de las particulas (Mamiya &
Nakatani 1998); en cambio, si el sistema es enfriado en presencia de
un campo magnético, se espera un alineamiento preferencial de éstos.

Recientemente, P.J. Cregg y L. Beséis (Cregg & Bessais 1999) demostraron
cémo la funcion de particion de un sistema superparamagnético con
anisotropia uniaxial puede ser reducida a una Unica integral. En general,
encuentran formulas analiticas de la funcion de particion que pueden ser
utilizadas facilmente para calcular la magnetizacion.

En este articulo estudiamos las curvas de magnetizacion (Miranda et al.,
1998) de la aleacibn Co;0Cugy, a temperaturas especificas,
considerando Unicamente la anisotropia uniaxial en el limite cuando o =
KV/ksT— oo (donde K es la constante de anisotropia, V el volumen y kg
es la constante de Boltzmann) y ejes faciles alineados, en la expresion
para la funcion de particion obtenida en la literatura (Cregg & Bessais
1999) con algunos términos de correccion (Garanin 1996).

CURVAS DE MAGNETIZACION Y MODELO

Las muestras fueron producidas en el Instituto Elettrotecnico Nazionale
Galileo Ferraris (Torino, Italia), utilizando una técnica llamada melt
spinning en donde se derrite la muestra a una atmdsfera controlada (de
argon) y se dispara hacia una rueda giratoria a 2000 rpm. EI material
derretido se refresca rapidamente y se recoge en forma de cintas
delgadas de aproximadamente 20 um de espesor. Las tasas de
calentamiento de este proceso fueron del orden de 10° K/s. Estas
muestras fueron parte de un estudio realizado por Baibich et al.(1999).
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Las curvas de magnetizacion para el Co;0Cugo han sido estudiadas para
altos campos en un estudio anterior (Baibich et al., 1999); y se observo
que incluso para campos suficientemente elevados, aln las muestras
indicaban claramente un comportamiento superparamagnético. En la
Fig. 1 se observan las curvas medidas a temperatura ambiente, las cuales
muestran un claro comportamiento superparamagnético.

El rango de temperatura de tratamiento térmico para las cuatro muestras
(excepto la muestra a) estuvo entre 400 °C y 600 °C. La tasa de
calentamiento fue distinta para cada muestra estudiada, y con una
temperatura final diferente. De esta manera, las mediciones de resistividad
(Miranda et al., 1998) muestran claramente cambios estructurales que, en
primera instancia, son dependientes de la tasa de calentamiento. Las
muestras se mantuvieron a la temperatura final correspondiente por
espacio de una hora y luego se enfriaron en ausencia del campo magnético.

Al comparar la muestra sin tratamiento tomada como referencia
(muestra a) con las demas, se observa que el tratamiento influye sobre la
respuesta magnética del sistema. Por otro lado, las curvas d y e exhiben
una tendencia a la saturacion, producto de una aparente y pequefa
contribucion ferromagnética que puede tener como causa principal la
tasa de calentamiento, mas que una respuesta a las altas temperaturas.

Debido a la respuesta magnética observada en estas curvas, podemos asumir
un alineamiento de los ejes faciles de las particulas con el campo magnético.

M(emu/cmS)

T x T T T T T X T L T
0 i) 2 3 4 5

H(T)
Fig. 1. Magnetizacion de las diferentes muestras con su correspondiente tasa de
calentamiento ¢ y temperatura final T. Las tasas de calentamiento fueron (desde
la muestra b hasta la €): ¢ = 7,9°C/min; 5,4°C/min; 5,7°C/min; 2,5°C/min,
respectivamente (Baibich et al., 1999).
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Para un sistema superparamagnético con anisotropia uniaxial la funcion
de particién puede ser expresada por una Unica integral de la forma
(Cregg & Bessais 1999).

/2

Z= J'exp(—asinz 9) cosh( cos $cos )l (Bsin Isiny)singdg (1)
0

donde = uH/ksT, 9y w son los angulos que forman el momento
magnético y el campo magnético con el eje de magnetizacion facil
mostrado en la Fig. 2.

