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Resumen

En el presente trabajo se han planteado y validado cuatro métodos que permiten cuantifi-
car el campo de interaccion, tanto a nivel individual, asi como en promedio en un ensamble de
particulas. Posteriormente, estos resultados se usan para determinar la distribucion intrinseca
de campos de rotacion (iSFD) del ensamble. Los métodos han sido validados usando simula-
ciones y datos experimentales obtenidos empleando magnetometria de gradiente alternante
y redes de nanoalambres. Los métodos se basan en el uso de ciclos menores y en la asimetria
en campo que induce el campo de interaccion entre el segmento descendente y ascendente
de estos ciclos. Las asimetrias que se han utilizado son (i) la diferencia entre las dreas con-
tenidas en los ciclos menores del lado positivo y negativo del eje del campo magnético, (ii)
las intersecciones de las derivadas (dM /dH) de las curvas descendentes y ascendentes de los
ciclos menores, (iii) el corrimiento de los campos de rotacién de cada punto contenido en
un ciclo menor y (iv) la diferencia entre los campos de retorno y de saturacion de un ciclo
menor. Para cada uno de estos casos, se plantearon las expresiones que permiten relacionar
el valor del campo de interaccion con una diferencia de campos magnéticos relacionados con
la asimetria en cuestion. Posteriormente, estos valores han sido empleados para calcular la
iSFD a partir de la distribucién de campos de rotacion medida. Los resultados experimentales
obtenidos han sido comparados con valores determinados por otros métodos independientes
basados en curvas de remanencia, observando un excelente acuerdo entre los resultados ob-
tenidos por los diferentes métodos, tanto para el campo de interaccion promedio como para
la iSFD que se obtiene. Finalmente se estudio el problema de la anisotropia magnética in-
ducida por el campo de interaccién en ensambles de particulas esféricas isotropicas. Con
este fin, se obtuvo un modelo analitico en la aproximacién de campo medio. Con el modelo
se ha mostrado para geometrias relevantes que la anisotropia de origen dipolar tiene la si-
metria del volumen que envuelve al ensamble y una amplitud proporcional a la fraccion de
volumen ocupado por éstas. Experimentalmente se establecié una metodologia para obtener
recubrimientos de ensambles de particulas magnéticas usando aglutinantes con bajo punto
de fusion, con los cuales se han obtenido recubrimientos tubulares sobre fibras cilindricas.

Palabras clave: interaccion dipolo-dipolo, curvas de remanencia, ciclos menores, histerones,
nanoalambres, nanoimanes biestables.
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Abstract

This work has lead to the formulation and validation of four different methods that allow
the quantification of the interaction field, both as a distribution or as an average value, as well
as the determination of the instrinsic switching field distribution (iSFD) in systems of inter-
acting magnetic particles. The different methods were validated using simulations as well as
experimental results obtained using alternating gradient magnetometry on arrays of magne-
tic nanowires grown by electrodeposition into porous membranes. The methods are based on
the use of minor loops and the field asymmetry between the descending and ascending parts
of these loops that is induced by the interaction field. The assymetries used in the different
methods are: (i) the difference between the areas enclosed in a minor loop on the positive and
negative side of the magnetic fiel axis, (ii) the intersections between the derivatives (dM /dH)
of the descending and ascending parts of the minor loops, (iii) the field shift of the switching
fields of each point involved in a minor loop and, (iv) the difference between the values of
the return field and saturation field. For each case, an expression relating the interaction field
value to the field difference related to the asymmetry has been derived. Then, the calcula-
ted values were used to determine the iSFD from the measured switching field distribution
(SFD). The experimental results have been compared with values obtained experimentally
using a different and independent method based on the remanence curves, obtaining a very
good agreement between the results provided by each of the different methods for both the
interaction field value as well as for the iSFD. Finally, the magnetic anisotropy induced by
the interaction field in assemblies of isotropic spherical particles was studied. To this end, an
analytical model was derived in the mean-field approximation. Using the model, it has been
demonstrated for relevant geometries that the anisotropy originating from dipolar interac-
tions has the symmetry of the volume enclosing the assembly and an amplitude proportional
to the fraction of volume occupied by them. Experimentally, a methodology was established
to obtain coatings of assemblies of magnetic particles using binders with a low melting point.
With these binders, tubular coatings have been obtained using cylindrical fibers.

Palabras clave: Magnetic dipole-dipole interaction, remanence curves, minor loops, hyste-
rons, nanowires, bistable nanomagnets.
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Introduccion

En el 4rea del magnetismo y los materiales magnéticos se desarrolla actualmente una
intensa investigacion en sistemas formados por muchas particulas o componentes, que en lo
siguiente llamaremos ensambles de particulas, y que también son conocidos como sistemas
magnéticos discretos. Los ensambles que nos interesan se refieren a un conjunto de objetos
discretos (particulas) iguales que pueden formar ensambles uni, bi o tridimensionales [1].

Dichos ensambles de particulas magnéticas han estado y estan en el centro de atencion
debido a la variedad y complejidad de sus propiedades magnéticas y por el potencial tec-
nolégico que poseen. En efecto, a partir de 2014 y posteriormente en 2017 y luego en 2020,
paneles de expertos han publicado el trazado de ruta (Roadmap) 2014, 2017 y 2020 del Mag-
netismo, donde uno de los problemas considerados es el de ensambles de nanoestructuras
interactuantes [2, 3, 4].

Este tipo de sistemas incluye ensambles de particulas micro y nanoscépicas [35, 6], pelicu-
las granulares [7, 8], compodsitos con particulas magnéticas dispersas en matrices no magnéti-
cas [9], compdésitos multiferrdicos [10], peliculas delgadas y multicapas nanoestructuradas
[11], cuyas aplicaciones incluyen materiales para grabado magnético [11, 12, 13], disposi-
tivos microondas y magndnica [14, 15], resonancia de torca de espin [16], magnetismo en
estructuras con curvatura [17], espintronica [18, 19] esquirmiones [20], 16gica magnética
[21], vidrios de espin y sistemas frustrados [22, 23, 24, 25], nanomedicina [26] y refrigera-
cién magnética [27].

Actualmente hay muchas areas dentro del magnetismo en las cuales se estudian ensam-
bles de particulas y donde en afios recientes han sido el centro de interés tanto a nivel basico
como aplicado. Dentro de estas temdticas, hay varias donde la interaccion dipolar juega un
papel relevante. Esto debido a que en estos sistemas las propiedades magnéticas del ensamble
dependen de las propiedades magnéticas individuales de cada particula y de la interaccion
entre ellas [28, 29].

Este tipo de estructuras ha sido recientemente muy estudiado para el desarrollo de vidrios



de espin artificiales con interaccion dipolar [30]. En ensambles de nanoparticulas superpara-
magnéticas se han reportado varios efectos relacionados con la interaccién dipolar como son
el corrimiento dipolar de la temperatura de bloqueo, la aparicion de un orden ferromagnéti-
co a temperatura ambiente inducido por la interaccion dipolar [31, 32, 33], la dependencia
del coeficiente especifico de absorcion en la interaccion dipolar para aplicaciones en hiper-
termia magnética [34], o incluso los valores medidos de anisotropia magnética en bacterias
magneto tacticas [35]. Estructuras obtenidas con ensambles de nanoalambres han mostrado
alcanzar valores altos del producto de energia, haciéndolos atractivos para desarrollar imanes
permanentes y que también se ha relacionado con efectos del campo de interaccion [36, 37].
Asi mismo, la interaccién dipolar en ensambles juega un papel importante para el disefio
de autématas celulares magnéticos [38, 39], medios de grabado magnético perpendicular
[40, 13, 41], micro actuadores magnéticos con anisotropia programable [42], comportamien-
to colectivo superferromagnético,[43, 44, 45] asi como en la eficiencia para la produccion de
calor en hipertermia magnética [34, 46, 47, 48, 49], entre otros.

Un problema genérico e importante, propio de todo ensamble de particulas magnéticas
que interactdan entre si es que las propiedades magnéticas macroscépicas del ensamble difie-
ren de las propiedades promedio intrinsecas o individuales de las componentes que forman
el sistema. Esta diferencia entre las propiedades medidas en el ensamble y las esperadas a
partir de las propiedades promedio de cada elemento sigue de dos efectos inherentes a los en-
sambles de particulas magnéticas. El primero es que todo ensamble posee una dispersion de
propiedades intrinsecas, la cual se describe mediante una distribucion de campos de rotacion
o SFD (del inglés Switching Field Distribution). Dependiendo de que tan ancha o compleja
es la SFD es la diferencia entre los parametros del ensamble y los intrinsecos esperados. El
segundo efecto estd relacionado con la interaccion entre particulas (campo de interaccion)
que modifica la distribucién intrinseca. Es decir que en un ensamble con interaccion la dis-
tribucién medida es diferente de la intrinseca, SFD # iSFD. Para obtener o identificar los
parametros o propiedades intrinsecas del sistema seria necesario conocer el campo de inter-
accion para determinar como modifico la iSFD o al revés, para tratar de hacer la transformada
inversa y obtener la iSFD a partir de la SFD. Esto es lo que se conoce como el problema in-
verso. Complementario al problema inverso, tenemos el problema hacia adelante (forward
problem), en el cual se requiere conocer el campo de interacciéon de manera a producir una
transformacion conocida a la iSFD de manera que se obtenga una SFD deseada.

En este contexto, un problema o limitante para realizar esto es la caracterizacion expe-
rimental del campo de interaccién ya que incluso si se tienen modelos para describirlo, es
necesario que se pueda caracterizar o que responda a la manera esperada experimentalmente.
La caracterizacion puede ser realizada a nivel individual (hay algunas técnicas que lo per-
miten) o medidas sobre el ensamble, mediciones macroscopicas. Cada una tiene ventajas y
desventajas asi como facilidades y dificultades. Las medidas sobre componentes individua-
les no son practicas si el ensamble contiene un numero grande de particulas. Por su parte, y
como se indico anteriormente, las mediciones sobre el ensamble tienen la dificultad de que se
requiere conocer el campo de interaccion para poder relacionar la SFD medida con la iSFD.



Al trabajar con un ensamble se requiere utilizar distribuciones y alguna medida de ten-
dencia central, tipicamente el promedio, para poder describir e interpretar las propiedades
del sistema. Por otra parte, las mediciones experimentales pueden proporcionar uno o mu-
chos valores de los observables medidos y es importante definir cudles son utilizados y como
se deben interpretar. En el caso del campo de interaccion, practicamente todos los métodos
reportados para cuantificar el campo de interaccidon proporcionan un solo valor que se asu-
me como el valor promedio. Esto resulta que a presente no hay métodos experimentales que
proporcionen muchos valores del campo de interaccidn y elaborar asi un andlisis estadisti-
co. Mientras que por otra parte, contar con métodos experimentales que proporcionan un
solo valor promedio es practico y conveniente ya que reduce el problema a un esquema de
interpretacion tipo campo medio.

El problema se puede enunciar diciendo que no se puede conocer la distribucion intrinse-
ca a partir de la distribucién medida si no se conoce el campo de interaccion. El enfoque que
se suele seguir es de remover el campo de interaccioén de la SFD medida obteniendo asi la
iSFD. Sin embargo, la determinacién del campo de interaccidn en ensambles de particulas es
un problema dificil que ha permanecido abierto desde hace mas de 100 afios. A presente hay
diversos métodos que han sido propuestos, de estos solo unos cuantos tienen la propiedad de
ser cuantitativos y tienen la limitante de que la cuantificacién se limita a un valor promedio
del campo de interaccion.

De lo anterior podemos ver que desarrollar métodos para cuantificar el campo de inter-
accion sigue siendo un problema relevante y de actualidad para el estudio de ensambles de
particulas magnéticas. En particular para poder realizar la identificacion de la iSFD a partir
de la SFD medida. Adicionalmente hace falta emplear nuevos enfoques para medir el campo
de interaccion, en particular basado en técnicas estdndar de magnetometria y que vayan mas
alla de las curvas de remanencia. Asi mismo, también es deseable desarrollar protocolos ex-
perimentales que permitan obtener el campo de interaccion como un conjunto de valores asi
como con un solo valor promedio. Estas son las ideas centrales que han motivado y definido
los problemas que han sido abordados en el presente trabajo.

La idea central que hemos seguido en el presente trabajo se enfoca en considerar que
en ensamble con interaccion hay una asimetria entre la parte descendente y ascendente de
los ciclos menores inducida por la interaccion. Sin interaccién, la bajada y subida de un
ciclo menor son simétricas. Por lo que nos enfocamos en identificar puntos que ponen en
evidencia la asimetria y que ademads les podemos asociar una diferencia de campo magnético
la cual debe ser cero en el caso sin interaccion. Posteriormente se formula una expresion
que incorpora los procesos fisicos que generan la asimetria y con la cual se establece la
relacion entre la diferencia de campo medido y el campo de interaccion. Posteriormente los
campos de interaccion medidos son usados para obtener la distribucion intrinseca de campos
de rotacion.

Se han propuesto y validado cuatro métodos que permiten obtener el campo de inter-



accion y la distribucién intrinseca del campo de rotacién punto a punto en ensambles de
nanoalambres magnéticos que emplean ciclos menores y propiedades de asimetria que se
presentan cuando hay un campo de interaccion. Estos métodos han sido validados usando
simulaciones y datos experimentales y mostramos que proporcionan resultados muy favo-
rables cuando se compara con los resultados del campo de interaccion promedio y la iSFD
obtenidas usando métodos basados en las curvas de remanencia. Los métodos se basan en
cantidades que hemos podido relacionar directamente con asimetrias inducidas o que resul-
tan del campo de interaccion. De estos, las dreas contenidas en los ciclos menores del lado
positivo y negativo del eje del campo. Los campos del ciclo menor necesarios para (i) invertir
el mismo ndmero de particulas que son invertidas en el estado remanente del ciclo mayor y,
(i1) invertir el mismo nimero de particulas que se invierten en el ciclo mayor antes de al-
canzar la remanencia. La asimetria de los campos de rotacién de un punto en el ciclo menor
durante el proceso de desmagnetizacion y de magnetizacion. Por tltimo, la transformacion
de las curvas de retorno considerando la diferencia entre el campo de retorno y el campo de
saturacion del ciclo menor.

El otro problema relacionado a los ensambles de particulas magnéticas es el de la inter-
accion dipolar entre particulas. Como se ha mencionado esta interaccion tiene un papel muy
importante en el problema de las distribuciones intrinseca y medida de los campos de rota-
cién. Mientras que, por otra parte, induce también cambios en las propiedades magnéticas
macroscopicas del sistema.

Con el fin de ahondar en el tema, nos hemos interesado en estudiar materiales forma-
do por entidades magnéticas discretas, (polvos, particulas micro 6 nano, etc.) y enfocarnos
en el problema especifico de los efectos que tiene la interaccion dipolar entre las compo-
nentes en las propiedades magnéticas macroscopicas. En este sentido, nos colocamos en un
escenario en el que suponemos particulas magnéticamente suaves, es decir, no poseen nin-
guna anisotropia magnética a parte de la de forma. Con esto, nos enfocamos en los efectos
magnetostéticos del ensamble que incluyen la anisotropia de forma de cada particula y la in-
teraccion dipolar entre ellas. En este caso, ademds de la forma y tamafio de las particulas, es
importante que estds formen un ensamble contenido en una geometria bien definida con una
cierta densidad o fraccion de llenado que determina la distancia promedio entre particulas.

Un enfoque simple para fabricar ensambles de particulas contenidas en geometrias bien
definidas consiste en usar un material no magnético en el cual se dispersan las particulas
magnéticas y posteriormente esta mezcla puede ser moldeada a una forma deseada. Ejemplos
de este enfoque podria ser el de elastomeros magnéticos, particulas dispersas en parafina, o
como se ha hecho recientemente en nuestro grupo, en plastilina. En todos estos casos, la
matriz (y por lo tanto el compositor) es moldeable siguiendo algiin proceso preestablecido
que permite definir la forma, la cual posteriormente se mantiene indefinidamente.

En este trabajo se ha estudiado el problema de los efectos que tiene la interaccion di-
polar entre las particulas de un ensamble en las propiedades magnéticas macroscopicas del
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compuesto. El estudio consistié en una parte de modelado usando un enfoque de campo
medio para describir efectos magnetostaticos y la anisotropia magnética efectiva en ensam-
bles de particulas isotropicas que forman estructuras macroscopicas con geometrias simples.
Mientras que, por otra parte, se realizo un estudio experimental orientado a la fabricacién de
ensambles de nanoparticulas superparamagnéticas con geometrias macroscépicas controla-
bles. Con este fin se desarroll6 un compdsito en el cual la matriz no magnética estd hecha de
acido estedrico y las particulas magnéticas provienen de un ferrofluido comercial el cual es
mezclado directamente para formar la mezcla. En el caso del modelo, se estudi6 el caso de
ensambles formados por particulas esféricas isotropicas ordenadas en diferentes geometrias
macroscopicas. Lo més destacado es que se ha encontrado que al empaquetar este tipo de
particulas isotrdpicas, el ensamble presenta una anisotropia magnética que se origina en la
interaccién dipolar y cuya simetria esta dictada por la geometria del volumen que contiene a
las particulas. Mientras que la amplitud de esta anisotropia es proporcional a la fraccion de
volumen que ocupan las particulas en el volumen que las contiene. En la parte experimental
se ha validado el proceso de fabricacion que permite obtener recubrimientos magnéticos so-
bre un objeto cuya forma sirve para definir la geometria del ensamble. El enfoque propuesto
que se basa en mezclas de 4cido estedrico y un ferrofluido comercial es un método simple
y de bajo costo para obtener recubrimientos magnéticos. Sin embargo, a nivel macroscépico
la medicidn de propiedades magnéticas es muy dificil ya que los sistemas de caracterizacion
comuinmente utilizados, como seria el caso de un magnetémetro, limitan el tamafio de la
muestra que se va a medir. Es decir, para medir una muestra se requiere cortar un volumen lo
suficientemente pequefio a fin de que pueda ser acomodado en el equipo, pero esto implica
(en nuestro caso) destruir el efecto de la geometria del volumen macroscépico del ensamble.
A pesar de esto, los resultados son interesantes ya que validan un procedimiento general para
producir de manera practica y de bajo costo, recubrimientos que son a su vez hidrofébicos
y magnéticos, lo cual ha sido explotado dentro del mismo grupo de trabajo para producir
sistemas de separacion de aceites en agua.

El manuscrito se ha dividido en nueve capitulos seguidos de la conclusion general y las
perspectivas. Se inicia con un primer capitulo en el que se propone un marco teérico basico
el cual aporta el sustento formal del problema de estudio. A continuacién se hace una revi-
sién sobre el estado del arte del tema que nos ha servido para identificar avances y carencias
asi como areas de oportunidad. Lo anterior proporciona los elementos para poder presentar
en otro capitulo el planteamiento del problema de estudio, la hipétesis asi como los objeti-
vos y metas. Con el fin de presentar las herramientas empleadas, se dedica un capitulo para
describir los materiales y métodos empleados en el trabajo. Siguen después cinco capitu-
los de resultados, uno para cada método que se ha propuesto y validado, en particular el
método de la diferencia de areas contenidas en los ciclos menores, seguido del método de
las intersecciones en las derivadas de los ciclos menores, para posteriormente presentar el
método del corrimiento de las curvas de retorno de primer orden, continuando con el método
de la transformacion que genera la distribucion intrinseca de campos de rotacion recorrida.
Finalmente se presentan los primeros resultados obtenidos en la propuesta de elaboracion de
sistemas complejos a partir de formar estructuras macroscépicas que contienen nanoparticu-
las magnéticas.



Capitulo 1

Marco teodrico

En este trabajo nos hemos interesado en los ensambles de particulas magnéticas biesta-
bles. Estas son particulas que tienen un comportamiento casi ideal y cuando consideramos un
ensamble aparecen efectos relacionados con la interaccién dipolo-dipolo. La interaccion tie-
ne varios efectos en las propiedades de un ensamble y eso es parte de la problematica que nos
ha interesado. Otra problematica relacionada es referente al desarrollo de metodologias que
permitan medir el campo de interaccion. En este capitulo se presentan la informacion basica
que dan el sustento a los diferentes problemas estudiados, los resultados y su interpretacion.

1.1. Material magnético

En este trabajo nos interesan sistemas formados por materiales magnéticos. En este caso
nos referimos a materiales de tipo ferromagnéticos o ferrimagnéticos. Otras variantes como
son diamagnéticos, paramagnéticos, anti ferromagnéticos y superparamagnéticos, no son de
interés para el presente trabajo.

Para los materiales de interés iniciamos suponiendo que en un material cada d&tomo tiene
un momento magnético atomico 7, como se ilustra de manera esquematica en la figura
1.1'. Este momento atémico es caracteristico de cada material y la magnetizacién total del
material A7IT es la suma de todos los momentos atomicos,

My =Y . (1.1)

'En lo siguiente consideramos el momento magnético resultante de los ferrimagnéticos como el equivalente
al atdmico aunque se trata de la suma resultante de dos momentos atémicos antiparalelos.
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Figura 1.1: Esquema de material con momentos magnéticos atémicos 77y cuando (A) todos
los momentos son paralelos y, (b) cuando no son paralelos.

Se usa la forma vectorial ya que los momentos magnéticos pueden o no estar orientados de
manera ordenada. Por ejemplo, en la figura 1.1 (A) se ilustra el caso particular cuando todos
los momentos son paralelos y en (B) un caso en el que no lo son. En ambos casos Mr #0 y
nos referimos a diferentes configuraciones como diferentes estados magnéticos del sistema.
Sin embargo, es claro que el valor méximo de M7 se obtiene cuando los momentos magnéti-
cos son paralelos entre si, como en la figura 1.1 (A). Dado que la magnetizacion total ya no
puede aumentar, nos referimos a este estado como el estado saturado o estado de saturacion
magnética. Si todos los momentos magnéticos son paralelos, entonces la magnitud del vector
de magnetizacién total es, segiin (1.1), |Mz| = n|g|, donde n es el nimero de dtomos en el
material. Esta magnetizacion maxima se le llama magnetizacion de saturacion y se le asigna
el simbolo M. 5. Cuando consideramos el material finito, podemos relacionar su densidad con

Cuadro 1.1: Magnetizacién de saturacion de los elementos ferromagnéticos a temperatura
ambiente, [50].

Material | emu/cm?

Hierro 1710
Niquel 485
Cobalto 1431

Gadolinio 1090

el nimero de atomos, lo que nos permite escribir la magnetizacién de saturaciéon como una
densidad volumétrica o de masa. Estos valores son conocidos y se pueden encontrar en libros
de texto. En la Tabla 1.1 se dan los valores de la magnetizacién de saturacion de los elemen-
tos ferromagnéticos. Las unidades de M como densidad volumétrica en CGS se expresan en
emu/cm?’, donde el emu se corresponde a unidades electromagnéticas que son las unidades
empleadas para la magnetizacion en el sistema CGS [50].