Eje Facil

¥

Fig. 2. Sistema coordenado utilizado para representar el campo H vy el
momento u de la particula magnética (Chantrell et al., 1985).

Para ejes féciles alineados con el campo tenemos que w =0, cosy = 1
y siny =0, y la funcién de particion queda expresada por

/2

Z = J'exp(—ozsin2 9) cosh( cos §)sin 9d 9 (2)

En general, la magnetizacion puede ser calculada a partir del valor
esperado del cos o, <cos @ >, donde, en la Fig. 2, » representa el angulo

entre el momento de cada particula x y el campo H (Cregg & Bessais
1999), es decir

M((L,a, ) =M, <cosw >
M, oZ

s =, 3
Z o5 ®)
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En el limite cuando o — o y w=0, la magnetizacién puede ser
expresada hasta primer orden por (Cregg & Bessais 1999).

M (B, — )
M

S

=tanh g3, (4)

lo cual esta de acuerdo con la funcion de Brillouin para el paramagnetismo
quéntico (Chantrell et al., 1985). Esto concuerda claramente con el hecho de
que al considerar alta anisotropia los momentos magnéticos tienden a
permanecer alineados con sus ejes féciles, y se espera un
comportamiento discreto de los momentos magnéticos.

Por otro lado, se pueden afadir términos de correccion en la Ec. (4)
considerando la funcion de particién como dos contribuciones debido a
los pozos de potencial en la barrera de energia (Garanin 1996) esto es

M 1 p B
v =tanhp 2&(COSh2ﬂ+tanhﬁJ+(2a)2. (5)

S

RESULTADOS Y DISCUSION

Con el fin de ajustar las curvas de magnetizacion, la Ec. (5) se
implement6 en un programa elaborado en FORTRAN 90 utilizando el
método para modelos no-lineales de Levenberg — Marquadt
(Teukolsky et al., 1997).

Los pardmetros de ajuste para las curvas fueron o dado por la relacion
adimensional KV/kgT, la magnetizacion de saturacion Ms, el momento
magnético promedio <>y el nimero de particulas magnéticas N.

En la Fig. 3 se muestra como el modelo utilizado se ajusta
satisfactoriamente, principalmente para campos superiores.

En la Fig. 4 podemos observar como el momento magnético promedio
<> disminuye en comparacion a la muestra a. Es de esperarse un
aumento en <g>, pero en cambio se presenta lo contrario. Esto se
puede deber a la rapidez con que se llegé a la temperatura final de la
muestra. La formacién de mayores dominios se ve inhibida por la
rapidez de la tasa de calentamiento.
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Se observa que se requiere un mayor campo para saturar la muestra a
esta temperatura debido a la fuerte energia de anisotropia. La barrera
de energia de anisotropia causa el fendmeno de blogueo en los
momentos, inhibiendo la saturacion.

T T T T T T
404 = Datos Experimentales
Modelo Tedrico

M(emu/ sz)

154

H(T)

Fig. 3. Magnetizacién M versus el campo H para la muestra a. Ajustada
segun la relacion (5). Las barras de error se calcularon a £5%.

+ Datos Experimentales
Modelo Tedrico

M(emu/ cm3)

H(T)

Fig. 4. Magnetizacion M versus el campo H para la muestra b. Ajustada
segun la relacién (5). Las barras de error se calcularon a £5%.

En la Fig. 5 vemos un ligero aumento en < > lo que sugiere una
mayor respuesta magnética del sistema. Se puede asumir que los ejes
faciles de las particulas tienden a alinearse con el campo provocando
un aumento en <g>. Al igual vemos un aumento en o lo que se puede
explicar observando que los ejes faciles deben tender a alinearse con el
campo para que se dé el aumento correspondiente en <u>. La
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anisotropia aumenta, pero el alineamiento de los ejes faciles de las
particulas contribuye, efectivamente, a que aumente el momento

magnético.