En general estamos interesados en la respuesta de los momentos magnéticos del material
o de su vector de magnetizacion M a la accion de un campo aplicado Hy. Es decir, asumimos
que M = M(Hy).
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Figura 1.2: Arreglo magnético de (a) atomos, (b) particulas y (c) dominios magnéticos.

El problema relacionado al estudio de esta funcién M=M (I?IA) es muy complejo y va-
riado. Por ejemplo, la figura 1.1 muestra un esquema muy simplificado y el cual podemos
imaginar para situaciones mas complejas como se ilustra en la figura 1.2. Aqui se consideran
tres casos que pueden ser representados con el mismo esquema, simplemente cada sitio es
una entidad diferente. En el inciso (a) seria el caso en que cada sitio es un dtomo con su
respectivo momento atomico. El inciso (b) representa el caso en que cada sitio contiene una
particula magnética con su respectivo momento magnético y esquema total representa un
ensamble de particulas. Mientras que en (c) se considera el caso de un material que tiene do-
minios magnéticos y cada nodo es un dominio, al interior del cual los momentos magnéticos
son paralelos entre si. Pero incluso, este inciso (c¢) podria igual representar granos en un ma-
terial magnético policristalino. Es decir, hay muchos escenarios a los que aplica el esquema
del arreglo de sitios con momento magnético.

La relaci6n entre la situacion ilustrada en la figura 1.2 y la funcién M = M (HA) es estudiar
como responde el material cuando se le aplica el campo externo tomando en cuenta las
especificidades del sistema que se desea describir.

Cuando se aplica un campo magnético, los momentos magnéticos del material (ferro-
o ferri- magnético)) buscan alinearse paralelamente a la direccién del campo. Decimos que
el material se polariza bajo la accién del campo. Es decir, M = M (FIA). La relacion causa-
efecto entre campo magnético (causa) y el cambio o la respuesta que produce en un material
(efecto) se expresa como [51, 52, 53, 54],

M=yxH, (1.2)

donde y es la susceptibilidad magnética del material y expresa la facilidad o dificultad (o
resistencia) con la que el material se polariza. La expresion anterior es una relacion lineal.
Esto supone que la susceptibilidad x es constante, lo cual solo se cumple en ciertos casos



particulares. De manera més general X no es constante y se define como [50, 52, 53],

_am

X="r (1.3)

Cuando un material magnético se polariza, el mismo produce un campo magnético a su
exterior. La médxima polarizacion que puede alcanzar el material es en su estado saturado y
el minimo seria cuando la polarizacion es cero, ya que se considera solo el valor absoluto.
La ecuacién constitutiva establece la relacion entre el campo magnético (H), la induccién
magnética (B) y la contribucién de un medio material magnético. Esto es,

B = po(H+M), (1.4)

B tiene unidades de Tesla=[Wb m~2], mientras que H y M tienen unidades de [A m™']y ug =
41 x 1077 [Wb Am~'m™']. Esta expresién nos dice que el campo de induccién magnética
total en el espacio es la suma de los campos producidos por corrientes en conductores (H) y
la polarizacién del material M al estar sujeto al campo aplicado H.

Si sustituimos la magnetizacion por la susceptibilidad usando la ec. (1.2),

B = po(1+x)H = pou,H, (1.5)

donde u, = 1 4 % esta definida como la permeabilidad relativa del material.

La ecuacion (1.4) toma otra forma muy practica en el sistema CGS [52],

E[Gauss] = FI[Oe] + 47‘51‘2[ (1.6)

emu/cm3]:

De esta ecuacion vemos que la respuesta corresponde al segundo término del lado derecho
de laec. (1.6). Dicho de otra forma, ya que en la ausencia de un medio material B = H. Sigue
que si B # H es debido a la contribucién del material. Esta respuesta se puede analizar como
M = M(H,) o bien en funcién de la susceptibilidad magnética del material .

1.2. Procesos y curvas de magnetizacion

Con el fin de estudiar o caracterizar como es la respuesta del material a la accién de un
campo magnético aplicado, recordamos que M=M (FIA) y por otra parte, M = xH que como
se explicé nos dice la razén a la cual el material se polariza al aplicarle un campo magnético.
Es decir, la magnetizacion es una funcién del campo aplicado y por lo tanto podemos graficar
la respuesta como una gréfica o curva M(H) en el plano M — H. A estas graficas se les conoce
como curvas de magnetizacién contra campo o simplemente curvas M (H ). Hay muchos tipos
de curvas de magnetizacion, aquellas que son mads relevantes para el trabajo seran discutidas
en detalle en la seccién 1.10.
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Figura 1.3: Ciclo de histéresis y esquema de las configuraciones magnéticas representativas
en el estado saturado, en el estado remanente y en el campo coercitivo.

Como ya se menciond, la respuesta del material a la accion del campo aplicado se ana-
liza graficando la magnetizacién como funcién del campo: M = M(H). Estas mediciones
requieren la aplicaciéon de un campo magnético homogéneo cuya direccion es fija 'y lo que se
varia es su magnitud. Por su parte, lo que se mide y se grafica es la componente del vector
de magnetizacion en la direccion del campo aplicado.

Para el caso de materiales ferro- y ferri-magnéticos, la curva de magnetizacién mas
comun es el ciclo de histéresis. Los ciclos de histéresis constituyen la medicion magnética
mas basica y aceptada. Proporcionan una gran cantidad de informacion sobre las propieda-
des magnéticas del sistema [50, 53, 54]. Los ciclos de histéresis pueden presentar formas
muy variadas, sin embargo todos poseen ciertas propiedades y magnitudes caracteristicas
comunes que describiremos brevemente. La Figura 1.3 muestra un ciclo de histéresis tipico,
conocido como el ciclo mayor, la medicién este ciclo inicia con la aplicacién de un campo
magnético positivo grande en una direccion determinada, el cual se denomina H,,,,. La mag-
nitud, y tnicamente la magnitud, de este campo es reducida, pasando por cero e invirtiendo
su signo hasta llegar a un valor méximo negativo, —H,,,,. Esto corresponde a la mitad del
ciclo, la segunda mitad consiste en hacer variar nuevamente el campo desde —H,,,, hasta
llegar nuevamente a H,,,,. Es comun referirse a los dos segmentos o las dos partes del ciclo
como la parte o el segmento decreciente para la mitad del ciclo que va de la saturacion po-
sitiva a la negativa y la parte, o segmento, ascendente a la parte del retorno de la saturacion
negativa hacia la positiva.

Al iniciar el barrido de campo en H,,,, se busca un valor tal que el material se encuentre
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en el estado de saturacién magnética; es decir, que todos los momentos magnéticos atbmicos
del material estén orientados en la direccién del campo aplicado, como lo muestra el diagra-
ma con flechas en la Figura 1.3. Este estado es muy importante, ya que sirve como el estado
magnético de referencia y a partir del cual se analiza todo ciclo de histéresis. La importancia
del estado saturado radica en que sirve para borrar toda la historia del material. Es también
el valor mdximo que alcanza la magnetizacion y que corresponde a la magnetizacion de
saturacion, My, como se indica en la Figura 1.3.

Al reducir la intensidad del campo, se llega a un valor en el cual la magnetizacién empie-
za a variar, disminuye su valor con respecto al estado saturado, el campo al que inicia esta
variacién se le conoce como la salida de la saturacion. Conforme se reduce la magnitud del
campo aplicado, el valor de la magnetizacion sigue disminuyendo. Cuando el campo apli-
cado llega a cero, se observa que la magnetizacion posee un valor, a este valor se le llama
la magnetizacién remanente, M, 0 simplemente remanencia, como se puede ver en la Fi-
gural.3. Esta cantidad se expresa siempre como una fraccidn o porcentaje respecto al valor
medido en la saturacién M;. Este estado como se ilustra con el diagrama corresponde a una
configuracion no homogénea de la magnetizacion total del material, y su valor depende de la
suma vectorial de todos los momentos magnéticos.

Al continuar variando el campo aplicado hacia valores negativos, se llega a un valor
para el cual la magnetizacion pasa por cero, y que para valores de campo mds negativos, la
magnetizacion toma valores negativos. Al campo para el cual se anula la magnetizacion se
conoce como campo coercitivo (H,), el cual se indica en la Figura 1.3. Como lo muestra el
diagrama, en este punto la configuracion de la magnetizacion total del material es tal que su
suma vectorial es igual a cero.

Cuando el campo aplicado negativo aumenta, la magnetizacion se acerca a su valor ne-
gativo de saturacion, lo que se conoce como la llegada a la saturaciéon. Cuando se alcanza el
valor negativo del campo méximo, se llega al estado de saturacién negativo, que es igual que
el positivo pero con direccidn contraria, como se muestra en el diagrama.

Al hacer la segunda parte del ciclo, el campo es barrido desde —H,,,, hasta H,,,x y ob-
servamos el mismo comportamiento luego que la magnetizacion se inicia en la saturacion
negativa y rota hasta llegar a la saturacion positiva. La parte ascendente del ciclo de histére-
sis [M'(H")] corresponde a la transformada de espejo de la parte descendiente [M(H)] en
ambas cantidades: M' = —-M y H' = —H.
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Figura 1.4: Vectores de magnetizacién (M), campo aplicado (Hy), campo desmagnetizan-
te (Hp) y cargas magnéticas superficiales respecto a un objeto cuya forma es no circular
(esférica). La magnitud del vector de campo desmagnetizante depende de la distancia entre
los polos lo cual depende de la forma del objeto, como se ilustra para los ejes (a) largo y (b)
corto.

1.3. Campo desmagnetizante

Cuando aplicamos un campo magnético, la respuesta del material es que su magnetiza-
cion cambia. Resulta que esta respuesta depende de la forma y dimensiones del material, por
lo que es necesario tomar en cuenta el hecho de que todo material es finito.

Para un material finito necesitamos considerar que la susceptibilidad magnética se debe
definir considerando el volumen y la forma del material. Para entender esto, necesitamos
introducir un nuevo campo magnético que se conoce como campo desmagnetizante (Hp)
[50, 53]. Este campo aparece en cuerpos finitos cuando la magnetizacion del material es
diferente de cero.

En electromagnetismo clasico, decimos que cuando la magnetizacion de un material es
diferente de cero, se hacen “visibles”sus polos norte y sur, y esto se relaciona a un proceso de
acumulacion de polos magnéticos en la superficie del material. A esta densidad de polos se
le conoce como densidad superficial de cargas magnéticas (G) y esta definida como [50, 53]

oc=m-n

) (1.7)

donde 7 es el vector normal a la superficie.

Adoptemos la convencion de identificar los polos magnéticos como positivo y negativo,
como norte y sur respectivamente y que las lineas de campo emanan de los polos o cargas
magnéticas positivas y convergen a los polos o cargas magnéticas negativas. La situacion se
ilustra en la figura 1.4.
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Cuando un material se magnetiza en la direccién del campo aplicado la magnetizacién
busca alinearse paralelamente al campo: M||Hy. Al exterior del material vemos que aparecen
lineas de campo cuya intensidad es proporcional a la cantidad de carga magnética acumulada
en la superficie. Por convencion también se adopta que en el polo norte las lineas emanan
del material mientras que estas convergen o son entrantes en el polo sur. Como consecuen-
cia, al interior del material vemos que debido a que hay lineas de campo que salen de las
cargas positivas y convergen en las negativas, entonces al interior del material aparece un
campo antiparalelo al campo aplicado y a la magnetizacion inducida. Este campo siempre es
contrario (antiparalelo) a los campos M y Hj e intuitivamente vemos que su magnitud de-
pende de la cantidad de carga magnética superficial acumulada. Si no hay cargas magnéticas
acumuladas, este campo vale cero y su valor maximo se alcanza cuando se llega al estado
saturado y la densidad superficial de cargas magnéticas se satura en su valor maximo. Este
campo que aparece al interior del material cuando la magnetizacion es diferente de cero se
le conoce como campo desmagnetizante (Hp). En nombre de desmagnetizante sigue de que
al ser un campo opuesto a la magnetizacion inducida, su accidn en el proceso de magnetiza-
cion es dificultar que el material se magnetice o lo que es equivalente, busca desmagnetizar
el material.

Mas aun, como es el campo que va de las cargas positivas a las negativas al interior
del material, es claro que la intensidad de este campo depende de la distancia que separa a
las cargas positivas de las negativas. Por lo anterior vemos que las propiedades del campo
desmagnetizante dependen fuertemente de la forma y dimensiones del material, como se
muestra en la figura 1.4.

El procedimiento para encontrar este campo es descrito en varios libros de texto, aqui
nos basamos en la descripcion hecha por A. Aharoni [55]. Consideramos que el material
es continuo y entonces el problema se describe a partir de las ecuaciones de Maxwell. Si
ademds no hay corrientes eléctricas o corrientes de desplazamiento, Vx H =0y V-B = 0.
En este caso el potencial magnético dentro del material es

U= (1.8)

o

Para un objeto uniformemente magnetizado, la densidad volumétrica de carga p =V M =0.
Tomando que H = —VU, se tiene que el campo dentro del material esta dado por,

, Ao

en este caso, M sale de la integral por que se ha supuesto que el material esta uniformemente
magnetizado y por lo tanto las componentes de M son constantes. Eso qu1ere decir que cada
componente de H es una funcién lineal de las componentes, My, My y M, de M. Mas aun, de
la relacion entre el campo y la energia, al suponer M constante, se tiene que,

1. [~
E:—§M~/Hdv, (1.10)
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donde nuevamente M sale de la integral. Con esto llegamos a la siguiente conclusién para un
objeto uniformemente magnetizado: al combinar las dos dltimas expresiones vemos que la
energia magnetostatica es una forma cuadrética de las componentes de M, por lo que esta se
puede escribir como,

1
E:EV(N11M§+N12MxMy+---), (1.11)

donde N;; son constantes que unicamente dependen de la forma del objeto. Estas N;; se
conocen como factores desmagnetizantes y reflejan como se distribuye la carga magnética
en toda la superficie del material, es decir, nos proporcionan la informacién geométrica del
material y estdn relacionadas con la integral que aparece en la Ec. (1.9). Por otro lado, el
teorema de Brown-Morrish dice que, siempre es posible rotar el eje de coordenadas de tal
manera que esta forma cuadratica sea diagonal [55, 56],

1
E= EV(NXM,%—i—NyMyZ—i—NZMZz), (1.12)

ademds que en esta forma diagonal las tres componentes Ny, Ny y N; son nlimeros no nega-
tivos cuya suma es 47 (CGS) o 1 (MKS).

La ecuacion (1.11) es la forma mds general de la energia magnetostética de un cuerpo
ferromagnético uniformemente magnetizado, vélida para cualquier forma que tenga el objeto.

1.3.1. Relaciones generales del factor desmagnetizante

El factor desmagnetizante N es un tensor de segundo orden. Por lo que el campo des-
magnetizante se puede escribir como:

Hp=—-N-M, (1.13)

donde el signo menos es porque este campo es opuesto al vector de magnetizacion. La
energia magnetostdtica o la auto energia es

Ep=-M-N-M. (1.14)

1
2

En su forma diagonal, el factor desmagnetizante se puede escribir como,

Nx

0 0
N=| 0 N 0 |. (1.15)
0 N.

0

Z

y adicionalmente se tiene que Tr(N) = 4w (CGS).
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A continuacién se muestran los valores de los factores desmagnetizantes para las geo-
metrias esférica, cilindrica y elipsoidal.

Geometria | N, | Ny, | N
Esfera 4m/3 | 4n/3 | 4m/3
Cilindro 2n 2n 0
Placa 0 0 4n

Cuadro 1.2: Factores desmagnetizantes para los casos limites de un elipsoide [50].

Por ultimo, otra relacion que es muy empleada en este trabajo es el caso particular de la
ecuacion (1.10), que relaciona la energia con el campo. Esto es importante porque permite
pasar de una representacion a otra sabiendo que a cada termino de energia le corresponde un
campo y que experimentalmente lo que se miden son campos. La relacion entre energia y
campo es,

1 e
E = Myi-H, (1.16)

de donde podemos llegar a otra expresion importante que relaciona la energia magnetostética
con el campo desmagnetizante,

Ep=—-M - Hp (1.17)

N | =

Estas expresiones son validas para un solo objeto magnetizado uniformemente y como
veremos son de gran importancia para este trabajo.

El campo interno es un concepto introducido ya desde la época de Maxwell [57] y sim-
plemente tiene que ver con el hecho de que cuando un material es expuesto a un campo
aplicado, este “siente o ve”’también el campo producido por el mismo, es decir el campo
desmagnetizante. La definicién de este campo es

H =Hy—N-M. (1.18)

Esta expresion, de acuerdo con lo discutido anteriormente, quiere decir que el campo total
que experimenta la muestra no solo depende del campo aplicado sino también de su forma.
Si ademads consideramos que el valor del campo desmagnetizante puede variar a lo largo
de diferentes direcciones, entonces resulta que la medicion de M en funcion de Hy serd
influenciada por la forma del material y esta influencia depende de la direccion en la que se
aplica el campo con respecto a la muestra.

La manera mas directa de ver eso, es considerando como una elipse como la que se
muestra en la figura 1.4 es llevada del estado desmagnetizado a la saturaciéon cuando el
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campo se aplica paralelo al eje largo de la elipse y a lo largo del eje corto, asi como se
muestra en la figura 1.5.

M

H

Figura 1.5: Curvas de magnetizacion para una elipse inicialmente desmagnetizada con el
campo aplicado paralelo al eje largo de la elipse y a lo largo del eje corto.

Segtn lo discutido en las secciones anteriores, uno esperaria que el estado de saturacion
sea alcanzado a campos mads bajos cuando el campo es aplicado paralelo al eje largo que
cuando se aplica a lo largo del eje corto de la elipse ya que en el eje largo el campo desmag-
netizante es menor que el correspondiente al eje corto. Por lo que las curvas de magnetizacion
se verian como las mostradas en la figura 1.5, donde claramente se necesita aplicar un campo
mayor a lo largo del eje corto de la elipse.

En este ejemplo sencillo podemos ver que a mayor campo desmagnetizante se requiere de
mayor campo aplicado para llevar al material al estado de saturacidn, a pesar de que se trata
del mismo material. Por esta razén el campo interno adquirié importancia. Este concepto fue
introducido para poder restar el efecto del campo desmagnetizante de las mediciones y asi
poder acercarse a lo que son las propiedades intrinsecas del material. En efecto, podemos
ver de la ecuacion (1.18) que si conocemos el campo desmagnetizante, podemos restarlo del
campo interno y eso en principio elimina los efectos de los polos y nos permite recuperar
la curva que es intrinseca al material. Este se conoce como el problema de la compensacion
de los polos y se encuentra descrito en muchos libros de texto [50, 58] y que revisamos a
continuacion.

1.3.2. Sesgo de la curva de histéresis

El ejemplo anterior nos muestra que el campo desmagnetizante cambia la respuesta del
material, es decir, la curva de magnetizacion medida depende de H; y por lo tanto depende
de la forma y dimensiones del material.
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Estos efectos son tomados en cuenta por el campo interno. En particular, de la ecuacién
(1.18), vemos que el campo interno en un punto dado es diferente al valor del campo aplicado
y la diferencia viene del campo desmagnetizante. Por su parte el campo desmagnetizante es
proporcional a la magnetizacion y por lo tanto varia con el estado de magnetizacion del
material. Mientras que el factor desmagnetizante depende de la forma y dimensiones del
material. Esto implica que la curva de magnetizacién ya no es Gnicamente una funcién del
campo aplicado, sino que es funcién del campo interno,

M(H,) — M(H, — NM). (1.19)

La consecuencia de esto es que la curva medida sigue una transformacién llamada de sesgo
cuya magnitud depende del factor desmagnetizante. Esto se ilustra de manera esquemaética
en la figura 1.6.

< N
ESE I
Q
S
N
§ | I
S0
§ ] I
N,
TN —=0

Campo magnético

Figura 1.6: Ciclos de histéresis sesgados por diferentes factores desmagnetizantes N.

Este efecto del campo interno y del sesgo de las curvas M(H) es muy fundamental ya
que implica que:

1. un mismo material con diferente forma, cada una con su respectivo factor desmagne-
tizante, tendrd diferentes curvas de magnetizacion. Como se muestra en la figura 1.6,
dependiendo del valor del factor desmagnetizante, cambia la pendiente en el campo
coercitivo y por lo tanto estd cambiando la susceptibilidad. Esto quiere decir que la
susceptibilidad medida no necesariamente corresponde a la intrinseca y éstas serdn
diferentes si el material es finito (N # 0).

2. Segun la forma y dimensiones que tenga un material, los factores desmagnetizantes a
lo largo de los ejes principales son diferentes (salvo para la esfera) y por lo tanto los ci-
clos de histéresis correspondientes serdn diferentes (la anisotropia de forma, siguientes
secciones) como se ilustra en la figura 1.6.
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Asi pues, la curva original o intrinseca serd deformada por una cantidad que depende de N. La
correccion de este efecto desmagnetizante corresponde a realizar la operacion necesaria para
quitar la contribucién NM. Esta correccion equivale a remover el sesgo y es el problema que
ya mencionamos como el problema de la compensacion de los polos [50, 57]. Para realizar
la correccién notamos que el valor de M varia con el campo y del campo interno, ec. (1.18),
se puede recalcular el campo aplicado como:

Hy =H;+NM. (1.20)

Estos efectos siguen directamente del hecho de que el material es finito. En ese momento los
efectos desmagnetizantes son no-nulos y por lo tanto, las propiedades medidas e intrinsecas
serdn diferentes. La correccion del sesgo busca eliminar las contribuciones desmagnetizan-
tes.

En efecto, de la ecuacion (1.20) vemos que si hacemos el material infinito de manera que
N — 0, recuperamos H; = Hy.

Para la susceptibilidad promedio (pendiente en el campo coercitivo) tenemos la suscepti-
bilidad medida % y la intrinseca ). Tomando M = ¥ H en la ec. (1.20), las susceptibilidades
medida e intrinseca estdn relacionadas por,

X0
= — 1.21
X 1 +yoN ( )
Para un materia magnético fuerte (M; grande), xoN > 1 de manera que
~ 1 (1.22)
X ~ N’ .

esto es, la pendiente de ciclo de histéresis en el campo coercitivo es inversamente proporcio-
nal al factor desmagnetizante, como se sugiere en la figura 1.6. A mayor factor desmagneti-
zante, se hace mas dificil magnetizar el material y esto es consistente con una disminucién
en la pendiente. A revés, a menor campo desmagnetizante se hace mds facil magnetizar el
material o se requiere de menos campo para magnetizarlo, lo que se manifiesta como un
aumento en la pendiente.

1.4. Anisotropia magnética

La anisotropia magnética es una propiedad fundamental en todos los materiales magnéti-
cos y se refiere al hecho de que la respuesta del material a la accién de un campo magnético
externo depende de la direccion en la que se aplica dicho campo con respecto al material
[50].

18



La anisotropia magnética se manifiesta de varias maneras y tiene como principal con-
secuencia que el momento magnético de un material posea una direccion preferencial en la
ausencia de un campo aplicado. Experimentalmente, la anisotropia magnética se observa co-
mo la diferencia entre las curvas de histéresis medidas en diferentes orientaciones del campo
aplicado con respecto a la muestra.

De manera general, al realizar un ciclo en campo para diferentes direcciones, se observa
que cuando el material es anisotropico siempre existe una direccion en la cual es mas fécil
magnetizar al material, esto es, requiere de menos energia para alcanzar el estado de satura-
ciéon magnética. Asi mismo, existe también una direccién para la cual la energia requerida
para magnetizar completamente el material es maxima, es decir, es la direcciéon maés dificil
para polarizar el material.

En la terminologia normal, estas direcciones son conocidas como la direccion facil y
la direccién dificil del material. Para cada una de estas direcciones se puede cuantificar la
energia necesaria para saturar el material y la diferencia entre estas energias es lo que se
conoce como la energia de anisotropia magnética K,

K = Ejificit — Etacil - (1.23)

La anisotropia magnética puede tener diferentes origenes, las mas comunes son las siguientes
[50]:

Anisotropia magnética de forma

Anisotropia magneto cristalina

Anisotropia magneto elastica

Anisotropias inducidas

donde las primeras tres son las més frecuentes debido a que suelen ser intrinsecas al material,
a sus dimensiones y a su forma. Las anisotropias inducidas son por lo general poco utilizadas.

El problema central de la anisotropia magnética es que un material dado, puede presentar
cualquiera de estas anisotropias o combinaciones de ellas, por lo que las mediciones de la
energia de anisotropia generalmente reflejan la combinacion de todas las diferentes aniso-
tropias presentes en el material. Asi pues, se habla de una anisotropia magnética efectiva,
KEgF, y que ésta resulta de la superposicion de las diferentes anisotropias presentes [59].

Ker =Y K. (1.24)

Ademas de poder encontrar combinaciones de diferentes anisotropias magnéticas, cada una
de ellas, en funcion de su origen, pueden presentar diferentes simetrias, es decir, diferentes
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direcciones faciles y dificiles. Por lo que es necesario incorporar una dependencia funcional
de las anisotropias con respecto a un sistema de coordenadas.

De las tres anisotropias citadas anteriormente, la anisotropia de forma estd asociada a
la forma y geometria del material, por lo que su simetria esta dictada por este parametro.
Por otra parte, las anisotropias magneto cristalina y magneto eldstica tienen su origen en
el acoplamiento espin-Orbita que acopla el momento magnético de espin con el orbital. El
momento orbital en un sélido posee la simetria impuesta por la estructura cristalografica del
material, por lo que dicha simetria es reflejada también en la anisotropia magnética.

En los metales de transicion, a temperatura ambiente, se sabe que los efectos magneto
elésticos son despreciables, por lo que generalmente el problema de la anisotropia magnética
se reduce a considerar inicamente las anisotropias de forma y magneto cristalina, las cuales
son descritas con mds detalle a continuacion.

1.4.1. Anisotropia magneto cristalina

El tipo de anisotropia mds comun es la anisotropia magneto cristalina, la cual resulta
de la interaccion espin-orbita de los electrones. La simetria de los orbitales electronicos esta
dictada por la estructura cristalografica y debido a su interaccion con los espines hace que es-
tos ultimos prefieran alinearse a lo largo de direcciones cristalogréficas bien definidas. Por lo
tanto, existen direcciones en el espacio a lo largo de las cuales es més facil magnetizar el ma-
terial que con respecto a otras. La interaccion espin-orbita puede ser evaluada tedricamente.
Sin embargo, es mas facil utilizar expresiones fenomenoldgicas, en particular expansiones
en serie que tomen en cuenta la simetria del cristal y tomando los coeficientes a partir de
experimentos.

El acoplamiento orbital es también fuerte, esto se sigue del hecho de que el momento
orbital magnético estd minimizado. Existe también el acoplamiento entre el espin y el aco-
plamiento orbital de cada electron. Cuando un campo externo trata de reorientar el espin de
un electrén, la 6rbita del electrén también tiende a ser reorientada, pero debido a que esta
orientacion depende directamente de la red cristalina, intenta rotar el eje del espin. La energia
requerida para rotar el sistema del espin de un dominio lejos de la direccién facil es llamada
energia de anisotropia y es justo la requerida para vencer el acoplamiento espin-orbita. Es-
te acoplamiento es relativamente débil, porque campos de algunos cientos de Oersteds son
suficientes para rotar los espines.

Comunmente, la energia de anisotropia es tratada en base a un modelo fenomenologico.
Para un cristal cibico, la densidad de energia libre f(/71) puede expresarse como una serie de
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los cosenos directores o; (i = 1,2, 3) del vector de magnetizacién m = M /M. Como solo las
potencias pares son consistentes con la simetria y dado que el primer término cuadratico (x% +
Oc% + ch = 1, es una constante y las combinaciones lineales que resultan de esta constante,
tenemos entonces que la energia libre puede escribirse como

fa(i) = Ko+ Ky (0203 + 0302 + 0303) + Ko (02 a303) + - - (1.25)

donde Ky, K1, K»,... son constantes de un material en particular en unidades de erg/cm3. De-
bido a que las potencias mayores a dos son despreciables, entonces es comun truncar la serie
hasta K3, sin embargo en algunos casos €sta constante también puede no contribuir signifi-
cativamente a la energia. Ademds, dado que la energia cambia cuando la magnetizacion rota
de una direccidn a otra, entonces la constante Ky generalmente es ignorada de la serie.

Cuando solo la contribucion de K; es importante tenemos la presencia de anisotropia
uniaxial, y cuando K; > 0 entonces (100) es la direccion facil o de minima energia y (111)
es la direccion de méaxima energia para 7. Pero cuando K; < 0, la direccion fécil es (111)
y la direccién dificil es (100). Los materiales que se caracterizan por poseer anisotropias de
este tipo son el hierro y el niquel cuando K; > 0y K; < 0 respectivamente. Al tener K> # 0,
la direccion de minima energia es determinada por ambos valores de K y K5.

Para las estructuras hexagonales compactas como las que se presentan en el cobalto,
la direccion del eje facil de magnetizacion es a lo largo del eje-c y la direccion de maxima
energia para la magnetizacion es perpendicular a este eje. De esta manera, el cobalto presenta
anisotropia uniaxial y por tanto la energia es invariante con respecto a rotaciones alrededor
del eje de anisotropia, es decir, solo depende de la orientacion relativa de 772 con respecto al eje
facil. Bajo estas condiciones la energia de anisotropia es una funcién par de la componente
de magnetizacién m, = cos0

fa(iit) = Ky + K| cos*0+ Ky cos* 04 - - . (1.26)

Generalmente esta expansién es expresada en términos de sin® sustituyendo cos” 0 por
1 —sin 6 en la ecuacién (1.26). De esta manera tenemos que la energfa de anisotropia mag-
neto cristalina para un cristal hcp es como sigue

fa(i) = Ko+ K sin” 0+ K sin* 0+ - - . (1.27)

De la misma manera que para los cristales cubicos, la constante Ky puede ser ignorada
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de la serie, y si K3 es lo bastante pequeia, entonces s6lo K; es importante y la direccion de
minima energia se da a lo largo del eje de anisotropia cuando 8 =0 6 6 = 7w y la direccién
dificil es perpendicular a €sta. Al ser K> significativa, el minimo de energia se presenta a
lo largo del eje facil (6 = 0, ) y perpendicular a éste cuando K; > 0, K> > —Kj y cuando
K; <0, K» < |K;|/2 respectivamente. Sin embargo, un minimo estable existe (sélo a altas
temperaturas) para © = sin~ ! (—K; /2K;)!/? cuando K; < 0y K, > |Ki|/2.

En el cuadro 1.3, se dan los valores de las constantes de anisotropia K y K> a temperatura
ambiente para Ni, Fe y Co, asi como su respectiva estructura cristalina.

Material | Estructura Cristalina | K K
(10°erg/cm?)

Ni fce —05| —-02
Fe bec 5 +0.5
Co hcp 50 15

Cuadro 1.3: Constantes de anisotropia magneto cristalina K; y K, a temperatura ambiente
para Ni, Fe y Co [50].

1.4.2. Anisotropia de forma

La otra anisotropia que es muy fundamental es la llamada anisotropia de forma y que,
como su nombre lo indica, esté relacionada a la forma y dimensiones del material y sigue de
los efectos desmagnetizantes descritos en las secciones anteriores.

En efecto, ya vimos que todo material finito va a generar un campo desmagnetizante en
su interior cuando su magnetizacion es distinta de cero. Mds ain, ya vimos también que este
campo desmagnetizante puede variar en diferentes direcciones, como se discuti6 en torno a la
figura 1.5. En este sentido, la anisotropia de forma corresponde a la energia desmagnetizante
dependiente de la direccion.

Para tratar cuantitativamente este tipo de anisotropia, es preciso hallar una expresion que
permita relacionar el campo desmagnetizante con la geometria del material. Mientras que,
por otra parte, este campo estard asociado con la energia necesaria para mantener el material
polarizado en una direccion dada.

Como se ha mencionado anteriormente, todo campo magnético estd asociado a una
energia [56], para el campo desmagnetizante, la energia desmagnetizante o magnetostati-
caes:

En = —M - Hp (1.28)

| =
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El problema se reduce a encontrar el campo desmagnetizante, FID, el cual se escribe como
Hp = 47M - N, (1.29)

donde N es el llamado factor desmagnetizante que ya se ha definido.

De acuerdo con la definicion de energia de anisotropia, eq. (1.23), esto es la diferencia
entre las energias de la direccion dificil y fécil, los factores desmagnetizantes mostrados en
la tabla 1.2 son utilizados para calcular las energias asociadas a la anisotropia de forma. Para
el caso de la esfera, los tres factores desmagnetizantes son idénticos y como es de esperarse,
en términos de su forma, corresponde a un sistema isotrépico.

Para el caso del cilindro infinito, la anisotropia surge entre las direcciones paralelas y
perpendiculares de su eje largo. En este caso tenemos que el eje facil corresponde al eje del
cilindro y la direccién dificil a la perpendicular.

AE= IM?> (Ny—Ny), (1.30)
AE = IM* (2n—0), (1.31)
AE = mM>. (1.32)

En este caso, la energia de anisotropia es igual a K = ntM?. Haciendo el desarrollo corres-
pondiente para la placa infinita, se obtiene que K = 2nM?.

Para otros casos menos simples, se parte de la definiciéon de la energia de anisotropia
como la diferencia entre las energias de la direccion dificil y facil. Sean Ngir y Nyqc, 10s
factores desmagnetizantes a lo largo de las direcciones dificil (eje mds corto) y facil (eje mas

largo) tal que,
1
K= EM2 (Naif — Nyac) , (1.33)

y los factores desmagnetizantes se pueden obtener a partir de la literatura ya sea mediante
expresiones conocidas o bien datos tabulados [53].

1.5. Particulas mono dominio

En este trabajo nos interesamos en un tipo muy especifico de materiales magnéticos,
especificamente las denominadas particulas ideales mono dominio. Esta condicién fue pre-
dicha por Frenkel y Dorfman [60] y posteriormente verificada experimentalmente en 1950
por Kittel y colaboradores [61]. En la década de los 40s se desarrollaron los primeros mode-
los tedricos que explicaban los mecanismos fisicos que dan lugar a este estado mono dominio
y posteriormente como es el comportamiento magnético de dichos sistemas ideales[62, 59,
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Figura 1.7: Dimensiones tipicas donde se presentan los diferentes regimenes magnéticos en
materiales ferromagnéticos, adaptada de [65].

63, 64]. Como regla, se sabe que en funcion de sus dimensiones los materiales pueden o no
presentar dominios magnéticos [50, 55, 56, 58], pero en todo caso, la propiedad fundamen-
tal que permite la existencia de dicho estado es la anisotropia magnética del sistema [64].
A dimensiones grandes, el bulto por ejemplo, una particula presentard dominios en su es-
tado remanente, mientras que al reducir el tamafo se alcanza un tamafio critico por debajo
del cual ya no hay dominios magnéticos y decimos que el sistema es mono dominio. Esta
transicion depende del tamaio, del tipo de material y de la forma de la particula, sin embargo
de manera general para la mayoria de los materiales magnéticos nanoestructurados de me-
tales de transicion 3d, las dimensiones caracteristicas del material donde se presentan estos
regimenes se ilustran en la figura 1.7.

Los modelos desarrollados por Kittel [62] y Stoner-Wohlfarth [59] demuestran que para
que un material magnético pueda presentar un estado mono dominio estable es necesario
que exista una barrera de energia que defina una direccion preferencial en la que la mag-
netizacion busque orientarse de manera espontdnea. Esta direccion es la direccion de fécil
magnetizacion y la barrera de energia corresponde a la energia de anisotropia efectiva o total
de la particula.

Definiendo la magnitud del momento magnético de una particula como M, ésta es pro-
porcional a su volumen (V). El radio critico (r.) por debajo del cual una particula actia como
mono dominio estd dado por[66]

(1.34)
donde A es conocida como constante de intercambio y K, rr es la constante de anisotropia
uniaxial efectiva, u, es la permeabilidad del vacio y M la magnetizacion de saturacion. Los

valores tipicos para r. es de 15 nm para Fe, 35 nm para Co, 30 nm para y-Fe,O3, mientras
que para SmCos es 750 nm [31].

Charles Kittel ha hecho un recuento més reciente sobre el surgimiento de los modelos
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de particulas mono dominio [64]. Para el presente trabajo, nos basaremos en el modelo de
Stoner-Wohlfarth para particulas mono dominio [59, 63].

1.6. Modelo de Stoner-Wohlfarth

El modelo de Stoner-Wohlfarth describe una particula mono dominio con una energia
de anisotropia magnética efectiva uniaxial. Este modelo fue inicialmente publicado en 1948
[59] y debido a su importancia, el mismo trabajo se volvié a publicar mds recientemente en
1991 en la revista IEEE Transactions on Magnetics [63]. A continuacién desarrollamos los
puntos mads relevantes de este modelo en el contexto del presente trabajo.

La restriccién de que la particula sea mono dominio implica que en todo momento todos
los momentos magnéticos atdmicos son paralelos entre si. En este caso, la magnetizacion
total de la particula se toma como un solo vector M y en respuesta a un campo aplicado
(Hy), la magnetizacion rota de tal forma que todos los momentos magnéticos rotan de manera
unisona. En este caso, el problema se puede reducir a la rotacion del vector de magnetizacion
cuya magnitud es constante y el dngulo de este vector.

De forma general, diremos que la particula posee una energia de anisotropia efectiva
(Kerr) uniaxial. Como se muestra en la figura 1.8, se elige la direccion ficil a lo largo del
eje 0 —m y por lo tanto la direccién dificil queda en m/2 — 3w/2. Como se puede ver, la
barrera de energia AE = K77V es directamente proporcional a la energia de anisotropia
efectiva. Esta anisotropia magnética efectiva corresponde a la que exhibe macroscdpicamente
la particula, se le conoce también como anisotropia magnética total y esta puede contener
diferentes contribuciones, las cuales se describen en este capitulo. Para el desarrollo del
modelo basta con introducir la forma funcional de la energia de anisotropia efectiva uniaxial
como K, rr sin 0, la cual corresponde a la grafica mostrada en la figura 1.8.

La densidad de energia de un sistema Stoner-Wohlfarth se puede describir considerando
la anisotropia efectiva uniaxial y el campo aplicado como,

E = K,s7sin®0 — HyM;cos(8 — ). (1.35)

El modelo de Stoner-Wohlfarth nos predice el comportamiento de la curva de histéresis de
una sola particula. Para fines del presente trabajo se determinara el caso del campo externo
aplicado paralelo al eje facil, es decir ¢ = 0. En este caso la ecuacion anterior se reduce a:

E :Keffsinzﬂ—HAMcose. (1.36)

Para simplificar el andlisis se remplaza la anisotropia efectiva K, s¢ por el campo de aniso-
tropia efectiva Hx = 2K, sy /M;. Adicionalmente, normalizamos los campos por Hk e intro-
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eje facil

Figura 1.8: Barrera de energia (AE) de una particula con anisotropia magnética uniaxial
efectiva K, s para la cual el eje facil esta en el eje 0,7, mientras que la direccion dificil esta
enel eje n/2,3m/2.

duciendo h = Hy /Hg. Al derivar obtenemos la condicién de equilibrio
sin®(h+cos6) =0, (1.37)

de donde las soluciones de esta condiciéon son 6 =0, 6 = Ty cos® = —h. La condicién de
equilibrio estd dada por la segunda derivada por lo que

0’E

W:hcos9+(2cosze—1), (1.38)
donde se determina que los estados para los cuales son estables son 8 =0y 0 = 7 siy sélo si
Hy > —Hy y Hy < Hi respectivamente. Por lo que la curva de magnetizacion correspondiente
se ilustra en la figura 1.9 y se puede escribir como

M(H)Z M; si Hy > —Hg (1.39)
—M; si Hy < Hg, '

Como se observa en la figura 1.9, el ciclo de histéresis es rectangular y describe un
sistema que solo tiene dos estados posibles: magnetizado en la direccién positiva (8 = 0) o
negativa (0 = ) a lo largo del eje facil. Aplicando un campo inicialmente a lo largo de la
direccion positiva del eje facil, la magnetizacion es alineada en esta direccion. Al relajar el
campo aplicado hasta llegar a cero, la magnetizacién permanece a lo largo de la direccién
inicial por lo que la remanencia es del 100 %. Cuando el campo toma valores negativos, la
magnetizacion permanecerd en la direccion positiva en tanto que Hy > —Hjy, de acuerdo con
la ecuacion (1.39). Cuando Hy = —Hj, la direccion positiva deja de ser un minimo de energia
y la magnetizacion brinca de manera irreversible a la direccion antiparalela, o negativa 0 = T,
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y permanece alineada en esa direccion para todo valor del campo aplicado tal que Hy < —Hj.

K iH e Hy

Figura 1.9: Ciclo de histéresis de una particula ideal con el campo aplicado paralelo al eje
facil.

Cuando se lleva a cabo el retorno del ciclo, es decir se inicia con un campo aplicado
negativo y se incrementa hasta cero y posteriormente hasta un valor elevado positivo. La
magnetizacion sigue el mismo comportamiento, es decir, inicia orientada paralela al campo
aplicado tal que O = T y permanece en esa orientacién siempre que se cumpla la condicion
Hy < Hy como lo establece la ecuacion (1.39). La magnetizacion rota de manera irreversible
de ® =7 a 6 = 0 cuando H4 = H} y permanece en esa direccion para todos los valores de
campo aplicado tal que H4 > Hj. Claramente para el caso de una particula mono dominio que
sigue este modelo, el campo coercitivo (H,) corresponde al campo de anisotropia efectivo o
total: H. = Hx = 2Keff/MS.

Para el presente trabajo, este resultado es muy importante ya que nos sirve para definir el
material ideal de referencia que se usard en todo el trabajo. Una particula ideal tipo Stoner-
Wohlfarth con una anisotropia efectiva de tipo uniaxial posee un ciclo de histéresis binario
en su direccion facil. En este ciclo hay dos estados estables posibles que son a lo largo de la
direccion positiva y negativa del eje facil de magnetizacion. La estabilidad de estos estados
implica que al fijar la direccién de la magnetizacién con un campo aplicado, la magnetiza-
cion retiene su orientacion una vez que se remueve el campo (remanencia de 100%) y que
para invertir su direccion (o sacarla de su estado estable) es necesario aplicar un campo en
direccion opuesta que exceda al valor de su campo coercitivo. Esta rotacion de la magneti-
zacion es irreversible lo cual implica que para regresar al estado inicial se debe seguir la otra
rama del ciclo de histéresis y exceder el valor del campo coercitivo.
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Figura 1.10: Curvas de histéresis simuladas para una particula ideal con el campo aplicado a
diferentes dngulos con respecto al eje facil de magnetizacion [67].

En un ensamble de particulas ideales tipo SW (Stoner-Wohlfarth) cada particula tiene
un ciclo de histéresis binario. Al medir en un ensamble de particulas veremos el comporta-
miento combinado de un nimero de estos ciclos que son los elementos fundamentales para
interpretar y explicar la histéresis en sistemas macroscopicos. Por tal razén, son de gran
importancia y se les conoce como histeriones o histerion. Como se discute mas adelante,
también es necesario adecuar el concepto para casos mas realistas cuyo comportamiento es
muy parecido al ideal pero sin llegar a serlo del todo. Pero para poder hacer esta extension
de la definicion debemos ver lo que dice el modelo de Stoner-Wohlfarth cuando el campo se
aplica en otras direcciones.

El modelo de Stoner-Wohlfarth admite soluciones analiticas cuando el campo externo se
aplica paralelo y perpendicular al eje facil (¢ = 0,7/2), mientras que para otras direcciones
el problema se debe resolver numéricamente. Para fines del presente trabajo, nos limitamos a
revisar rapidamente lo més relevante y util que sigue del modelo y que es de nuestro interés.

En la figura 1.10 se muestra la curva de histéresis de una particula ideal para diferentes
angulos del campo aplicado con respecto al eje facil.

El caso en que ¢ = 90° corresponde a la direccién dificil de magnetizacion. En este
caso el ciclo, como se puede ver en la figura, es una linea recta que pasa por el origen
y que no presenta histéresis. En este caso, tenemos que para valores de campos elevados,
|h| > 1, la magnetizacion es constante y apunta en la direccion del campo aplicado, en esta
situacién decimos que el sistema estd en el estado saturado. Para valores de A tal que |h| < 1,
la magnetizacion rota de manera reversible entre los estados saturados 7 = +1 de manera que
cuando el campo es cero, la magnetizacion (vector con magnitud constante) ha rotado para
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orientarse totalmente a lo largo de la direccidn facil, lo cual explica que el ciclo pase por el
origen, es decir, no presenta coercividad ni remanencia. Los valores extremos de este ciclo
son cuando i = +1, recordando que h = Hy /Hk, sigue entonces que el campo de saturacion
en la direccion dificil es igual al campo de anisotropia total Hy. Finalmente, la rotacion
reversible de la magnetizacion quiere decir que cuando el campo varia en un cierto intervalo
desde un valor inicial a uno final, 8H = H r — H;, la magnetizacion cambia en una cantidad
Om. Si ahora variamos el campo en sentido contrario entre los mismos valores extremos,
OH' = —3H el cambio en la magnetizacion seria el negativo —dm.