4 Datos Experimentales
Modelo Tedrico

M(emu/ cmg)

Fig. 5. Magnetizacion M versus el campo H para la muestra c. Ajustada
segun la relacidn (5). Las barras de error se calcularon a £5%.

Las curvas d y e en las Figs. 6 y 7 respectivamente, muestran un
aumento significativo en su respuesta magnética que se revela en un
incremento representativo tanto en el valor de <> como en a.

Es interesante notar la tendencia de estas curvas a la saturacion. Este
comportamiento se justifica si se considera, por un lado, un aumento
de los dominios y, por el otro, un alineamiento parcial de los ejes
faciles con el campo, lo que motiva que el sistema tenga cada vez una

mayor respuesta magnética.

T T T T
164 v Datos Experimentales -
Modelo Tebico [ 1 1 n

104 a=75
<p> = 2085y,

M(emu/cmS)

H(T)
Fig. 6. Magnetizacion M versus el campo H para la muestra d. Ajustada
segun la relacion (5). Las barras de error se calcularon a +5%.
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m  Datos Experimentales
Modelo Tedrico

a=117
<p> = 3285,

M(emu/ cms)

H(T)

Fig. 7. Magnetizacion M versus el campo H para la muestra e. Ajustada
segun la relacién (5). Las barras de error se calcularon a £5%.

Es de esperarse que un aumento en el pardmetro o cause el fendmeno
de bloqueo de los momentos magnéticos de las particulas y que a la
vez inhiba la saturacién de las curvas, pero se observa todo lo contrario
ya que al estar los ejes faciles de las particulas alineados con el campo
la respuesta magnética aumenta. En este caso la anisotropia favorece
la saturacion de las curvas.

Notamos que para las tres primeras curvas el modelo no se ajusta
dentro del 5% de error con los datos experimentales a bajos campos.
Se observa un ligero corrimiento horizontal en el ajuste guardando la
misma forma de crecimiento. Esto puede deberse a efectos magnéticos
de segundo orden que desaparecen a campos intensos.

Por otro lado, se aprecia que el modelo utilizado describe muy bien el
comportamiento de estas curvas, lo que indica que la suposicién de
ejes faciles alineados con el campo esta de acuerdo con el aumento de
anisotropia y los aumentos en la respuesta magnética del sistema.

En el Cuadro No. 1 comparamos nuestros resultados con los obtenidos
de un estudio de la dependencia de la magneto-resistencia con la
magnetizacion (Miranda et al., 1998) que contiene valores de <>y de
M; para las muestras a, b y ¢ utilizando un modelo especifico (Ferrari et al.,
1997). Estos resultados se presentan a la izquierda de los obtenidos en
nuestra investigacion colocados a la derecha. Se observa una
concordancia relativamente buena entre ambos bajo la consideracion
de temperaturas mas bajas de cerca de 500 °C.
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Cuadro No. 1.  Pardmetros calculados mediante la Ec. (5). <> es el
momento magnético promedio, Mg es la magnetizacion de saturacion y o es
un parametro adimensional dado por KV/kgT.

Muestras | o | <g>(ug) | Ms(emu/icm®) | N (10Y/cm®)

a 3,0 475| 484| 3,93| 3,81| 8,90 8,50
25| 406| 477| 4,39| 5,56|11,60| 12,58
26| 479| 480|14,09| 11,21|31,70| 25,20
7,5(12992|2085| 16,14 | 14,68| 6,20 7,60
11,7|8760|3295| 14,50 14,54 1,80 4,76