Cuando el campo externo se aplica en otras direcciones, como se muestra en la figura
1.10, el ciclo de histéresis se compone de una parte reversible la cual se observa a campos
mas elevados justo cuando el sistema deja el estado saturado y esta rotacion continda hasta
un cierto valor critico en el cual se lleva a cabo la rotacién irreversible de la magnetizacion.
En este caso, se observa que los ciclos presentan histéresis. Otra caracteristica importante es
que la remanencia decrece desde 1 hasta 0, mientras que el campo coercitivo también lo hace
desde Hg hasta cero, cuando el dngulo incrementa desde ¢ = 0 hasta ¢ = 7.

1.7. Particulas magnéticas biestables

El caso ideal de un sistema biestable es cuando el material es mono dominio, tipo Stoner-
Wohlfarth. Sin embargo, este limite es dificil de alcanzar en la practica debido principal-
mente a la presencia de inhomogeneidades y defectos en el material que impiden alcanzar
completamente este limite. Sin embargo, existen muchos casos en que el material presenta
un comportamiento biestable a lo largo de su eje facil ain y cuando no son perfectamente
mono dominio y cuyos ciclos de histéresis retienen ciertas caracteristicas similares respecto
al caso ideal, como el mostrado en la figura 1.9. Este tipo de particulas no tan ideales son las
que nos interesan en el presente trabajo y a continuacién damos una definicién mas clara.

La biestabilidad implica que solo hay dos estados estables aunque en dichos estados
pueda haber inhomogeneidades de la magnetizacion y que la rotacién de la magnetizacion
ocurre de manera abrupta entre estos dos estados. En un sistema biestable, la magnetizacion
presenta Unicamente dos estados que minimizan la energia, en ambos casos el momento
magnético se encuentra a lo largo de una direccion preferencial, llamada la direccion de facil
magnetizacion, y los estados estables corresponden a la orientacion positiva y negativa de la
magnetizacion como se ilustra esquematicamente en la figura 1.11. En estos sistemas la curva
de histéresis a lo largo de su direccion preferencial siempre muestra un salto abrupto desde
la direccién inicial de magnetizacién hacia la direccion antiparalela. El sistema sufre una
rotacion irreversible, la cual nos indica que, como vemos en la figura, al remover el campo, la
magnetizacion se queda en la direccion en la que estd, hasta que el campo aplicado sea igual
al campo coercitivo para volver a su estado original. El sistema posee una alta remanencia. Es
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Figura 1.11: Particula biestable con dos estados estables para la magnetizacién (M, —M;) y
esquema del ciclo de histéresis no-ideal donde se muestran en color rojo los segmentos que
caracterizan la desviacion del comportamiento ideal y que se acostumbra a relacionar con
rotaciones reversibles de la magnetizacion a la salida y llegada del estado saturado.

decir, en el estado remanente, la magnetizacion siempre apunta en la direccién preferencial,
a pesar incluso de que una fuerza externa (un campo) puede llevar a la magnetizacién a
orientarse en cualquier direccidn; al remover esta fuerza, la magnetizacion regresard siempre
a cualquiera de las dos configuraciones remanentes estables. En este sentido, para un sistema
magnéticamente biestable los valores binarios 1 y 0 puedan ser asignados a los dos estados
magnéticos accesibles, el positivo y el negativo.

1.7.1. Ensamble de particulas biestables

Imaginemos ahora un ensamble formado por muchas particulas biestables, todas geométri-
camente iguales, que nominalmente poseen las mismas propiedades magnéticas y que estan
distribuidas en un arreglo espacial dado. Suponemos que las particulas estdn ordenadas de
manera que sus ejes de facil magnetizacion son idealmente paralelos entre si, como se ilustra
de manera esquematica en la figura 1.12.

Una caracteristica importante de un ensamble es que si bien todas las particulas son no-
minalmente idénticas, en realidad hay pequeiias diferencias resultado de inhomogeneidades
tanto en la macro como en la microestructura. Esto tiene como resultado que propiedades
magnéticas como la coercividad presentan una distribucién de valores alrededor del valor
medio. Por lo que al medir la curva de histéresis sobre todo el ensamble lo que uno observa
es una sucesion de estados o configuraciones obtenidas al rotar una tras otra la magnetizacion
de cada particula. De tal manera que en cada punto o configuracion solamente hay particulas
magnetizadas en la direccion positiva o negativa.
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Figura 1.12: Particulas biestables con estados magnéticos binarios my y m_ a lo largo del
eje facil y un estado magnético arbitrario en el que coexisten particulas en los estados m y
m_.

Esto permite describir cualquier estado magnético del sistema utilizando variables que
sirven como contadores. En la figura 1.13 se muestra a manera de ejemplo un ciclo de
histéresis normalizado. El primer contador que se utiliza es justamente la magnetizacion
normalizada m, esta variable es tal que —1 < m < 1. Como se puede ver en la figura 1.13,
cada punto en el plano lo podemos indicar con un valor de m.

Por otra parte, sabemos que cada estado resulta de la combinacién de particulas mag-
netizadas en la direccién positiva y negativa. Sean m. y m_ las fracciones de particulas en
cada una de estas direcciones, por lo que el rango de estas variables es 0 < my < 1. Enton-
ces el estado magnético m corresponde a la resta de las fracciones de particulas positivas y
negativas, esto es:

m=my —m_. (1.40)

Adicionalmente el nimero de particulas se conserva, de tal manera que para cualquier estado
se debe cumplir que m +m_ = 1. De estas dos ecuaciones podemos encontrar la transfor-
mada inversa, es decir, encontrar m a partir de m, combinando estas ecuaciones se llega a
la siguiente expresion:

1+
my = Tm (1.41)

Asi, por ejemplo, para cada punto mostrado en la figura 1.13 podemos encontrar las frac-
ciones correspondientes de particulas magnetizadas en la direccion positiva y negativa. Por
ejemplo, si m = 0,3 entonces m, = 0,65 y m_ = 0,35. Algunos valores importantes co-
rresponden al estado saturado, donde m = +1 en este caso solo una de las poblaciones esta
presentes. En la saturacion positiva m = 1 por lo que my =1y m_ =0, y en la saturacion
negativa es lo inverso. El estado m = 0 corresponde a la configuracién donde m =m_ =0,5.
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Figura 1.13: Ciclo de histéresis normalizado donde se muestran diferentes estados magnéti-
cos descritos por la magnetizacién normalizada m.

1.7.2. Ensamble de particulas ideales orientadas aleatoriamente y sin
interaccion

En su articulo, Stoner y Wohlfarth ya analizan el caso limite de un ensamble de particulas
ideales (tipo Stoner-Wohlfarth - SW -) sin interaccion [59]. Este caso limite que justo evita el
problema de tomar en cuenta la interaccion sirve como la base y la referencia para cualquier
consideracion sobre ensambles interactuantes.

Ellos consideran un ensamble de particulas SW que son nominalmente (tedricamente)
idénticas la distancia entre las particulas es lo suficientemente grande para asumir que la in-
teraccion entre ellas es nula y, lo mds importante, suponen que los ejes faciles de las particu-
las estdn distribuidos de manera uniforme en todas las direcciones.

De este célculo se desprende que en la medicion macroscopica que resulta de aplicar el
campo en una direccién dada, cada particula tiene un campo de rotacion diferente y por lo
tanto como todas las particulas tienen orientacion diferente y campo de rotacién observado
(depende de la direccion del campo aplicado), el sistema posee una distribucién de campos
de rotacion.

Este sistema idealizado nos permite identificar dos propiedades fundamentales de un
ensamble de particulas que no interaccionan:(a) cada particula tiene un campo de rotacion
propio, el campo de rotacion intrinseco y, (b) la distribucion intrinseca de campos de rotacion
es la SFD, o iSFD, del ensamble no interactuante.
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Figura 1.14: Curvas de magnetizacion para el esferoides prolatos (curva continua) y oblatos
(curva punteada) orientados aleatoriamente. Las curvas son para esferoides similares ya sea
prolatos u oblatos. cos¢ es proporcional a la magnetizacién promedio por esferoide en la
direccion positiva del campo, adaptada de [59].

Sea 6(h) la distribucién y m(h) la curva medida, entonces si 6 = dm/dh, podemos escri-
bir:

m(h) = / o(h) dh, (1.42)

esto nos dice que la curva m(h) corresponde a la inversion de la magnetizacion inducida por
el campo aplicado de acuerdo con la distribucién ¢. Esta distribucién se le llama Switching
Field Distribution o SFD. La ecuacidén anterior expresa la relacion general que existe siempre
entre m(h) y . Esto implica que si conocemos una de las dos, a partir de esta podemos
conocer o determinar la otra.

Una observacién importante (y que después serd ttil) es que 6(h) y m(h) correspon-
den a la funcién de distribucion de probabilidad y la funcién cumulativa de probabilidad,
respectivamente.

Stoner y Wohlfarth calcularon el ciclo de histéresis para dicho ensamble, el cual se mues-
tra en la figura 1.14. El calculo predice que en este ensamble, la remanencia es de 0.5 mien-
tras que el campo coercitivo normalizado (H, = H./2K) es H, =0.479.
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1.7.3. Ensamble de particulas ideales

Del caso particular considerado por Stoner y Wolhfarth se desprende un ejemplo tedrico
de una SFD que resulta de la distribucion de orientaciones de los ejes faciles. Esto se ha
aprovechado para definir la SFD y la iSFD. Ademas se ha identificado la relacién entre la
curva de magnetizacion y su derivada, una es la cumulativa y la otra es la distribucion de
probabilidad, respectivamente.

En estas lineas, consideramos ahora el caso idealizado de un conjunto finito de particulas
biestables, pseudo Stoner-Wohlfarth, orientadas de manera que sus ejes de facil magnetiza-
cion son paralelos, pero donde cada particula tiene diferente campo coercitivo. Estos campos
los numeramos en orden creciente tal que H.y < Hop < H;3 < -+ < H,y,. Para fines de lo que
se quiere mostrar, podemos suponer (sin pérdida de generalidad) que las particulas no inter-
accionan entre si. La idea es analizar como esperamos que sean los ciclos de histéresis para
diferente nimero de particulas. La figura 1.15 muestra los ciclos de histéresis a lo largo de la

(a) (b)
Hcl ~
Hcl
~
HcZ
(c) H,q (d) H.q
Hc2 H02
Hc3
HcS
Hc4

Figura 1.15: Ciclo de histéresis a lo largo de la direccion facil para el caso de (a) una particula
con campo coercitivo H,, (b) dos particulas con coercividades H.; < H.2, (¢) tres particulas
con campos coercitivos H.; < He < He3 'y, (d) cuatro particulas con coercividades H.; <
He < Hez < Hes.

direccion fécil para el caso de (a) una particula con campo coercitivo H,1, (b) dos particulas
con coercividades H.; < H, (c) tres particulas con campos coercitivos H.; < Heo < He3'y,
(d) cuatro particulas con coercividades H.; < Hyp < Hp3 < Heq.
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Para el caso de una particula, figura 1.15 (a) tenemos el ciclo binario de un sistema
biestable. Para el caso de dos particulas, es claro que el ciclo debe mostrar dos saltos, uno
para cada campo coercitivo, como se muestra en la figura 1.15 (b). Donde la primera particula
que rota es aquella que tiene menor campo coercitivo. Para el caso de tres o cuatro particulas,
figura 1.15 (c) y (d), respectivamente; se espera algo similar. Tres saltos cuando hay tres
particulas y cuatro para el caso de cuatro. Cada particula rota cuando el campo aplicado es
igual a su coercividad y por lo tanto las rotaciones se llevan a cabo de manera secuencial en
orden creciente de campo coercitivo. Desde luego, en la parte de regreso del ciclo se debe
ver lo mismo pero pasando de la saturacion negativa a la positiva. Lo que se quiere destacar
con este andlisis es que dado un conjunto de particulas con diferentes campos coercitivos, el
ciclo de histéresis se lleva a cabo mediante la rotacién sucesiva de las magnetizaciones de
cada particula (biestable) de manera secuencial en orden creciente de campo coercitivo.

Si ahora imaginamos que tenemos un ensamble formado por un nimero muy grande de
particulas y sus campos coercitivos siguen una distribuciéon continua de valores, es decir,
H_(iy1) = Hei +dH. En este caso las curvas de histéresis ya no mostraran saltos abruptos,
si no que dard la apariencia de una variacién continua y suave de M(H), como podemos
ver en el ciclo de histéresis mostrado en la figura 1.13 para una red de nanoalambres que se
comporta como un ensamble de particulas biestables. En este caso, el orden de rotacion esta
dado o sigue la SFD del sistema.

1.8. Interaccion dipolar en ensambles de particulas magnéti-
cas

El problema central del presente trabajo tiene que ver con las interacciones magnéticas
de tipo dipolo-dipolo entre las particulas que forman un ensamble o arreglo.

En la forma mas simple, la interaccion de un objeto con otro implica que las propieda-
des de un objeto dependen o son influenciadas por la presencia del otro objeto y viceversa.
En el contexto de particulas magnéticas, la interaccion entre particulas quiere decir que una
particula experimenta un campo adicional, el campo de interaccién (H;), debido a la presen-
cia de la otra particula.

Cuando se trabaja con un conjunto de particulas, se reconocen generalmente dos tipos de
interacciones: las llamadas de intercambio y las dipolares. Las interacciones de intercambio
se presentan cuando existe una o diversas zonas de contacto fisico directo entre dos cuer-
pos magnéticos. En dichas zonas, la interaccion de intercambio busca establecer un orden
magnético en una zona de tamafio finito alrededor de la zona de contacto. En el presente
trabajo, estas interacciones no son consideradas y solo nos interesaremos en ensambles de
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particulas que no se tocan entre si, de manera que siempre hay una distancia bien definida
entre ellas y la Unica interaccidon que nos interesa y que estara presente, es la interaccion
dipolar magnética.

Si evocamos las fuerzas de atraccion y repulsion que conocemos y que hemos experi-
mentado usando imanes permanentes, podemos asociar configuraciones favorables y desfa-
vorables segtn el tipo de fuerza que detectamos al probar diferentes configuraciones entre
imanes. Esto se ilustra en la figura 1.16, donde vemos que segiin como alineamos los imanes,
vertical (A) o horizontalmente (B), las fuerzas son atractivas o repulsivas de acuerdo con la
orientacion relativa entre los imanes. De manera cualitativa decimos que el caso atractivo
es mas favorable que el repulsivo, pero como vemos en la figura, esto depende de cémo se
alinean los imanes entre si.

atractiva .
repulsiva

repulsiva E E atractiva

A B

Figura 1.16: Fuerza magnética entre dos imanes cuando A: Imanes con polos colineales vy,
B: Imanes con polos paralelos.

Definimos entonces dos tipos de interaccion, considerando el caso en que la fuerza atrac-
tiva corresponde a la configuracion que resulta mds favorable energéticamente:

Interaccion de tipo ferromagnética: Magnetizaciones paralelas producen una fuerza atrac-
tiva. Esta configuracion es la de minima energia y el estado o configuracion de maxi-
ma energia es cuando las magnetizaciones son antiparalelas. Esto corresponde al caso
mostrado en la figura 1.16 A.

Interaccion de tipo anti ferromagnética: Magnetizaciones antiparalelas producen una fuer-
za atractiva. Esta configuracion es la de minima energia y el estado o configuracion de
maxima energia es cuando las magnetizaciones son paralelas. Esto corresponde al caso
mostrado en la figura 1.16 B.
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De manera mas formal, consideremos dos momentos magnéticos 771 y niy separados por
un vector distancia 7, como se muestra en la figura 1.17, la energia potencial dipolar esta
definida como [68]

_ Ho | -y

= -3 1.43
an | 3 5 (1.43)
Z
mz
mi
A o PR
/} ) - /rlJ

Figura 1.17: Diagrama de dos particulas magnéticas con magnetizaciones m y my paralelas
a lo largo del eje z y separadas por un vector 7;;.

Esta es la expresion estdndar para la interaccion dipolar magnética entre dos dipolos.
Es una interaccion de largo alcance y fuertemente anisotropica. De la ecuacion (1.43), se
observa que la fuerza de la interaccion depende de la separacion y del grado mutuo de ali-
neamiento.

La interaccién dipolar que puede existir en un ensamble de particulas puede ser ferro-
magnética o anti ferromagnética, que seglin como se vio anteriormente, depende de la ali-
neacion relativa entre los momentos magnéticos y su orientacion. Esto se ilustra en la figura
1.18 y se deduce directamente de la ecuacion (1.43).

— Energfa

Paralelo M

Colineal M Paralelo M aralels Colineal M
paralela antiparalela P antiparalela
Uo 2mym, _ Ho M4y
Tar e am o 0 Homums g 2mym,

4m 73 T 13

Figura 1.18: Representacion de la configuracion de momentos magnéticos, y energia asocia-
da a cada uno de estos, donde se parte de la energia menor hasta la mayor.

37



1.8.1. Interaccion dipolar dependiente de la configuracion en la apro-
ximacion de campo medio

El problema de la interaccidn entre particulas en un ensamble es un problema complicado
por el hecho de que los campos dipolares dependen de la configuracién magnética de cada
elemento, las cuales a su vez, dependen de los campos dipolares de los elementos adyacentes.

Esto lleva a que la descripcion de estos fendmenos se realice por lo general en base a di-
ferentes niveles y tipos de aproximaciones. Por un lado, estos efectos pueden y son conside-
rados en base a simulaciones micro magnéticas o Montecarlo, las cuales de manera inherente
calculan, segtin el tipo de aproximacion utilizada, los efectos dipolares con diferentes gra-
dos de presuncion. Desde luego, dichas simulaciones asi como las aproximaciones utilizadas
estan restringidas por las necesidades de computo que requieran. Sin embargo, una gran des-
ventaja de estos métodos es que no permiten obtener ninguna informacién o parametro fisico
que permita describir los efectos de la interaccion.

En este sentido, un enfoque diferente pero que a pesar de sobre simplificar el problema
permite obtener algunos parametros, es el de considerar la interaccion entre particulas como
un campo medio.

Larelevanciay la necesidad de considerar efectos de campo medio debidos a efectos de la
interaccion dipolar en ensambles de particulas ha sido reconocida desde que se desarrollaron
los modelos para ensambles de particulas [69].

Al hablar de campo medio, se define el campo total (Hr,;) que actda sobre una particula
en el ensamble como la suma del campo aplicado (Hy) y el campo producido por el resto de
las particulas del ensamble, denotado como el campo de interaccién (H;,, ), esto es:

Hror = Ho + Hipy, (1.44)

y en general, todo el problema de este enfoque gira entorno a determinar, medir, calcular,
deducir o encontrar alguna expresion para Hjy;.

En la aproximacion de campo medio, el campo dipolar puede ser considerado de varias
maneras, la mas comtun es la que es utilizada en los modelos de Preisach y de Jiles-Atherton:

Hip = oM, (1.45)

donde o es un parametro que debe ser ajustado. Esta ecuacion fue introducida por Jiles y
Atherton en su modelo para calcular curvas de histéresis [70]. En este trabajo, se adopta esta
ecuacion para poder escribir el campo efectivo que actia sobre una entidad como la suma
del campo aplicado y el de interaccion:

H,pr = Hpp+0M. (1.46)
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En otro trabajo, Atherton sefiala [69]: que de manera andloga al campo molecular de Weiss,
este campo medio de interacciéon oM ofrece la posibilidad de tomar en cuenta las interaccio-
nes presentes en el sistema.

En otro trabajo de 1992, Che y Bertram [71] propusieron una expresion para la interac-
cién que contiene términos hasta segundo orden para el campo efectivo de interaccién f(M)

f(M) = oM +B(1—M?), (1.47)

donde o y B son parametros fenomenoldgicos adimensionales, tipicamente o, B < 1. El pri-
mer término es una contribucion de campo medio que depende en la magnetizacion global y
la interaccion local y el segundo termino es introducido para tomar en cuenta las fluctuacio-
nes del campo de interaccion [71].

De la misma manera, en la literatura se encuentran expresiones similares para tomar en
cuenta los posibles efectos de interaccién en la aproximaciéon de campo medio. Asi, por
ejemplo, Bertotti [58](pgs. 341-342) discute la necesidad de considerar como cantidades
distintas los campos externos y efectivo. Donde sefiala que en el caso de un sistema cuyas
componentes interactian, se puede intentar utilizar un enfoque de campo medio, en el cual el
campo efectivo que actua sobre un elemento se puede escribir como (eq. 10.64 en ref. [58]):

H=Ha—|—HMF(M), (1.48)

Hyr caracteriza el efecto promedio del resto del sistema en una unidad (o elemento) dada.
Hyr se puede emplear para describir, en particular, efectos desmagnetizantes debidos a la

geometria del espécimen. En este caso, Hyyr = —NM, donde N es el factor desmagnetizante
apropiado. De manera mas general el campo efectivo se puede escribir como:
H=H,+kyrM, (1.49)

siempre que los efectos de campo medio sean lineales con la magnetizacion. La constan-
te kyr contendrd los efectos desmagnetizantes asi como otras formas de interaccion (por
ejemplo, de intercambio).

Posteriormente, al considerar la construccion del modelo de Preisach, Bertotti [58] rein-
cide en los efectos y términos de campo medio (pags. 450-452), donde nuevamente al con-
siderar efectos desmagnetizantes y efectos de interaccion dipolar, se requiere de un término
de campo medio de la forma

Hyp = NepsM, (1.50)

donde como dice Bertotti, N.sr es un parametro fenomenoldgico. Comparando estas tres
ecuaciones, se concluye que N, s = kyr.

Por otra parte, los trabajos reportados por van der Veerdonk [72, 73, 74], también consi-
deran los efectos de campo medio escribiendo el campo total o efectivo como:

Hl‘Ot :Hext—4TCNM, (151)
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donde H,,; es el campo externo aplicado normal a la superficie del plano, 0 < N < 1 es
el factor desmagnetizante, y M es la componente de la magnetizacion fuera del plano. En
el caso de granos independientes (no interactuantes) la teoria de campo medio predice que
N = 1. Experimentalmente se observa que este valor lleva a curvas de remanencia en forma
de S al hacer la correccion de desmagnetizacion (deshearing). La solucion tradicional a este
problema es el de introducir un factor desmagnetizante efectivo Ny < 1. Sin embargo, no
existe un procedimiento consistente para obtener Neyy.

1.9. Interaccion dipolar y campo desmagnetizante efectivo
en ensambles de particulas

En el presente trabajo nos hemos enfocado al problema de la interaccion (dipolar) en
ensambles de particulas y en la problematica de las distribuciones de los campos de rotacion
intrinseca y medida.
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Figura 1.19: Distribuciones superficiales de carga magnética 6,6 en un arreglo de particu-
las y los campos magnetostaticos asociados: desmagnetizante (Hp) al interior de la particula
y de interaccion (Hjy,,) entre particulas.

A continuacion se discuten aspectos importantes para nuestro estudio y que extienden los
conceptos magnetostaticos cldsicos ya discutidos en el capitulo anterior al caso de ensambles
de particulas.

Primeramente, nos interesamos en ensambles de particulas que no se tocan, tal que la
interaccion entre ellas es tinicamente de tipo dipolo-dipolo. Para simplificar, suponemos que
las particulas son nominalmente idénticas y forman un arreglo ordenado. Estas restricciones
pueden ser relajadas en un andlisis un poco mds detallado.
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La figura 1.19 muestra un arreglo de particulas polarizadas y las respectivas distribucio-
nes superficiales de carga magnética 6,G6_. A estas distribuciones de cargas se les asocian
campos magnetostaticos: el campo desmagnetizante (Hp) al interior de la particula y campo
de interaccion (H;,;) entre particulas.

Lo que vale la pena enfatizar es que estos dos campos se originan de las mismas dis-
tribuciones de carga y no solo eso, estas distribuciones a su vez dependen de la forma y
dimensiones del sistema, en este caso las dimensiones de las particulas y la separacion entre
ellas.

Fisicamente, ambos campos deben describirse de manera similar y en este sentido, nues-
tro grupo ha desarrollado un modelo de campo medio para describir estos efectos magne-
tostaticos en ensambles de particulas [75].

En este modelo se propone que el campo de interaccion se puede expresar también en
funcién de un factor desmagnetizante (N), el cual es independiente del factor desmagneti-
zante normal del (N) y que toma en cuenta la forma o geometria macroscopica del ensamble.
Desde luego, la distancia entre particulas se debe incluir y eso se puede hacer usando la frac-
cion de volumen P. En este sentido, se propone que ambos efectos (desmagnetizante y de
interaccién) se pueden tomar en cuenta mediante un factor desmagnetizante efectivo (Nef),
para el cual se propone la siguiente forma [75],

Nes =N+ (NT—N)P. (1.52)

En esta dltima expresion podemos ver que si la fraccién de volumen tiende a cero, P —
0, Ney = N, que corresponde a una sola particula aislada y no interactuante, como era de
esperarse. Por otro lado, si tomamos el limite contrario y P — 1, podemos ver que esta
expresion se reduce al factor desmagnetizante del volumen que contiene las particulas, Nes =
NT tal y como se esperaba.

El primer término que es independiente del empaquetamiento corresponde a la auto
energia, o a la energia desmagnetizante propia de la particula, mientras que el segundo
término que depende de P corresponde al término de la interaccion dipolar, entonces

Nef = Nauro + Ndip- (1-53)

Esta expresion para el factor desmagnetizante efectivo para un ensamble de particulas es
general ya que no se han puesto restricciones sobre Ny N.

El campo desmagnetizante efectivo se obtiene a partir de la definiciéon de este campo,
ecuacion (1.13), por lo que
HEY = N#M + (NT— NP, (1.54)

Esta expresion da, el campo desmagnetizante efectivo Hp, ¢ para un ensamble de particulas
en el estado saturado.
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Ahora vemos que el campo interno se puede escribir de manera mas general como,
H; = Hy + NgM, (1.55)

donde ahora N¢f contiene dos contribuciones como vemos en la ec. (1.53). Sigue de aqui que
el problema de sesgo de las curvas de magnetizacion inducido por el campo desmagnetizante,
seccion 1.3.2, se extiende ya que ahora puede contener dos contribuciones: la del campo
desmagnetizante clésico y la del campo de interaccion.

Magnetizacion

\Nef—>0

Campo magnético

Figura 1.20: Ciclos de histéresis sesgados por diferentes factores desmagnetizantes N.

En particular, el sesgo introducido por la interacciéon dipolar es la responsable por el
ensanchamiento de la SFD, mientras que el sesgo inducido por el campo desmagnetizante
contribuye a la iSFD.

A manera de ejemplo, en la figura 1.20 retomamos la figura 1.6 la cual modificamos
para Ngs. Lo que vemos en la figura es el caso en el que no hay efectos desmagnetizantes ni
de interaccion y por lo tanto Ngs &~ 0. Esta seria la curva intrinseca del material no acotado
(infinito). Para una pieza o particula de ese material, tenemos el campo desmagnetizante
que depende de N, es decir, Ngs = N, que lleva al sesgo cldsico de las curvas. Si ahora
consideramos varias particulas que interaccionan, aparece un sesgo adicional Ny;, = N'yen
este caso Nes = N+ NT.

1.10. Mediciones de magnetometria

Las mediciones de magnetometria implican la medicion de la componente de la magneti-
zacion del material (M) en la direccion del campo aplicado (Hy ). Este campo es homogéneo
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Figura 1.21: (a) ciclo mayor y primera curva o curva virgen la cual se obtiene luego de des-
magnetizar el material, también se muestran los puntos correspondientes a la magnetizacion
remanente m,.,, y el campo coercitivo H.. (b) Ciclos de histéresis medidos a lo largo de (i)
el eje facil y de (i1) el eje dificil. Mediciones realizadas en una red de nanoalambres de NiFe.

en un volumen lo suficientemente grande para asegurar que toda la muestra esta sujeta a di-
cho campo homogéneo. Hay diferentes tipos de magnetémetros, en el capitulo de materiales
y métodos se explica el magnetémetro de gradiente alternante que es el que se ha utilizado
en este trabajo.

Ciclo mayor: El ciclo mayor, ya mencionado en la seccién 1.3, se refiere a un ciclo que
se realiza en dos tiempos entre valores de campo méaximo, +H,,,,, lo suficientemente ele-
vado para asegurar que el sistema alcanza el estado saturado. La figura 1.21 (a) muestra
un ciclo mayor tipico medido en redes de nanoalambres. El estado saturado es aquel en el
cual el material alcanza el valor maximo de su magnetizacion, llamada la magnetizacién de
saturacion (My), que se obtiene cuando todos los momentos magnéticos del material estan
perfectamente alineados en la direccion del campo aplicado. Para todo material existe un
umbral de campo magnético a partir del cual se alcanza este estado de saturacién magnética
y se le conoce como el campo de saturacion, Hy,,. Como ya se menciond, el estado de satu-
racion se utiliza por lo general como el estado de referencia para interpretar las mediciones
de magnetizacion contra campo. Como se ha indicado, el ciclo mayor estd formado por dos
segmentos, en el primero el sistema es llevado del estado inicial de saturacion positiva, +M,
al estado final de saturacion negativa, —Mj;. Es decir, se parte de un estado inicial positivo
y el sistema es llevado a un estado de magnetizacién menor mediante la reduccién de la
magnitud del campo cuya direccion se mantiene fija. En el segundo segmento, el sistema es
llevado de una magnetizacién menor a una mayor por un campo cuya magnitud incrementa,
en este caso los estados iniciales y finales del segmento son la saturacion negativa y positiva,
respectivamente. Al segmento en el que la magnetizacion decrece para ir del estado inicial
al final se le llama parte descendiente del ciclo mayor. Por su parte, la parte ascendente del
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ciclo mayor corresponde al segmento en el que la magnetizacién aumenta para ir del estado
inicial al final. Esta nomenclatura es importante para el presente trabajo y se puede extender
a todo ciclo ida-y-vuelta para el cual nos referimos a los segmentos como la parte ascendente
y descendiente del ciclo.

A partir del ciclo mayor, o de alguno de sus segmentos, se obtienen los principales
parametros magnéticos del material/sistema. Estos pardmetros son la magnetizacion de sa-
turacion, el campo de saturacion, el campo coercitivo, la remanencia del ciclo mayor y la
susceptibilidad diferencial ¥4, =dM/dH y que también corresponde a la distribucion de
campos de rotacion SFD, del inglés Switching Field Distribution.

En el presente trabajo todas las curvas de magnetizacién se analizan normalizando la
magnetizacion con respecto al valor de la magnetizacién de saturaciéon. Con esta normali-
zacion las curvas de magnetizacion quedan confinadas el intervalo [—1,1] en el eje de la
magnetizacion.

Magnetizacion de saturacion M;: Es el valor maximo, o saturado, del vector de magneti-
zacion, que se obtiene cuando todos los momentos magnéticos son paralelos a la direc-
cion del campo aplicado. Una vez alcanzado el estado de saturacion, la magnetizacion
que ya alcanzd su saturacion, ya no aumenta aun si se incrementa mas la amplitud del
campo aplicado. En este sentido, la magnetizacién méxima, M,,,,, que puede alcanzar
el sistema corresponde a la magnetizacién de saturacion M, = M.

Campo de saturacion Hy,: Es el valor de campo a partir del cual se alcanza el estado sa-
turado. Para campos aplicados de intensidad mayor, la magnetizacién ya no cambia, y
se mantiene constante en su valor de saturacion Mj.

Campo coercitivo H.: la coercitividad, también llamada campo o fuerza coercitivos es la
intensidad del campo magnético que se debe aplicar a ese material para reducir su
imanacion a cero. Al referirse a este campo, se debe indicar la medicién a la que co-
rresponde, por ejemplo, direccion facil o dificil en un sistema con anis6tropo magnéti-
ca, o bien otro ejemplo seria indicando si es paralelo o perpendicular al plano de una
pelicula. Es decir, se debe indicar la referencia empleada para la medicién de la cual
se obtiene este campo.

Magnetizacion remanente: [L.a magnetizacion remanente o simplemente la remanencia,
Mrem, corresponde a la magnetizacion que retiene el sistema en ausencia de un cam-
po aplicado o bien después de aplicar y remover el campo aplicado. La magnetizacion
que retiene el sistema, o su magnetizacion remanente, depende de la historia magnética
del sistema y por lo tanto es necesario indicar como se obtuvo. En este sentido, defi-
nimos la remanencia del ciclo mayor como la magnetizacién que persiste a lo largo
de la direccion del campo externo luego que el sistema fue inicialmente saturado. Se
acostumbra a medir la remanencia como la fraccion remanente con respecto al estado
saturado: moy, = M(Hyp, = 0) /M.

rem —
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Otros estados, puntos y procesos que son importantes o que se emplean frecuentemente
son: los puntos (valores de campo) que denotan la salida y la llegada a la saturacion, que
por lo general son distintos valores de campo. Otro valor importante es la susceptibilidad
efectiva que es la pendiente en el campo coercitivo, es decir X, =dM/dH |pg—p,. La curva
virgen o curva inicial, que es la curva medida a partir de H = 0 a la saturacion, luego que
el sistema ha sido inicialmente desmagnetizado. Es decir, el sistema se prepara para que su
magnetizacién remanente sea cero y luego se mide como se magnetiza el sistema iniciando
en ese estado.

Otro tipo de mediciones comtinmente realizadas son los ciclos de histéresis aplicando el
campo externo en diferentes direcciones. Esto permite identificar la presencia de anisotropias
magnéticas. A manera de ejemplo la figura 1.21 (b) muestra los ciclos de histéresis medidos
a lo largo de la direccion de fécil y dificil magnetizacion correspondientes a una red de
nanoalambres.

Ciclos menores: Los ciclos menores se refieren a un ciclo ida y vuelta pero que queda
contenido dentro del ciclo mayor. Es decir, se realiza un ciclo partiendo del estado saturado
y llegando hasta un punto con magnetizacion diferente a la saturacion antiparalela como se
hace para el ciclo mayor.

En un ciclo menor, se induce la inversion de la magnetizacion de un subconjunto del
sistema o bien, se hace un proceso parcial de magnetizacion. Los limites del proceso son el
estado saturado que se toma siempre como la referencia y el punto extremo que se alcanza y
a partir del cual se realiza la parte de retorno del ciclo. A este punto se le conoce como punto
de retorno y sus coordenadas son (H,,m,). En la figura 1.22 (a) se muestra un ciclo menor
donde se indica el punto de retorno. Al comparar con el ciclo mayor, es claro que el ciclo
menor solo involucra un proceso de magnetizacion de una parte del sistema.

Dado que es un ciclo, también contiene una parte descendiente o de ida, que inicia en
el estado saturado y termina en el punto de retorno. Mientras que la parte ascendente o de
retorno, inicia en el punto de retorno y termina en el estado saturado. Tal y como se ilustra
en la figura 1.22 (a), donde vemos el ciclo mayor y un ciclo menor para el cual se muestran
en diferente color y con flechas la parte descendiente y ascendente. En la practica, y como
hemos hecho en el presente proyecto, se acostumbra a medir varios ciclos menores a fin de
tener un conjunto de ellos, como se muestra en la figura 1.22 (b). Al hacer estas mediciones
los ciclos menores son identificados por sus respectivos puntos de retorno (H,,m,);.

En el contexto del presente proyecto, donde nos interesamos en ensambles de particulas
magnéticas biestables que siguen una distribucion de campos de rotacion, los ciclos menores
son de gran interés. En efecto, para estos sistemas de interés, hemos dicho que cuando se lleva
a cabo un proceso de magnetizacion las particulas biestables cambian su estado entre los dos
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Figura 1.22: (a) ciclo mayor y un ciclo menor donde se muestran en diferente color la parte
descendiente y ascendente y, (b) conjunto de varios ciclos menores. Mediciones realizadas
en una red de nanoalambres de NiFe.

valores permitidos y las rotaciones se hacen en orden incremental de los campo coercitivos
o de rotacién que siguen la SFD. En este sentido, un ciclo menor es un proceso en el cual
se explora un segmento de la SFD y por lo tanto, solo un subconjunto de las particulas del
ensamble participa en el ciclo. En particular, si el campo de retorno es H,, entonces todas las
particulas con campo coercitivo tal que H.; < H, participan en el ciclo menor, mientras que
aquellas con coercividades tales que H.; > H,, no participan, es decir, su magnetizacion no
cambia.

Curvas de retorno de primer orden: Estas curvas, también conocidas como curva FORC
(o curvas FORC) del inglés First Order Reversal Curves, no son otra cosa que la parte ascen-
dente o el retorno de un ciclo menor. Estas curvas han adquirido mucha popularidad debido a
que se utilizan para elaborar los llamados diagramas FORC que es una curva de niveles que
proporciona informacién sobre procesos de magnetizacion. En este trabajo no nos interesan
y no se utilizan estos diagramas, pero si nos interesan y se han utilizado las curvas FORC.
La figura 1.23 muestra 180 curvas FORC medidas en una red de nanoalambres de Cobalto
con el campo aplicado paralelo al eje de los cilindros. En la figura se puede observar que no
se cuenta con la parte descendiente del ciclo mayor, pero que el ensamble de todas las curvas
FORC trazan la envolvente del ciclo mayor. De manera similar a un ciclo menor, el proto-
colo de medicién de una curva FORC empieza por aplicar un campo grande de saturacion
positiva el cual es posteriormente reducido hasta llegar al punto de retorno con coordenadas
(H,,m,). Este punto marca el inicio de la curva de retorno, la cual se obtiene midiendo la
magnetizacion mientras el campo incrementa su magnitud desde H, hasta Hy,,x > Hy,. Una
vez que se termina la medicidn, se repite el mismo proceso para otro punto de retorno.
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Figura 1.23: 180 curvas FORC medidas en una red de nanoalambres de Cobalto con el campo
aplicado paralelo al eje de los cilindros.

Curvas de remanencia: Otro tipo de curvas o protocolos de medicién que son ttiles y que
se usan con frecuencia con las llamadas curvas de remanencia y de éstas hay dos que son las
que nos interesan mas: la curva de adquisicion de la Magnetizacion Remanente Isotérmica
(IRM) y la curva de adquisicion de la Desmagnetizaciéon Remanente DC (DCD). Estas curvas
siguen un protocolo que estd disefiado para medir los valores de la magnetizacion remanente
que solo refleja cambios en la magnetizacion debido a rotaciones irreversibles. Es decir,
estos protocolos filtran o distinguen los procesos de rotacion reversibles e irreversibles de la
magnetizacion. Con lo que se grafican tnicamente los procesos de rotacion irreversibles y
dejando fuera, o descartando, los reversibles.

Las dos curvas de adquisicion que nos interesan, IRM y DCD, siguen un mismo proto-
colo, pero con dos diferencias importantes: la IRM refleja un proceso de magnetizacién o
ascendente, mientras que la DCD muestra un proceso de desmagnetizacién o descendente.
Por lo que, la segunda diferencia es que tienen distintos puntos iniciales y finales. La curva
IRM inicia en el estado desmagnetizado, con m = 0 y termina con la magnetizacién rema-
nente mdxima que posee el material, m/s, . Por su parte la curva DCD inicia con el sistema

en su magnetizacion remanente maxima positiva y termina en el estado con la magnetizacion
remanente maxima negativa.

El estado inicial para la curva IRM se obtiene mediante un proceso de desmagnetizacion
que utiliza un campo alternante con amplitud decreciente. Este es el proceso que se usa
comiinmente para desmagnetizar el material cuando se quiere medir la curva virgen. Por su
parte el estado inicial de la curva DCD se genera aplicando un campo para llevar al sistema
al estado de saturacion positiva y posteriormente reduciendo el campo a cero y dejando que
el sistema llegue a su remanencia. Esto corresponde a la remanencia del ciclo mayor.
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Para la adquisicion IRM, se aplica una serie de campos cuya magnitud incrementa a un
paso OH. Sea H\,H,, ..., H, la serie de campos incremental, entonces se cumple que H; | >
H; y Hiy1 — H; = 0H. La medicion se lleva a cabo incrementando el campo inicialmente
hasta H; y posteriormente a H = 0 y se mide la magnetizacion remanente m,. El siguiente
punto se mide subiendo el campo hasta H, y posteriormente a H = 0, para medir la nueva
magnetizacion remanente que pasa de m,; a m,. El proceso se repite incrementando cada
vez el valor de campo médximo H;, para luego cortarlo con lo que H = 0 y registrando el
valor de la magnetizacion remanente m,;. La adquisicion termina cuando el valor del campo
aplicado es mayor o igual a la magnetizacion de saturacion del ciclo mayor, de tal manera
que el estado final corresponde a la remanencia del ciclo mayor. La curva IRM es la grafica
de las coordenadas (H;,m,;). El proceso se resume en la siguiente expresion:

0 0 0 0
m0:0%‘ mlé‘ mzé‘ mz — - — me, (1.56)
H; H, H3

sat

La curva de remanencia DCD sigue un proceso similar, solo que el campo decrece progre-
sivamente su magnitud para ir desmagnetizando por pasos el material. En el primer paso,
el sistema tiene su valor mdximo de magnetizacién remanente m);, . Se aplica un campo
negativo H; que después se remueve y se registra la magnetizacion remanente m,; < mj,,.
En el segundo paso se aplica un campo H> mds negativo que lleva al sistema de m,; a m,,.
El proceso se repite hasta que se aplica un campo negativo cuya magnitud es igual o mayor
al campo de saturacion y para el cual la remanencia corresponde a la del ciclo mayor. El
proceso se resume en la siguiente expresion:

- 0 0 0 0 -

my = Mg, — ‘—Hlml — ‘_Hzmg — ‘_H3m3 — = e Mo, (1.57)
La figura 1.24 muestra las curvas IRM y DCD junto con el ciclo mayor medidas en una
red de nanoalambres con el campo aplicado paralelo al eje de los alambres. Las flechas
indican la direccion en que varia la magnitud del campo aplicado. Como podemos ver, la
magnetizacion remanente méaxima que posee el material, m,,, corresponde al valor de la
remanencia del ciclo mayor. Otro punto importante para el presente trabajo es que, como
se nota en la figura, la curva DCD se superpone a la parte descendente del ciclo mayor. Ya
que en el ciclo mayor se grafican ambos procesos reversibles e irreversibles, el hecho que
la curva DCD coincide con la parte correspondiente del ciclo mayor es un indicador de que
los procesos de magnetizacion en las redes de nanoalambres (al menos en esta muestra) son

irreversibles y los procesos reversibles son despreciables o nulos.
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Figura 1.24: Curvas IRM y DCD junto con el ciclo mayor medidas en una red de nanoalam-
bres con el campo aplicado paralelo al eje de los alambres. Las flechas indican la direccion
en que varia la magnitud del campo aplicado.
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Capitulo 2

Antecedentes

2.1. La distribucion intrinseca de campos de rotacion y su
determinacion experimental

Al trabajar con ensambles de particulas existe una propiedad que es de gran importancia
tanto a nivel fundamental como aplicado y que es la distribuciéon de campos de rotacion, o
SFD del inglés Switching Field Distribution, y en particular la llamada distribucion intrinseca
de campos de rotacién o iSFD del inglés intrinsic Switching Field Distribution.

La distribucion de campos de rotacion es una propiedad de cualquier ensamble de particu-
las y refleja la dispersion de campos de rotacion de las particulas individuales del ensamble.
Esta es una propiedad que es de gran interés ya que proporciona la descripcion estadistica
de los campos de rotacidn, los cuales estan relacionados con las propiedades magnéticas y
micro-estructurales de cada elemento del ensamble. Por lo que la SFD arroja informacién
valiosa que sirve para elucidar mecanismos que intervienen o que son importantes en la
rotacion de las diferentes componentes del ensamble [41, 13, 76].

Todo ensamble de particulas muestra una distribucién de campos de rotacion. Esta distri-
bucidn se obtiene al derivar la parte ascendente o descendente del ciclo mayor de histéresis.
El origen de la distribucion se relaciona con los diferentes tipos de in-homogeneidades que
llevan a cambios (chicos o grandes) en los campos coercitivos individuales de las particulas.

Hay muchos problemas tecnolégicos y fundamentales en los cuales la SFD es de gran im-
portancia [41, 13, 76]. En el caso de l6gica magnética basada en automatas celulares, Csaba
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y colaboradores [39] sefialan que los dispositivos para l16gica magnética usualmente se fabri-
can usando nanolitrografia, y esos imanes individuales muestran una variacién importante de
campos de rotacion de uno a otro. Esto ha limitado su aplicacion ya que la variacion de las
propiedades magnéticas de un elemento a otro frustra el orden magnético y limitan la propa-
gacion de sefiales magnéticas. Aplicaciones como grabado magnético, MRAMSs, Autématas
celulares, circuitos l6gicos, filtros microondas y sensores de campo magnético requieren que
al fabricar sistemas que incluyan un numero dado de particulas, la dispersion de los campos
de rotacion sea lo mds baja posible. Esto es equivalente a decir que la SFD sea angosta. Lo
que se busca es que las particulas se comporten lo mas parecido posible y que no haya va-
riaciones importantes en sus campos de rotacion. La posibilidad de introducir al mercado un
producto esta limitado por la capacidad de fabricar grandes cantidades de material (Medios
de grabado, Bits para MRAMS, etc.) de manera controlada y reproducible.