D Q|0 |T

A fin de comprender los cambios ocurridos en las muestras estudiadas
es conveniente analizar los parametros presentados en el Cuadro No. 1.
Se observa en la muestra b un aumento en el nimero de granos
magnéticos, en comparacion a la muestra de referencia a, que se debe
al tratamiento térmico. Una ligera disminucion en el momento
magnético medio se debe a la tasa de calentamiento que actua
inhibiendo la formacion de dominios mayores. Para la muestra ¢ se
observa un aumento representativo en el nimero de granos
magnéticos, pero un momento magnético casi constante. Una
apreciable diferencia de temperaturas entre las muestras b y ¢ no altera
en gran manera el momento magnético puesto que en estas dos etapas
es mas predominante la tasa de calentamiento. Al analizar la muestra
d vemos un considerable aumento en el momento magnético y una
correspondiente disminucion en el nimero de granos. Concluimos que
en esta etapa los dominios magnéticos aumentan de tamafio y de esta
forma la respuesta magnética del sistema se hace mayor. Para la
muestra e, una disminucion en el nimero de granos magnéticos y un
correspondiente aumento del momento magnético medio sugiere que
se alcanza el limite de todos los &tomos de cobalto que contribuyen a
la magnetizacion.

Algunos autores (Ferrari et al., 1997) han presentado modelos de
comportamiento del momento magnético promedio y de la magnetizacién
versus la temperatura, pero que incluyen la distribucién de tamafios y
que podemos comparar con el utilizado por nosotros tal como lo
hacemos en la Fig. 8. Se observa que en un amplio rango de temperatura
maés alla de los 500 °C existe una similitud bastante aceptable, lo que
podria sugerir la influencia en los ajustes debido a los tamafios.
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Para ilustrar mejor esta informacion, vemos en la Fig. 9 el
comportamiento de la magnetizacion de saturacion en funcion de la
temperatura de tratamiento térmico para ambos modelos. En ella se
indica un claro aumento de la respuesta magnética en funcion del
tratamiento térmico a que fueron sometidas las muestras.

4000 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1

—— Modelo de Ferrari et al. [11]

35004 - __ _Modelo de Cregg et al. [5]

3000 =
2500 -
g 2000 |
V' 1500 o
1000 4

500  mmemmm—m—— oo oo oo oo

T T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600
TCC)

Fig. 8. Comparacién del comportamiento del momento magnético medio en
funcion de la temperatura de tratamiento térmico.

1800 1 1 1 1 1 1 1

— Modelo de Ferrari et al. [11]
= - - —Modelo de Cregg et al. [5]

1600 4

1400 4

1200 4

1000 4

800 =

Ms(emu/cms)

600 o

400

200

T T T T T T T
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T{¢C)

Fig. 9. Comparacion del comportamiento de la magnetizacion de saturacion
en funcion de la temperatura de tratamiento térmico.
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CONCLUSION

El analisis descrito en este articulo demuestra claramente que podemos
asumir en el estudio de las curvas de magnetizacion del Co;oCug, €n el
rango de temperaturas presentado, una gran influencia de la anisotropia
uniaxial en la respuesta magnética del sistema. Esto sugiere que la
correccion (5) para el limite cuando o — oo en la expresion para la
funcidn de particion descrita en la Ec. (2) es aceptable sélo para altos
campos. Esta claro que para este tipo de particulas dispersadas en una
matriz solida no-magnética, la anisotropia uniaxial es dominante, y
determina en gran manera las propiedades magnéticas de la aleacion.

Vemos que tanto la magnetizacién de saturacion Ms como el momento
magnético <> aumentan con la temperatura de tratamiento térmico.

Por otro lado, la comparacion de los resultados experimentales con
otros modelos, indica una satisfactoria concordancia, a pesar de que
ambos modelos describan el caracter superparamagnético de un
sistema, particularmente el del Co;oCugp, considerando mecanismos de
interaccion diferentes.

El pequefio corrimiento que aparece como caracteristica predominante
en todas las curvas de magnetizacion a bajos campos descrito por el
modelo de Cregg et al.(1999) puede ser debido a la presencia de
algunos efectos competitivos de naturaleza magnética que son mas
significativos en esta region que a altos campos; estos efectos podrian
ser tanto la anisotropia de forma, como la de tamafio.
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