Desde el punto de vista fundamental, el interés de la SFD tiene que ver que al medir algu-
na propiedad, ésta serd afectada por la distribucion. Es decir, se mide una distribucién de la
propiedad que se estd midiendo. Esto lleva al problema de determinar propiedades individua-
les de las particulas a partir de una medicion estadistica. Existe también el problema inverso:
como integrar un ensamble de particulas de tal manera que las propiedades del ensamble
sean las que se buscan o necesitan. Este es el caso de materiales compositos. Entonces de
punto de vista fundamental, la SFD y su relacion con las propiedades individuales da lugar
a dos problemas importantes. Hay otros més elaborados, pero estos dos estdn relacionados
unicamente con el problema de pasar (en ambas direcciones) de las propiedades individuales
y la estadistica propia del ensamble.

En el caso de sistemas formados por particulas magnéticas se presenta otro problema
no trivial que dificulta el andlisis e interpretacion de la SFD o de la estadistica. Este pro-
blema viene de la interaccion magnética entre particulas. El andlisis de la SFD en sistemas
con interaccion se complica por el hecho de que cada particula en el sistema estard sujeta
al campo de interaccion, el cual produce un corrimiento desconocido de su campo de rota-
cion. Adicionalmente, el campo de interaccion total que siente una particula depende de la
magnetizacion total del sistema. Esto es, la suma de todos los momentos magnéticos. Esta
suma cambia cada vez que cambia la configuracioén de las magnetizaciones en el sistema.
Lo anterior resulta en un corrimiento variable de los campos de rotaciéon medidos para cada
particula lo cual resulta en una SFD que es deformada por el campo de interaccion. Esto ha-
ce necesario definir o distinguir entre la SFD medida y la SFD intrinseca (iSFD). La medida
contiene y refleja los efectos del campo de interaccion, mientras que la iSFD corresponderia
a la distribucion real del sistema y que solo puede ser obtenida para el caso sin interaccion o
bien, el problema que nos interesa: poder obtener la iSFD a partir de la SFD medida.
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2.1.1. Determinacion experimental de la distribucion intrinseca de cam-
pos de rotacion

Como ya se menciond, la SFD se obtiene por derivacion directa de la curva M(H), sea
G(H) la SFD, entonces
M

c=—.
dH

2.1)

Esta, sin embargo, corresponde a la SFD medida, la cual difiere de la intrinseca en un sis-
tema con interaccion ya que como se ha mencionado, la interaccion; a primera aproximacion,
se suma al campo aplicado resultado en un campo total (campo medio):

Hr = Hy +H,-m(m), (2.2)

lo que quiere decir que la SFD es la versién deformada de la iSFD debido a la interaccidn.
La interaccion a su vez depende de la magnetizacion total del sistema y eso es el origen de
las dificultades para determinar la iSFD en un ensamble de particulas.

De lo anterior podemos suponer que la SFD medida (6) y la iSFD (o) se relacionan por
la Ec. (2.2), es decir,

G(HA) = Go(HT). (23)

Con esta expresion podemos identificar el problema. Notemos que la SFD medida se grafica
como funcién del campo aplicado ya que todas las mediciones del ciclo de histéresis y su
derivada se grafican en funcién del campo aplicado, que es el pardmetro externo controlado
con el que exploramos al sistema. Sin embargo, debido al campo de interaccion, las particu-
las ya no estdn sujetas al campo aplicado si no al campo total, por lo que la SFD medida
corresponde a la iSFD del campo total pero graficada en funcién del campo aplicado, como
lo expresa la ecuacién (2.3). Por lo que la gréfica de la SFD en funcién del campo total de-
beria corresponder a la iSFD. Es claro que si el campo de interaccion es cero, Hr = Hy y
G(HA) = G()(HA).

De lo anterior sigue que: (a) en un sistema con interaccién la SFD # iSFD, (b) cuando no
hay interacciéon SFD = iSFD, o lo que es igual, la iSFD es la SFD del sistema sin interaccién
y, (c) para encontrar la iSFD a partir de la SFD en un sistema con interaccion, es necesario
remover la deformacién de la iSFD provocada por el campo de interaccion.

Entonces, a pesar de que es directo obtener la SFD, no es ese el caso para encontrar la
1SFD. Es claro también que para obtener la iSFD a partir de la SFD medida, es necesario
conocer o hacer algun tipo de consideracion sobre el campo de interaccion y de como este
deforma la iSFD.
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Durante las tltimas dos décadas se han visto esfuerzos en el desarrollo de metodologias
encaminadas a encontrar o determinar la iSFD en ensambles de particulas interactuantes. A
continuacion, estos métodos son discutidos.

2.1.2. Método de la correccion del sesgo de las curvas de magnetizacion

Un de los primeros métodos propuestos fue introducido por Veerdonk y colaboradores
[77], de Seagate uno de los principales fabricantes de discos duros a inicios de los 2000. El
método parte de una suposicion simple pero aproximada. En un ensamble de particulas la
interaccion induce una transformacion de sesgo en las curvas de magnetizacion. Este es un
efecto anélogo al del sesgo inducido por el campo desmagnetizante clasico en el caso de un
material homogéneo y continuo. Si pensamos en la curva inicial que no presenta el sesgo y
en la curva transformada mediante el sesgo, es claro que sus derivadas (SFDs) son diferentes.
En este caso, la derivada de la curva sesgada serd mas ancha que la que no presenta el sesgo.

La idea del sesgo, su relacion con el ensanchamiento de la SFD, la interaccién y la iSFD
se puede enunciar como: la SFD medida corresponde a la iSFD que ha sufrido la transfor-
macién del sesgo debido al campo de interaccién. Sea S la transformada del sesgo y S~! la
transformada inversa, entonces:

c = 5(0op), (2.4)
oo = S (o). (2.5)

De esta ultima expresion sigue que la iSFD se puede obtener haciendo la correccion del
sesgo (removiéndolo) de las curvas de magnetizacion.

El método propuesto por Veerdonk y cols., se basa en hacer la correccion del sesgo
numéricamente y comparando el resultado con el campo desmagnetizante total del sistema,
el cual puede ser experimentalmente medido por métodos conocidos. El sesgo del sistema
se puede asociar a un factor desmagnetizante efectivo, por lo que al hacer la correccion se
obtiene un nuevo campo desmagnetizante efectivo. En la préctica, se realiza la correccion
de manera recursiva incrementando el factor de correcciéon y comparando con la referencia.
Cuando se alcanza el valor de referencia se considera que se ha removido por completo el
sesgo y la curva resultante corresponde a la curva intrinseca y sin interaccién a partir de la
cual se obtiene la iSFD.

La forma normal de tratar el problema del sesgo, siguiendo el caso clasico estudiado en
magnetostdtica, es mediante el campo total,

Hy =H;s+N'M, (2.6)
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donde N7 es el factor desmagnetizante efectivo. Nétese la semejanza con la Eq. (2.2), donde
ya vemos que hay una relacion entre N'M y Hy,, (m).

Una critica a este método es que supone N' constante (no depende de la magnetizacién)
que es equivalente a la aproximacién de campo medio. Se ha cuestionado a que grado esta
aproximacion es correcta o valida y finalmente, en el articulo original ellos deben hacer supo-
siciones acerca de la forma de la SFD la cual no se conoce. En este sentido, el mismo grupo
reporto en 2008 otro estudio en el que se enfocan mediante simulaciones micro magnéticas
a evaluar la validez de la aproximacién de campo medio [78].

Como se concluye en este reporte, cuando no hay interacciones de intercambio y solo
hay interaccion dipolar, los campos de interaccion son independientes del entorno local lo
que sugiere que es valido aplicar la aproximacioén de campo medio. Mas aun, encuentran que
la dependencia del campo de interaccion con la magnetizacion del sistema es bastante lineal
si se desprecian fluctuaciones térmicas. Por otra parte, en casos con interaccion de intercam-
bio moderada, encuentran que la aproximacion de campo medio es razonable cuando hay
fluctuaciones térmicas, pero no asi cuando estas fluctuaciones son eliminadas [78].

2.1.3. Meétodo basado en la interaccion promedio y la correccion del
sesgo

Como ya se vio en la seccion anterior, la forma mds directa de visualizar el efecto de
la interaccidén en la transformacién de la iSFD a la SFD es mediante el sesgo de las curvas
de magnetizacién. El método propuesto por Veerdonk y colaboradores [77] usa un método
recursivo que corrige el sesgo para encontrar una soluciéon que se adapta al resultado espe-
rado. En ese sentido, el método evita por completo el problema de determinar el campo de
interaccion y su uso para corregir el sesgo. En este sentido, nuestro grupo reporto un método
que permite encontrar el valor del campo de interaccidén promedio a partir de las curvas de
remanencia IRM y DCD. Posteriormente, el campo de interaccion es utilizado para remover
punto a punto el valor de la interaccion de la SFD medida, obteniendo asi la iSFD [79].

Para obtener la iSFD se considera, como se explicé anteriormente, que en la curva me-
dida cada punto corresponde a la coercividad k-ésima particula medida para el campo total
Hry = Hs + oy, es decir, Hyy es la coercividad sesgada, por lo que la coercividad intrinse-
ca H.(; se puede obtener de la medida H, restandole el campo de interaccion para el valor
correspondiente de magnetizacion, esto es [79]

Hc(i) = H,— oum. (27)

En el articulo se proporciona primeramente un método que permite determinar el coeficiente
del campo de interaccion promedio o. Conocido este valor, se procede determinar la iSFD
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que no es otra cosa que graficar los mismos puntos de magnetizacion medidos, pero usando
una nueva columna de valores de campo que corresponden a la coercividad intrinseca calcu-
lada punto a punto usando la ecuacidén (2.7). En este trabajo también se propone un método
de verificacion el cual consiste en realizar la correccion del sesgo a las curvas de remanencia
IRM y DCD y usar las curvas corregidas con los métodos graficos estindar empleados para
identificar interacciones a partir de la relacion de Wohlfarth. En particular, se muestra que
las curvas Henkel, AH y AM obtenidas con las curvas corregidas son consistentes con el caso
no interactuante y por lo tanto validan la correcta remocion del sesgo inducido por el campo
de interaccion.

Este método tiene la ventaja de que no requiere suponer la forma funcional de la SFD, sin
embargo, se basa en la aproximacion de campo medio y por lo tanto su validez o aplicabilidad
queda limitada a casos en los que se puede usar esta aproximacion. Finalmente, la iSFD se
obtiene mediante la correccion del sesgo de la SFD medida.

2.1.4. Elmétodo AH(M,AM)

Uno de los métodos para determinar la iSFD que mas auge tuvo fue el método propuesto
por A. Berger conocido como el método AH(M,AM) [80, 81].

Como explican en sus articulos [80, 81] este método es la generalizacion de la idea y
método propuesto previamente por Tagawa y Nakamura [82].

En este método se requiere la medicion del ciclo mayor y del ciclo menor con punto de
retorno en el campo coercitivo donde m = 0. La diferencia de campo entre el ciclo mayor
y el retorno del ciclo menor en el punto en que el ciclo menor llega a la mitad del valor
de saturacion es proporcional a la iSFD. Esta diferencia de campo AH corresponde a la
diferencia entre los puntos que corresponden al 25 % y al 75 % de la distribucion. Por lo que,
si se asume que la iSFD es gaussiana, esta diferencia se relaciona con el ancho a la altura
media o el FWHM de la gaussiana. Es de notar que al tratarse de puntos con el mismo valor
de m, al realizar la resta se elimina la contribucién del campo de interaccion, asegurando que
AH solo retiene informacion de la iSFD.

Tagawa y Nakamura van mads lejos llegando a una expresion simple que relaciona la
desviacion estandar de la iISFD gaussiana con AH, en particular [82] :

Gim - . (28)



La idea planteada por Berger y colaboradores es que no es necesario limitarse a un solo
punto AH(m = 0,5) si no que se puede generalizar para cada punto en el retorno del ciclo
menor y ademds se pueden incluir tantos ciclos menores como se quiera. Su idea es que

o ! | AH(M,AM,)
- !
~
= 05
=
ke
<4
0
5 0 2 -1 -05 0 05 1
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Figura 2.1: Descripcion del método AH (M, AM) para determinar la SFD. Del lado izquierdo,
representacion esquemadtica del ciclo mayor y una serie de ciclos menores con punto de
retorno a una distancia AM; (i =1, ..., 5) de la saturacion. A la derecha, las correspondientes
curvas AH(M,AM), imagen adaptada de [83].

para un ciclo menor cualquiera, identificado por su magnetizacién de retorno (M,) o bien
por AM = M, — M, (M es la magnetizacion de saturacion), se puede medir la diferencia de
campo AH para cualquier valor de M en el retorno del ciclo menor y su contraparte en el
ciclo mayor, de ahi la nomenclatura AH(M,AM). La figura 2.1 muestra cémo se obtienen
los datos del método. Aqui podemos ver el caso particular de un punto arbitrario en el ciclo
menor 3, del lado izquierdo: M3(H ) y su contraparte en el ciclo mayor M(H ). Para este punto
se calcula AH = H3(M) — H(M) como se muestra del lado derecho de la figura.

—[Hy+H;(M))
M=1-— 2/ D(HS)dHS. (2.9)

Sin embargo, el problema de esta formulacion es la siguiente. El método requiere medir
diferencias de campo AH para el mismo valor de la magnetizacion entre el ciclo mayor y el
menor, con lo cual se elimina la contribucién de las interacciones dejando asi una diferencia
de campo atribuible unicamente a la distribucion intrinseca. Si bien el razonamiento que
lleva a la eliminacion de la contribucion del campo de interaccion es correcto, la forma de
asociar la diferencia a la iSFD es la que no es clara o evidente.

Finalmente, este método requiere que se proponga la forma funcional de la iSFD y pos-
teriormente se busca el mejor ajuste al conjunto de datos obtenidos del experimento.
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En esta seccion se han presentado el método AH(M,AM) [80, 81] que es la generali-
zacion de un método propuesto anteriormente por Tagawa y Nakamura [82], el cual utiliza
un solo punto del ciclo menor cuyo campo de retorno es el campo coercitivo. Sobre estos
métodos, es importante mencionar que el método de Tagawa y Nakamura fue extendido por
Nemoto y colaboradores [84] introduciendo otra diferencia de campo, AH,,; que comple-
menta a la de Tagawa y Nakamura, que ellos llaman AH;,;;. La segunda diferencia de campo
(AH,,;) se obtiene luego de desplazar el retorno del ciclo menor para que inicie en M = —M;
y midiendo la diferencia de campo a la mitad de la altura del retorno del ciclo menor, como
se muestra en la figura 2.2. Como discuten Weller y colaboradores [86], la parte intrinseca

Figura 2.2: Ciclo de histéresis y ciclos menores donde se muestra el ciclo menor con campo
de retorno igual al campo coercitivo (color rojo) y como se usa para obtener las diferencias
de campo AH;,; y el mismo ciclo desplazado horizontalmente para que el punto de retorno
coincida con la saturacion negativa (color azul) del cual se obtiene AH,,;, imagen adaptada
de [85].

AHj,;, estd relacionada con factores que llevan a la dispersion de campos de rotacion a nivel
interno de cada particula, como es la dispersion de anisotropia efectiva. Mientras que la parte
externa AH,,; se relaciona con efectos del entorno, en particular efectos de interaccion dipo-
lar o de intercambio. La deduccion del factor AH,,; no es muy clara, pero se ha establecido ya
como una forma estandar de obtener una cantidad relacionada con el campo de interaccion y
que varios grupos han adoptado [85, 86, 87, 88, 89, 90, 91, 92]. Como nota, esta diferencia se
obtiene de manera directa y clara como un caso particular de uno de los métodos que se han
desarrollado y validado en el presente trabajo, con lo cual se proporciona (como se discutird
mas adelante) una expresion que relaciona el coeficiente del campo de interaccion promedio
o con AH,;.
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2.1.5. Diagramas FORC

Los diagramas FORC son una construccion gréafica de una distribucion tridimensional
que se obtiene a partir de un conjunto de curvas de retorno de primer orden (First Order
Reversal Curves - FORC), las cuales podemos imaginar como curvas de nivel en una gréfica
3D. Estas curvas corresponden a la parte ascendente o de retorno de un ciclo menor, pero
para la construccion de dichos diagramas solo se miden los retornos y la distribucion se
construye mediante la siguiente transformacion:

19°M(H,,H)

p(HyH) =—7 OH.OH

(2.10)

donde p(H,,H) es la distribucion FORC y H, es el campo de retorno que marca el inicio del
FORC.

El caso de los diagramas FORC es interesante porque ha adquirido una gran popularidad
en los ultimos afos y se ha argumentado que pueden proporcionar informacion mis completa
y detallada que otros métodos ya bien conocidos y usados [93]. Su relacion con la SFD y en
particular con la iSFD viene desde las ideas mas bésicas que fundamentan a estos diagramas:
el modelo de Preisach de histéresis.

Uno de los primeros modelos propuestos para explicar y simular los procesos de histére-
sis en materiales magnéticos fue el que elaboro Preisach y el cual lleva su nombre. Sin entrar
en detalle, la construccion o simulacién de un ciclo de histéresis en este modelo requiere de la
llamada distribucién de Preisach, que no es otra que la iSFD del sistema. El modelo original
o clasico de Preisach no toma en cuenta interacciones, por lo que se han desarrollado ver-
siones enriquecidas del modelo para acomodar dichos efectos, tal es el caso del corrimiento
en el modelo de Preisach. En una investigacion que dio a dicho modelo de bases fisicas y
matematicas mds generales, Mayergoyz establecié una relacion entre las curvas de retorno
de primer orden y la distribucién de Preisach del sistema, esta es en esencia la Ec. (2.10), sin
embargo, es claro que hay diferencias entre un sistema real y el sistema idealizado del mode-
lo de Preisach [94]. Por lo que Pike y Roberts introdujeron los diagramas FORC como una
herramienta para obtener la llamada distribucion FORC del sistema, dada por la Ec. (2.10),
la cual difiere de la distribucién de Preisach pero que se considera que esté relacionada con
la SFD del sistema [95].

En realidad, el uso de los diagramas FORC para obtener informacion detallada y precisa
del sistema que no es proporcionada por otras técnicas (asi es como lo anuncian los més fer-
vientes usuarios) resulta ser mds complicado de lo que parece y la obtencién de informacion
util a partir de ellos no es facil. De hecho, lo que se puede observar en la literatura es que
la obtencion de informacion relevante e interpretable por lo general requiere o se apoya en
modelos o simulaciones micro magnéticas.
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En este sentido, nos basamos en un trabajo del grupo de Pike en el que realizan simula-
ciones en un modelo simple de un sistema descrito por la SFD y una interaccién moderada
para evitar efectos colectivos [96].

Hg
20 /(@) (b) (c)

-20

-40

0O 20 40 60 8 0 20 40 60 8 0 20 40 60 80
He (mT)

Figura 2.3: Diagramas FORC simulados para un sistema con (a) SFD ancha y H;,; = 0, (b)
SFD angosta y H;,; # 0y, (c) SFD ancha y H;;,; # 0, imagen adaptada de [96].

En la figura 2.3 se muestran los diagramas FORC simulados para un sistema con (a) SFD
anchay Hj,; =0, (b) SFD angosta y H;,; # 0y, (c) SFD ancha 'y H;,,; # 0 [96]. Como podemos
ver, cuando no hay interaccién se obtiene un diagrama que se alarga en el eje H, pero que es
muy angosto a lo largo del eje de la interaccion Hp (también se acostumbra a etiquetar como
H,). Por el contrario, como se puede ver en el inciso (b), cuando la interacciéon es dominante
con respecto al ancho de la SFD, el diagrama es mds alargado a lo largo del eje Hp y es
estrecho a lo largo del eje H.. Finalmente, como se muestran en (c) cuando ambos anchos
de la SFD y magnitud de la interaccién son comparables, el diagrama presenta extensiones
a lo largo de ambos ejes. La idea central de este resultado es que podemos interpretar un
diagrama FORC como la mezcla de dos distribuciones que son casi ortogonales entre si, la
SFD a lo largo del eje H. y una distribucion del campo de interaccion que va a lo largo del
eje de la interaccion Hp.

Aqui lo importante es que del resultado mostrado en la figura 2.3 (a) se puede pensar que,
si se realiza la correccién del sesgo en las mediciones, seria posible (en principio) obtener un
diagrama FORC plano, es decir, sin componentes en el eje H,, el cual deberia corresponder
al diagrama FORC de la SFD.

Esta idea fue explorada por Papusoi y colaboradores en 2011 [97]. La idea que siguieron
fue que el sesgo en la SFD viene del término que contiene el factor N7, entonces se puede ir
corrigiendo los diagramas FORC hasta llegar a la forma plana como la mostrada en la figura
2.3 (a). Al realizar la correccion, se puede obtener la iSFD a partir del diagrama FORC como
el perfil del corte transversal a lo largo del eje H. en H,, = 0. Ellos realizaron esta correccion
en los diagramas FORC de un medio granular de grabado magnético con magnetizacion
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perpendicular al plano de CoCrPt. La figura 2.4 muestra los cambios de un diagrama FORC
donde se ven claramente las proyecciones en ambos ejes (a, b) y la forma final que se obtiene
con la mejor correccion de sesgo que encontraron (c). Como se puede ver en el inciso (c),

4 6 8 10 12 14

H, (kOe)

6 7 8 9 10 1
H, (kOe)

Figura 2.4: Diagramas FORC de un medio granular de grabado magnético con magnetizacion
perpendicular al plano de CoCrPt (a) medido, (b) corregido con valor de prueba y (c) con la
mejor correccion, imagen adaptada de [97].

se logra una reduccién muy clara en la proyeccioén del diagrama a lo largo del eje de la
interaccion, pero no se alcanza por completo el limite ideal como el mostrado en la figura
2.3 (a), lo cual implica que el método no arroja resultados ideales, pero da un estimado mas
o menos correcto. El problema del método es que ante esas desviaciones del caso ideal, no
cuentan con otro medio de verificacién o comparacién que ayude a dar validez a los valores
obtenidos de N o del campo de interaccién.

En un estudio reciente realizado por nuestro grupo se reportd un estudio sistemético
de los diagramas FORC en redes de nanoalambres [98]. En el cual se mostré que al diluir el
sistema y llevar la interaccién a valores casi nulos, la distribucién que se obtiene seccionando
transversalmente el diagrama FORC es basicamente igual a la SFD obtenida como dM /dH
y a la distribucién construida usando microscopia de fuerza magnética. Estas dos ultimas
corresponden claramente a la iSFD. Los resultados se muestran en la figura 2.5 para redes
de nanoalambres con empaquetamiento bajo (P = 0.4 %), didmetro/material de (a) 50 nm/
CoFe, (b) 71 nm/ NiFe, (c) 50 nm/ Ni, and (d) 71 nm/ CoFe. Como se puede ver en la
figura, es claro que cuando no hay interaccion el corte transversal del diagrama FORC en
H, = 0 corresponde a la iSFD. Sin embargo, como se muestra en este trabajo, al aumentar
la interaccién la curva que se obtiene del corte transversal del diagrama FORC en H, = 0 se
deforma y ya no refleja la SFD. Sin embargo, el ancho de esta curva sigue o es practicamente
igual al ancho de la SFD (dM/dH) [98]. Esto coincide con los resultados de Papusoi y
colaboradores que mencionamos anteriormente [97], en los cuales la correccion de sesgo no
permite llegar de manera satisfactoria al resultado esperado del diagrama FORC del sistema
sin interaccion.
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Figura 2.5: Diagramas FORC de redes de nanoalambres con empaquetamiento bajo (P =
0.4 %), diametro y material de (a) 50 nm CoFe, (b) 71 nm NiFe, (c) 50 nm Ni, and (d)
71 nm CoFe. En (e) - (h) se muestran las correspondientes distribuciones CFD obtenida del
diagrama FORC, la SFD (dM /dH) y la distribucién construida usando microscopia de fuerza
magnética (MFM), imagen adaptada de [98].

2.1.6. Conclusiones preliminares sobre los métodos para determinar la
distribucion intrinseca de campos de rotacion

En las secciones anteriores se analizaron los diferentes métodos reportados para deter-
minar la iSFD a partir de la SFD. Este es uno de los problemas centrales que han motivado
el presente trabajo por lo que es relevante sacar algunas conclusiones y puntos de interés a
partir de los métodos ya existentes.

Efectos colectivos, interaccion de intercambio y sistemas puramente dipolares. Se cues-
tiona la validez de las expresiones del método propuesto por Berger ya que como se verad mas
adelante, hay un error en las ideas que sirven de base para formalizar el método, aunque los
errores no son tan importantes.

Los métodos requieren suponer la forma funcional de la SFD.

El método de FORC:s es la versiéon complicada de los métodos de Seagate y de nuestro
grupo. Los tres métodos parten de que la iSFD se puede obtener al remover el sesgo intro-
ducido en las curvas de magnetizacion: curvas FORC, curvas de retorno de ciclos menores o
curvas de remanencia IRM/DCD.

Los resultados obtenidos que emplean los diferentes métodos mencionados apuntan a
que cuando no hay efectos colectivos las aproximaciones de campo medio y del campo total
como la suma del campo aplicado y el de interaccion son razonablemente validas, mds si no
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hay interaccion de intercambio presente y la interaccion es puramente dipolar [98, 47].

Lo que parece mas importante a rescatar es que el sistema debe comportarse bien cuando
solo hay interaccion dipolar, es decir, se excluye la interaccion de intercambio, y debe mante-
nerse relativamente baja para asegurar que no hay efectos colectivos. En estas condiciones se
puede suponer como valida la ecuacién del campo total como la suma (vectorial) del campo
aplicado y el de interaccion.

Hy = Hy + Hyy. (2.11)

Siendo este enfoque valido, entonces el paso de la SFD medida a la iSFD se puede hacer
mediante la correccion del sesgo o bien suponiendo la coercividad intrinseca. En particular,
interpretando el campo aplicado H4 como la coercividad medida H, y el campo total Hr
como la coercividad intrinseca H.(;) tenemos que [79].

H ;) = He — Hins(m). (2.12)

Como vemos, una vez que se conoce el campo de interaccion al cual esta sujeta la i-ésima
particula del ensamble, se puede calcular su coercividad intrinseca a partir de la medida, es
decir, se calcula punto a punto la iSFD a partir de la SFD.

Hasta aqui se sigue suponiendo un campo de interaccién promedio o en la aproximacion
de campo medio que considera que el campo de interaccion que sienten todas las particulas
es el mismo y por lo tanto es independiente del entorno local y no fluctia. Esto desde luego
no deja de ser una aproximacién y lo deseable seria que se conociera el verdadero campo
de interaccidon experimentado por cada particula del ensamble. Esto permitiria usar la Ec.
(2.12) para cada valor del campo de interaccidn y con este obtener la coercividad intrinseca
correspondiente.

Esto, sin embargo, no estd hecho ni resuelto, ya que a presente no hay métodos que
permitan obtener el campo de interaccién punto a punto, es decir ya no su valor promedio si
no la curva o distribucion del campo de interaccion.

2.2. Determinacion experimental del campo de interaccion

Como se ha mencionado, el problema del campo de interaccion en ensambles de particu-
las es un problema de mucho interés ya que se sabe que este campo se suma al campo interno
de las particulas lo que modifica sus propiedades magnéticas, es decir, juega un papel similar
al de otras contribuciones a la energia de las particulas. Por otra parte, este efecto induce el
sesgo de las curvas de magnetizacion y eso lo hace relevante para el estudio de la SFD y de
la determinacion de la iSFD en ensambles de particulas magnéticas.
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En este sentido, se presenta a continuacidn una revision sobre las metodologias experi-
mentales reportadas que permiten determinar o cuantificar el campo de interaccion en en-
sambles de particulas magnéticas.

La medicion del campo de interaccion ha sido un problema abierto desde hace mucho
tiempo. A presente se cuenta con diferentes enfoques para analizar y cuantificar el campo de
interaccion. Hay métodos que son cualitativos o cuantitativos, hay los que solo proporcionan
un solo valor del campo de interaccion (valor promedio) y mds recientemente se han reporta-
do métodos que proporcionan valores del campo de interaccion para puntos especificos y por
lo tanto permiten obtener una distribucién de campos de interaccioén. Finalmente hay méto-
dos que difieren por las técnicas de mediciéon empleadas, siendo por mucho la magnetometria
la que mas se emplea y la que resulta ser mas practica y accesible. A continuacion, hacemos
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Figura 2.6: Linea de tiempo que retoma el desarrollo cronoldgico del problema del anélisis y
medicién del campo de interaccion a partir de la publicacién en 1958 de la relacién de Wohl-
farth (verde). En color naranja, los métodos que son cualitativos y en azul los cuantitativos.

una revision breve de los métodos reportados para el andlisis cualitativo y cuantitativo del
campo de interaccion en ensambles de particulas. La figura 2.6 retoma estos métodos en una
linea del tiempo y se han clasificado con colores, a partir de la publicacién en 1958 de la
relacion de Wohlfarth (verde), en color naranja, los métodos que son cualitativos y en azul
los cuantitativos.

2.2.1. La relacion de Wohlfarth

Primero discutimos la relaciéon de Wohlfarth, que como veremos, sirvié como la base
para el desarrollo de métodos cualitativos y cuantitativos para el campo de interaccion en
ensambles de particulas e incluso para sistemas no discretos.
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Histéricamente, los primeros avances significativos para el estudio y andlisis experimen-
tal de los efectos de la interaccion en ensambles de particulas son de 1958 cuando Wohlfarth
propone una relacion que se debe observar entre las curvas de remanencia IRM y DCD en
ensambles de particulas sin interaccion. Esta se conoce como la relacion de Wohlfarth y es
la base para varios métodos cualitativos y cuantitativos que han sido implementados. Sean
m,(H) y mg(H) las curvas de remanencia IRM y DCD, respectivamente. La relacion de
Wohlfarth establece que en un ensamble de particulas ideales (Stoner-Wohlfarth) sin inter-
accion, estas curvas cumplen la siguiente relacion:

my=1—"2m,. (2.13)

Si consideramos como se obtienen las curvas my y m,, en particular el hecho de que m, es
una curva de desmagnetizacion mientras que m, es una curva de magnetizacién. Entonces,
como se muestra en la figura 2.7, esta ecuacion nos dice que la curva 1 —2m, es igual a la
curva my. Es claro que cuando hay interacciones las curvas m; y my ya no se superponen.

.o
n

[=]

Magnetizacion normalizada

-1 n ‘ . ‘ ! . $ f
0 1 2 3 4 50 1

Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)

Figura 2.7: (izquierda) curvas de remanencia my y m, y, (derecha) grafica de m: = 1 —2m,
ymq.

Otra manera de enunciar lo anterior es que en la ausencia de interacciones, los procesos
de magnetizacion y de desmagnetizacion son equivalentes, y dejan de serlo cuando hay
interaccion. Este enunciado, como veremos, es de gran importancia y de hecho es la base de
las ideas y métodos que se han desarrollado en el presente trabajo.

Adicionalmente, esta relacion entre my y m, implica o es la prueba de existencia de
una funcién SFD que es intrinseca al sistema, la iSFD. La SFD asociada a my; y m, es la
distribucién intrinseca, ya que si hay interaccion la relacién no se cumple. Si llamamos 6, y
o, a las SFDs de mg y m,, entonces tenemos que [99, 100]

Mg = —142 / o, (h) dh, (2.14)
0
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de la misma manera se tiene que

1 1 r*=
mr:—+—/ Ga(h) dh. 2.15)
2 2Jo

Mas alléd de poder demostrar rigurosamente, tenemos que si no hay interaccion y en efecto
se cumple la relacion de Wohlfarth (RW) para ese caso, entonces 6, = 6; = 6, donde G es
la iSFD asociada a la funcién my mostrada en la figura 2.7.

En presencia de una interaccion, la relacién de Wohlfarth ya no se cumple y esto ha sido
aprovechado para desarrollar metodologias de andlisis que permiten evidenciar la existencia
y el tipo de interaccion.

Para establecer estas metodologias se observd que la interaccidon se debe suponer co-
mo del tipo ferromagnética o anti ferromagnética. La primera favorece (desfavorece) una
configuracion paralela (antiparalela) de las magnetizaciones. La segunda, de tipo anti ferro-
magnética, favorece (desfavorece) una configuracion antiparalela (paralela) de las magneti-
zaciones. De manera indirecta, esto tiene la implicacion que los campos de rotacion de las
particulas son asimétricos. Para una interaccion de tipo ferromagnética, los campos de rota-
cién se corren hacia valores mds negativos de campo. Para el caso anti ferromagnético es al
contrario, los campos de rotacion se recorren hacia valores mas positivos de campo.

Para visualizar el efecto que esto tiene pensemos en el ciclo idealizado, tipo histeron,
de una particula y en la simetria de sus campos de rotacién, como se muestra de manera
esquemadtica en la figura 2.8. Los campos de rotacién (coercitivos en este caso) H.; y Hy, se
comparan en base a su valor absoluto ya que corresponden a la magnitud del vector de campo
magnético aplicado. El histeron refleja un sistema de dos estados (positivo y negativo) y se
describe en base a sus dos campos de rotacion. El campo de rotacion de la desmagnetizacion
(la magnetizacion pasa de positivo a negativo) y el de la magnetizacién (la magnetizacion
pasa de negativo a positivo). Si no hay interaccidn estos campos son iguales y el histerén
es simétrico, como se muestra en la figura 2.8 (a). Para una interaccién ferromagnética, el
campo de la desmagnetizacion es mayor que el de la magnetizacion y por lo tanto el hister6n
se corre hacia el eje negativo del campo, figura 2.8 (b), y en este caso |H.| > H,. Para
el caso anti ferromagnético es lo opuesto, en este caso el campo de magnetizacion es mayor
que el campo de desmagnetizacion por lo que el histerdn se corre hacia valores positivos mas
grandes y |H.1| < H,2, figura 2.8 (c). Para el caso de un ensamble de particulas y pensando en
curvas de magnetizacion y desmagnetizacion como son las curvas m, y my, respectivamente,
lo que se tiene es que:

= Cuando la interaccion es ferromagnética, es mas facil magnetizar que desmagnetizar,
por lo que a un valor dado de campo H), se invierten mas momentos magnéticos en la
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Figura 2.8: Hister6n ideal en funcién del campo aplicado Hy con coercividad H.; y H., en
el caso (a) simétrico y sin interaccién (|H,1| = H.,), (b) asimétrico corrido hacia la izquierda
con interaccion de tipo ferromagnética (|H,1| > H,2) y, (c) asimétrico corrido hacia la derecha
con interaccién de tipo anti ferromagnética (|H,1| < Hy).

magnetizacién m, que en la desmagnetizacion my, tal que m,(H,) > my(H,) 0 dm, =
mgq(H,) —m.(H,) < 0.

= Cuando la interaccién es anti ferromagnética, es més facil desmagnetizar que magne-
tizar, por lo que a un valor dado de campo H,, se invierten mas momentos magnéticos
en la desmagnetizacién m, que en la magnetizacion m,., tal que my(H,) > m.(H,) o
omy, = my(Hy,) —m,(Hp) > 0.

De lo anterior, tenemos los elementos mds importantes para entender como se han planteado
los diferentes métodos que analizan o miden cualitativa o cuantitativamente el campo de
interaccion.

2.2.2. Meétodos basados en la relacion de Wohlfarth

Los métodos mds importantes que han sido utilizados para el estudio de las interacciones
se basan en la relacion de Wohlfarth. La relacion hace uso de curvas de magnetizaciéon que
pueden ser medidas y nos dice como se comparan cuando no hay interaccion. Por lo que
al haber interaccion la relacién ya no se cumple y eso puede ser observado analizando y
comparando las curvas my; y m,. Una forma de comparar y verificar si hay o no interaccio-
nes es mediante construcciones graficas. En efecto, de la relacion de Wohlfarth siguen tres
métodos gréficos: las curvas de Henkel, las curvas AM y las curvas AH, que gozan de mucha
popularidad (principalmente los dos primeros) y que son ampliamente utilizados.
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Curvas Henkel: El primer método fue propuesto por O. Henkel en 1964 y es un método
grafico que consiste en graficar my funcion de m,, para identificar la presencia de una in-
teraccion, asi como el tipo o signo de esta (Ferro o Anti ferromagnética) y desde que este
trabajo fue publicado, el método ha sido ampliamente utilizado y se conoce como las curvas
de Henkel. De la Ec. (2.13) vemos que se trata de una rectay = 1 —2x con pendiente m = —1.
La recta tiene dominio [0, 1] y rango [—1, 1], como se muestra en la figura 2.9 con una linea
punteada verde. En la misma figura se muestra la curva (curva continua roja) que se obtiene
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Figura 2.9: Curvas Henkel para caso sin interaccién que es una recta con pendiente -1 (linea
punteada verde) y ejemplo de un sistema con interaccion anti ferromagnética (curva continua
roja).

para un sistema con interaccion anti ferromagnética. Como podemos ver, esta curva aparece
por debajo de la curva ideal de referencia y esto viene de las diferencias para magnetizar
y desmagnetizar que aparecen cuando hay interaccion. Para el caso de una interaccion fe-
rromagnética, la curva estaria por arriba de la curva Henkel de referencia. Este método, es
cualitativo ya que no permite cuantificar la interaccion, sin embargo, permite identificar la
presencia y el tipo de interaccion.

El factor de campo de interaccion: Este método conocido como el método IFF del inglés
Interaction Field Factor es un valor numérico que se obtiene de las curvas IRM y DCD y la
relacion de Wohlfarth. Corradi y Wohlfarth [101] introducen este factor en 1978. Este factor
lo definieron como la diferencia entre los campos donde la curva DCD es cero (Hg) y donde

la curva IRM es 1/2 (H? ’5) normalizada por HY, los puntos se muestran en la figura 2.7. El
factor queda definido como [101],

0,5
HY—H"
<.

HY

IFF = (2.16)

De la relacién de Wohlfarth, ec. (2.13) vemos que m, = 1/2 cuando hacemos m,; = 0, es
decir que cuando no hay interaccion, las curvas alcanzan estos valores en el mismo valor de
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campo magnético y en ese caso sigue de la ec. (2.16) que IFF=0. Por otra parte, cuando hay
una interaccion estos campos ya no son iguales. El valor y signo del IFF proporcionan infor-
macion cualitativa del campo de interaccion, en particular su signo indica si la interaccion es
ferromagnética (IFF>0) o anti ferromagnética (IFF<0).

En principio el valor del IFF escala con la magnitud del campo de interaccion, sin em-
bargo, hay que notar que debido a la normalizacién con HY, esta cantidad es adimensional y
por lo tanto no cuantifica el campo de interaccion.

Aqui avanzamos un poco para mencionar que en un trabajo mucho mads reciente (2014),
Alvarez y colaboradores han propuesto una modificacion a este factor argumentando que los
valores obtenidos son mejores, dicha mejora es equivalente a 2 xIFF [102]. Notando que al
igual que el IFF esta cantidad no tiene dimensiones y por lo tanto es tinicamente cualitativa.
Este método se ha incluido en la figura 2.6 con la etiqueta "2*IFF”.

Curvas AM y AH: Los siguientes avances importantes en el desarrollo de métodos para
analizar el campo de interaccion vinieron en 1989 y 1990 con dos métodos graficos conoci-
dos como curvas AM [103] y curvas AH [104, 105]. Por simplicidad los presentamos juntos,
pero es importante aclarar que el método de la curva AM ha tenido mucho éxito y ha sido
ampliamente utilizado y continda siendo muy utilizado. No asi para el método de la curva
AH, el cual no solo no ha sido muy poco utilizado, sino que ha sido criticado. El método de
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Figura 2.10: Curvas Henkel para caso sin interaccion que es una recta con pendiente -1 (linea
punteada verde) y ejemplo de un sistema con interaccion anti ferromagnética (curva continua
roja).

la curva AM fue introducido por Kelly y colaboradores en 1989 [103], y parte de reescribir
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la relacién de Wohlfarth, ec. (2.13), como
AM =my —[1 —2m,]. (2.17)

La idea es que cuando no hay interaccion y se cumple la relacion de Wohlfarth, tenemos que
AM = 0y cuando hay una interaccion AM # 0. Esto se puede ver en la figura 2.10 donde se
muestran las curvas my y 1 —2m, para el caso (a) sin interaccion y (b) con interaccion.

Para calcular AM se toma un mismo valor de campo y se calcula la diferencia tal y como
se muestra en la figura 2.10. Donde es claro que cuando no hay interaccion (a) las curvas se
superponen y por lo tanto no hay diferencia y cuando hay interaccion (b), la curvas ya no se
superponen y AM # 0. Lo mismo pasa si ahora medimos la diferencia de campo AH a un
mismo valor de magnetizacion. Cuando no hay interacciéon AH = 0 y cuando hay interaccion
AH # 0. En el caso mostrado en la figura 2.10 (b) la interaccién es anti ferromagnética por
lo que la curva 1 —2m, esta por arriba de la curva m,. Para una interaccion ferromagnética,
seria lo inverso. Esto significa que el signo de AM asi como de AH nos dicen que tipo de
interaccion se tiene.

Las curvas AM (AH) siguen de calcular todos los valores AM; (AH;) correspondientes a
cada valor H; (m;) y graficando estos valores como funcién de H (m). La figura 2.11 muestra

(b)
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Figura 2.11: (a) Curva AM y (b) curva AH = h, — h; para el mismo sistema el cual tiene
interaccion anti ferromagnética. En ambos casos se muestra la recta horizontal (punteada) de
referencia que se espera si no hay interaccion.

(a) la curva AM y (b) la curva AH = h, — hy (se tomo arbitrariamente este orden para calcular
la diferencia) a partir de las curvas mostradas en la figura 2.10 (b) que como se menciono,
tiene una interaccion anti ferromagnética. En ambos casos se muestra la recta horizontal de
referencia que se espera si no hay interaccion.
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En la figura 2.11 (a) vemos la curva AM que se asemeja a una curva de distribucién que
toma valores cercanos a cero al inicio, en H = 0 y al llegar a la saturacién. En este caso,
la curva se desvia hacia valores negativos lo cual indica que la interaccion es de tipo anti
ferromagnética.

Por su parte, en la figura 2.11 (b) vemos la correspondiente curva AH, la cual muestra
una variacion que parece seguir un comportamiento lineal. En este caso, las diferencias de
campo se calcularon como AH = h, — h; dando asi un AH positivo para el caso de la interac-
cion anti ferromagnética y desde luego debe ser negativo para la interaccion ferromagnética.
Es importante indicar que se puede usar la diferencia inversa, es decir AH = hy — h,, solo
cambiarian los signos.

Nuevamente, estos dos métodos graficos son cualitativos y nos dicen qué tipo de inter-
accion esta presente a partir del signo o de la desviacién que presenta la curva con respecto
al cero. Finalmente, hay un aspecto practico que probablemente contribuye mucho a que
la curva AM sea mucho mas empleada que la AH. Para calcular la curva AM se necesita
como entrada los valores de las curvas m, y my con los mismos valores de campo, lo cual
corresponde a la forma en que se generan los datos experimentales de manera natural. Por
el contrario, la construccion de la curva AH requiere de los datos o la funcién inversa, es
decir, se requieren los valores A, y h; para un mismo valor de magnetizacion y eso no es la
forma en la que se obtienen los datos experimentales, por lo que se requiere realizar un paso
adicional para interpolar numéricamente los datos experimentales.

Curva Delta-Henkel Esta es una variante que es original de nuestro grupo y es otra cons-
truccion grafica que inicamente proporciona informacion cuantitativa que hemos llamado la
curva Delta-Henkel, ya que como veremos a continuacion es una curva que se obtiene de la
curva Henkel, es decir, es la curva de la curva.

En planteamiento es muy simple, la curva Henkel muestra la desviacién con respecto
al caso sin interaccidn que se obtiene al graficar las coordenadas (m,,mg). Sabemos que la
curva ideal de Henkel es la recta m; +2m, — 1 = 0 y cuando hacemos la grafica para un caso
con interaccidn se obtiene una grafica como la que muestra en la figura 2.9. La desviacion
con respecto a la curva ideal sugiere usar la distancia entre la curva medida y la referencia.
El problema de la distancia entre un punto y una recta es un problema conocido en geometria
y cuya solucién en bien conocida. En efecto, en la figura 2.12 se muestran una recta y una
curva que se asemeja a lo que se tiene cuando se hace una curva Henkel. En este caso, las
graficas estan referidas a un plano xy arbitrario. La distancia d entre la recta Ax+By+C =0
y un punto P; con coordenadas (xj,y;) esta dado por la expresiéon que se muestra en la
figura. Interesa entonces ver que se obtiene al calcular esta distancia usando la férmula que
se muestra en la figura.
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Ax+By+C=0

d— \Axl + By —i—C‘
VA? + B?
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Figura 2.12: Gréfica de una recta y una curva donde se indica la distancia ortogonal d entre
el punto P; con coordenadas (x;,y;) de la curva a la recta Ax+ By 4+ C = 0.

Si calculamos esta distancia entre la curva Henkel del caso con interaccion con respecto
al caso ideal, tendriamos lo siguiente,

. ]md+2mr—1]

d :
V3

(2.18)

donde A =1y B =2 en la ecuacion de la recta. Recordando que los datos experimentales
son tales que tenemos que para cada valor de campo magnético aplicado H; conocemos los
valores correspondientes de my; y m,;. De manera que para cada distancia d; obtenida para
el punto (m,;,my;) tenemos su correspondiente valor de H;, es decir: (H;,d;) si graficamos
estos puntos obtenemos una curva andloga a la curva AM.

Recordando que el signo de AM nos dice el tipo de interaccion presente, es claro que
necesitamos omitir el valor absoluto en la ec. (2.18) con el fin de no perder la informacion
proporcionada por el signo. La figura 2.13 muestra la distancia calculada con la ecuacién
(2.18) y como comparacion se muestra la curva AM de la misma muestra. En este caso se
trata de la misma simulacion que se utilizo para obtener las curvas Henkel y AM mostradas
previamente en las figuras 2.9 y 2.11 (a), respectivamente. Como se puede ver, las curvas son
similares y muestran una forma de campana con valores negativos en congruencia con una
interaccion anti ferromagnética. Sin embargo, podemos notar en la figura que las amplitudes
no coinciden. En particular, la amplitud de la curva AM es claramente mayor que la de la
curva obtenida a partir de la curva Henkel.

Sirecordamos como se definié AM usando la ecuacion (2.17), la cual reescribimos como

AM = my+2m, — 1, (2.19)
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Figura 2.13: (a) Curva AM y (b) curva AH = h, — h; para el mismo sistema el cual tiene
interaccion anti ferromagnética. En ambos casos se muestra la recta horizontal (punteada) de
referencia que se espera si no hay interaccion.

y la comparamos con la ec. (2.18), vemos que

AM
d=—. 2.20
NG (2.20)

En la figura 2.13 se muestra (circulos) la curva obtenida al multiplicar la distancia por el
factor \/§, el cual como vemos coincide con la curva AM.

Como se puede ver, lo anterior muestra que ambas curvas Henkel y AM son esencial-
mente iguales.

Puntos de interseccion de las curvas IRM y DCD: Todos los métodos discutidos ante-
riormente se basan en la relacion de Wohlfarth, pero no permiten cuantificar el campo de
interaccién y por lo tanto solo son cualitativos. Nuestro grupo ha establecido dos métodos
basados en la relacion de Wohlfarth que permiten cuantificar el campo de interaccion. Estos
fueron reportados en 2012 [79] y en 2018 [106]. De manera similar a las curvas AH y AM,
estos dos métodos tienen mucha similitud en sus planteamientos y los presentamos juntos
en esta seccion. En ambos casos, y como se explica en una de las publicaciones [106], el
razonamiento para cuantificar el campo de interaccion es que se requiere encontrar puntos
de referencia que por la relacion de Wohlfarth sabemos dénde se ubican cuando no hay inter-
accion y que cuando hay interaccion se mueven. Ese desplazamiento de los puntos se puede
medir como una diferencia de campo, la cual se puede interpretar en términos del sesgo indu-
cido por el campo de interaccion. A partir de la interpretacion se establece la relacion entre el
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Figura 2.14: Curvas IRM y DCD para el caso (a) sin interaccién y (b) con interaccion.

campo de interaccion y la diferencia de campo medida. Los métodos en cuestion aprovechan
dos puntos que cumplen con lo anterior y corresponden a la diferencia de las coercividades
remanentes [79] y a la diferencia entre las curvas IRM y DCD en m = 1/3 [106].

Para explicar el método de la diferencia de las coercividades remanentes [79] nos apoya-
mos en la figura 2.14, donde se muestran las curvas IRM y DCD para el caso (a) sin interac-
cién y (b) con interaccién. La coercividad remanente es un nombre introducido por Corradi
y Wohlfarth [101], cuando desarrollaron el IFF discutido anteriormente. Estos son los puntos
donde la curva DCD pasa por cero (Hg) y donde la curva IRM es 1/2 (H,0 ’5). De la relacion
de Wohlfarth, ec. (2.13) vemos que m, = 1/2 cuando hacemos m,; = 0, es decir que cuando
no hay interaccion, las curvas alcanzan estos valores en el mismo valor de campo magnéti-
co y en ese caso sigue que la diferencia entre ellos es cero, es decir AHy = H,0 S _ Hg =0,
esto se puede ver en la figura 2.14 (a) para el caso sin interaccion con ayuda de los puntos
mostrados. Para el caso con interaccion, tomamos la interaccion como H;,; = oum 'y como se
muestra en la figura 2.14 (b), el valor de Hg no se mueve y es el mismo que cuando no hay

interaccion y eso es porque en m = 0 Hj,; = oum = 0. Esto no es asi para H9 2, que como
podemos ver se desplaza hacia valores mds grandes (interaccion anti ferromagnética). Este
corrimiento es debido al campo de interaccion, que para m = 1 es Hj,; = /2. Por lo que
vemos que Hj,; = o,/2 = AHy, con lo que llegamos a la siguiente relacion para el coeficiente
de interaccién [79],

o =2(H"> —HY). (2.21)

Esta expresion relaciona el coeficiente del campo de interaccion con puntos que se pueden
medir de las curvas IRM y DCD. También es de notar que usando la ec. (2.16) podemos
reescribir la ecuaciéon como o0 =2 X [FF X Hg.

El método de la diferencia entre las curvas IRM y DCD en m = 1/3 es similar ya que de
la relacion de Wohlfarth, ec. (2.13), vemos que si my; = m, = msx, se obtiene que m* = 1/3.
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Es decir que cuando no hay interaccion las curvas IRM y DCD se intersectan en m=1/3 y
H = H,, /3, como se puede ver en la figura 2.14 (a). Cuando hay interaccion, estos puntos se
recorren por el efecto del sesgo. El corrimiento es de H;,;,; = 0./3 hacia campos més grandes
en el caso de la IRM y en el sentido opuesto para la curva DCD. De tal manera que la
diferencia en campo entre los dos puntos en m = 1/3 es AH; ;3 = 2(a/3) y por lo tanto

[106],
3

o = 5AH1/3. (222)
Esta expresion relaciona el coeficiente del campo de interaccion con la diferencia de campos
entre las curvas IRM y DCD en m = 1/3 que es facilmente medible.

Ambos métodos permiten obtener el campo de interaccion del sistema a partir de las
curvas IRM y DCD a partir de diferencias de campo, AHy,AH ;3 facilmente medibles. Al
obtenerse un solo valor del campo de interaccion, se considera como el valor promedio y se
interpreta como la magnitud del campo que siente cada particular, es decir, campo medio.
En principio, el valor del campo de interaccion que se obtiene en cada método deberia ser
iguales. En este sentido, se reporta que este es efectivamente el caso sujeto a que el material
tenga una remanencia muy alta, validado para valores de 90% y mas [106]. Para el caso
de materiales con remanencias mds bajas, los valores obtenidos ya no serdn iguales y la
diferencia aumentara mientras mas baja sea la remanencia del ciclo mayor. Sin embargo, es
importante notar que el uso de las curvas IRM y DCD en sistemas con baja remanencia es
altamente cuestionable, sobre todo si se hace algtn tipo de andlisis o interpretacion basado
en dichas curvas.

2.2.3. Meétodos no-basados en la relacion de Wohlfarth

La seccidn anterior se enfoco en los diferentes métodos conocidos para analizar de ma-
nera cualitativa y que también tienen capacidad cuantitativa para determinar el campo de
interaccion. De manera alternativa hay otros métodos que han sido desarrollados durante los
ultimos 20 a 25 afios que no se basan en la relacion de Wohlfarth y que en algunos casos usan
otras técnicas de caracterizacion que no son por magnetometria y que permiten cuantificar el
campo de interaccion en ensambles de particulas. A continuacién, se hace una revision breve
de estos métodos.

Resonancia Ferromagnética: Un método no magnetométrico con el cual se report6 la
cuantificacion del campo de interacciéon en redes de nanoalambres es la resonancia ferro-
magnética (RFM). El primer reporte donde se valida el método es de 2001 y corresponde
al caso del campo de interaccion total en el estado saturado [107]. Posteriormente, en 2010;
se extendi6 el método de la RFM a la cuantificacion del campo de interaccion en el estado
no saturado o bien para el caso dependiente del estado magnético m [108, 109]. La FMR
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se basa en el hecho de que una oscilacion forzada de la magnetizacion lleva a efectos de
resonancia, tal como ocurre para un oscilador cldsico. En este caso, la excitacion externa es
un campo oscilante de baja intensidad con amplitud constante y frecuencia ajustable. Mien-
tras que el equivalente a la constante del resorte del oscilador clasico es lo que llamamos el
campo interno (magnético) del material, definido como (CGS), Her = 2E,r/M;. Aqui ‘E.r
es la densidad de energia magnética total, previamente discutida en el marco tedrico, y que
corresponde a la suma de todos los efectos magnéticos relevantes al sistema, como son las
diferentes anisotropias e interacciones. En el caso de una red de nanoalambres, sin contribu-
ciones de anisotropia magneto cristalina y magneto eléstica, £, ¢ solo contiene la anisotropia
de forma y la interaccién dipolar entre alambres. En estas condiciones, la energia magnética
total £,y = AE = E, — E, que es la diferencia entre las energias asociadas a la direccion
de dificil magnetizacién (perpendicular al eje del cilindro) y a la de facil magnetizacion
(paralela al eje del cilindro), tiene asociado el campo total;

H,f = 2TM — 6TM,P, (2.23)

En esta expresion, el primer término corresponde al campo de anisotropia de forma de un
alambre infinitamente alto, mientras que el segundo termino corresponde al campo de inter-
accion, es decir, H;,;; = 6TM P, donde P es la fraccion de volumen [107].

Posteriormente y para el caso de nanoalambres biestables, se reportd que en estados no-
saturados los espectros de FMR mostraban dos bandas de absorcion, cada una relacionada
con los alambres magnetizados en la direccion positiva y negativa. El estudio detallado de
este efecto de doble resonancia permitié mostrar que el campo efectivo dependiente del
estado magnético se debe escribir como Hj,; = 6nMP(1 +m)/2. Con lo que la ecuacién
(2.23) se reescribe como,

H,; = 21M, — (3nM,P + 3nMPm), (2.24)

la cual es vdlida para 0 < m < 1 y aplicable para |m
claramente para m = 1 se recupera la ec. (2.23).

, es decir, para valores negativos de m y

La cuantificacién del campo de interaccién a partir del experimento sigue de la condicién
de resonancia clésica de Kittel, conocida también como el modo de precesion uniforme, que
para el caso de una red 2D de nanoalambres con el campo externo aplicado paralelo al eje de
los alambres es,

f= 'Y(Hres +Hef)7 (2.25)

donde f es la frecuencia de excitacion, y es el factor giro magnético que es caracteristico de
cada material, H,. es el campo de resonancia y H, es el campo efectivo.

De esta ecuacién podemos ver que la relacion de dispersion es lineal, por lo que el ajuste
lineal de los datos experimentales lleva directamente a la determinacion del campo efecti-
vo. Para esto, se miden los espectros de RFM a frecuencia fija mientras se barre el campo
aplicado y luego repitiendo para diferentes frecuencias. A cada frecuencia de excitacion se
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mide el campo de resonancia respectivo y posteriormente se hace la grafica de la relacién de
dispersion de frecuencia en funcion del campo de resonancia.

En la préctica, lo mas sencillo es obtener la relacion de dispersion para el estado saturado
y utilizar la ecuacion (2.23) en la ec. (2.25) para escribir:

Hint [ res f/Y] + 2TCMS7 (2-26)

donde se requiere conocer el valor de la magnetizacion de saturacién del material (M) y
adicionalmente este valor del campo de interaccion se puede comprar con el valor tedrico
Hjy = 6nMP [107].

Microscopia de fuerza magnética con campo aplicado: En 2008 mediante el uso de la
Microscopia de fuerza magnética con campo aplicado, que en inglés se conoce como in-field
MEFEM se propuso un método para cuantificar el campo de interaccion [110, 111, 112]. En este
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Figura 2.15: (a) Micrografia de MFM en una red de nanoalambres crecida en una membrana
de aluminio anodizado y, (b) ciclo mayor, ciclo parcial medido por MFM vy ciclo después de
hacer la correccion del sesgo debido al campo de interaccion, adaptadas de [110].

caso, la metodologia propuesta es muy directa: se basa en identificar el primer alambre que
invierte su magnetizacion con un campo inverso (negativo) habiendo iniciado en el estado
saturado (positivo) y posteriormente midiendo el campo al que ese mismo alambre regresa al
estado inicial con un campo positivo. Es decir, se miden los campos coercitivos del ciclo de
histéresis del primer alambre que se invierte. En este caso, se tienen los campos de rotacién
del histerén tipo Preisach, como el ilustrado en la figura 2.8. Mds atin, si tomamos el campo
de interaccion con la forma H;,; = oum, vemos que al tratarse del primer alambre que, rota,
dejando el resto intacto, ese alambre esta sujeto al campo méaximo que se alcanza en el estado
saturado (m = 1), por lo que,
H,—H, L

o= 5 (2.27)
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En la practica, la MFM con campo implica modular la magnitud del campo aplicado, ini-
ciando en el estado saturado positivo, decreciendo su magnitud hasta llegar al estado satu-
rado negativo. La magnitud del campo decrece en pasos y en cada paso se hace un barrido
para hacer la imagen del estado magnético del sistema y a partir de los contrastes de color
se cuentan el nimero de particulas magnetizadas en la direccion positiva (contraste claro) o
negativa (contraste obscuro) como se muestra en la figura 2.15 (a) para un estado no saturado
arbitrario. Una vez que se conoce el coeficiente del campo de interaccion, se puede hacer la
correccion del sesgo punto a punto como se ha discutido en las secciones anteriores. Wang
y colaboradores han llevado a cabo esta correccion, la cual se muestra en la figura 2.15 (b)
donde se comparan el ciclo mayor, el segmento descendiente del ciclo mayor medido me-
diante MFM Yy el ciclo corregido [110]. Como es de esperar, el ciclo corregido muestra una
pendiente mds alta, consistente con una interaccion de tipo anti ferromagnética.

Es importante notar que el sistema de nanoalambres utilizado posee magnetizacion per-
pendicular al plano, lo cual facilita la caracterizaciéon MFM, como se puede ver a partir de la
imagen mostrada en la figura 2.15 (a). Por otra parte, es claro que esta metodologia tiene el
inconveniente de no ser muy rapida ni muy practica ya que se basa en un proceso de andlisis
complejo de imégenes.

Corrimiento del ciclo menor: Este método guarda cierto parecido al método del histerén
del primer elemento que rota su magnetizacion realizada usando MFM. En un reporte de
2010 empleando imanes permanentes granulados, se propone un método para medir la par-
te dependiente de la magnetizacion del factor desmagnetizante [113]. El método se basa en
medir el corrimiento de los ciclos menores, sin embargo, en ese reporte nunca se mencio-
na el campo de interaccién de manera clara y no se relaciona dicho campo con el factor
desmagnetizante que determinan experimentalmente.

Este trabajo fue la continuacién o seguimiento de un reporte anterior del mismo grupo en
el que se propone una expresion para el campo desmagnetizante efectivo en medios granula-
res duros y que se utilizé para realizar la correccion del sesgo [114]. Al tratarse del problema
del sesgo, este trabajo, asi como el que le siguié fueron tomados como enfoques para rea-
lizar la correccion del sesgo y esto se asocié con el problema de encontrar la distribucién
intrinseca de campos de rotacién (iSFD). En efecto, como se discute por otros autores [13],
el método para medir la parte dependiente de la magnetizacion del factor desmagnetizante a
partir del corrimiento de los ciclos menores, es tomado como un método méas para encontrar
la 1SFD, lo cual no es necesariamente cierto toda vez que la expresion introducida en 2009
no es del todo valida [114], y que no hay verificacion de los resultados presentados en estos
trabajos que demuestren de manera clara que ese término permite remover de manera correc-
ta el sesgo debido al campo desmagnetizante efectivo [113, 114]. Al revisar estos trabajos
[113, 114] y otros anélisis [13] se percibe un problema en cuanto a la definicion o lo que se
entiende por el campo desmagnetizante efectivo y en particular el rol que tiene el campo de
interaccion y la manera en que este se debe tomar en cuenta al expresar el campo desmagne-
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Figura 2.16: (a) Esquematico de un ciclo mayor y uno menor, donde se muestran los puntos
ATy A~ correspondientes a la mitad de la altura del ciclo menor. (b) distribucién de campos
de rotacién P> y subconjunto P; que interviene en el ciclo menor. (c¢) ciclo mayor y menores
en una muestra de nanoalambres donde en color azul y linea punteada se enfatiza un ciclo
menor donde se indican los puntos a la altura media de este y (d) rectas la parte dependiente
de la magnetizacion del factor desmagnetizante Hel}f, figuras (a) y (b) adaptadas de [113] y
(c)y (d)de[115].

tizante efectivo. En los trabajos de Drobynin y colaboradores, no se hace mencion explicita
al campo de interaccién y solamente se entiende que estd incluido en el campo desmagne-
tizante efectivo [113, 114] y centran su interés en la parte dependiente de la magnetizacion
del campo desmagnetizante efectivo, H gf /. Mientras que otros autores, retoman este mismo

andlisis y asocian el campo de interacciéon promedio a este factor desmagnetizante efectivo,
H;(M)= —N,M.

En el trabajo de Drobynin y colaboradores [113] basan su deduccion analizando los gru-
pos de particulas que participan en la distribucion total de campos de rotacion, P> y aquellos
que rotan cuando se hace un ciclo menor, P; ver la fig. 2.16 (b). Ellos consideran que en el
punto que estd a la mitad de la altura del ciclo menor, puntos A~ y A" en la figura 2.16 (a) la
contribucién de la parte dependiente de la magnetizacion se elimina por ser el mismo valor
de magnetizacion en ambos puntos, de ahi ellos suponen que el corrimiento del ciclo menor
es proporcional a H'” .
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En un andlisis posterior realizado por nuestro grupo [115], se presenté una deduccién
mads clara que solo supone que el corrimiento del punto medio del ciclo menor se puede
interpretar como el corrimiento del histerén equivalente y por lo tanto conociendo los valores
de campo, en este caso, H; y H> en la figura 2.16 (c) se puede obtener el coeficiente del
campo de interaccion, o como: H gf f = oum. En particular,

H, —H
H = —¥. (2.28)

Experimentalmente, se pueden medir un numero arbitrario de ciclos menores. De cada
uno se obtienen los campos H; y H> y por consiguiente el respectivo valor de Hle)f / La grafica

de los diferentes valores de Hgf ! en funcién del valor de la magnetizacion en el punto medio
de cada ciclo menor m’ es una linea recta cuyo ajuste linea arroja el valor del coeficiente del
campo de interaccion, o.. Como ejemplo, la figura 2.16 (d) muestra los resultados obtenidos
de cuatro muestras de nanoalambres, dos de CoFe, una de Co y otra de NiFe [115].

De lo anterior es importante destacar que el campo desmagnetizante efectivo dependiente
de la magnetizacion corresponde a la componente axial del del campo de interaccion depen-
diente de la magnetizacion. La aclaracién es importante ya que de otra forma se puede hacer
una interpretacion errénea del valor medido.

Diagramas FORC: Cronolégicamente, el siguiente método que fue presentado como un
método con capacidades cuantitativas para determinar el campo de interaccion fueron los
diagramas FORC. Estos ya los mencionamos en la seccién referente a la SFD/iSFD, por lo
que en este apartado nos limitaremos a decir que a pesar de que se afirmé en el articulo
inicial de Pike y Roberts que los diagramas FORC permitian medir el campo de interaccion,
fue evidente que no es directo el cuantificar el campo de interaccion a partir de los diagramas
y de hecho solo se logré hacer con la ayuda de modelos micro magnéticos. El diagrama por
si solo Unicamente proporciona una imagen cualitativa del campo de interaccion [116].

No fue sino hasta 2008 que se hizo un avance claro hacia la cuantificacion del campo de
interaccion utilizando los diagramas FORC [117] y posteriormente en 2020 que se reportd
un estudio sistemdtico en nanoalambres que mostraba la relacién del campo de interaccion
con los anchos de las distribuciones de los diagramas FORC [98].

En este sentido, la figura 2.17 presenta un diagrama FORC tipico obtenido en redes
de nanoalambres en el que se indican las tres cantidades medibles en los diagramas. Los
dos anchos relacionados con las distribuciones a lo largo de los ejes de interaccion y de
coercividad, Ajrp Y Acrp, respectivamente. Estas cantidades corresponden al ancho total del
diagrama a lo largo de las dimensiones principales. Adicionalmente, se mide el ancho total,
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AH,, a la mitad de la altura de la distribucién que se obtiene haciendo el corte en el campo
coercitivo de la muestra a lo largo del eje de la interaccion.

1.0 0.5 0.2 04 0.6
Perfil en Hc. H, (kOe)

Figura 2.17: Diagrama FORC graficado en el plano H, y H,, en el cual se miden tres can-
tidades: los anchos de las distribuciones a lo largo de los ejes principales Arp y Acrp, res-
pectivamente y el ancho total, AH, a la mitad de la altura de la distribucién que se obtiene
haciendo el corte en el campo coercitivo de la muestra a lo largo del eje de la interaccion,
figura adaptada de [98].

En el trabajo realizado por nuestro grupo [98], se mostraron las relaciones que hay entre
el coeficiente del campo de interaccion, ., y estas tres cantidades. En particular,

a = AH,, (2.29)
o = AIFD/37 (2.30)
o = (Acrp—H.)/2, (2.31)

donde H, es el campo coercitivo medido en el ciclo de histéresis. Con lo que se comprueba
que los diagramas FORC pueden servir para cuantificar el campo de interacciéon promedio,
simplemente y comparado con otros métodos, vemos que es menos practico y sobre todo
el tiempo de medicidon es grande comparado con los métodos basados en la relacion de
Wohlfarth o incluso que el método del corrimiento de los ciclos menores, el cual puede
proporcionar un buen resultado con menos mediciones.

2.2.4. Conclusiones sobre los métodos para medir la interaccion en en-
sambles de particulas

Como se puede ver, la mayoria de los métodos se basan en técnicas de magnetometria
ya que esta es la técnica mas cominmente empleada para la caracterizacion de materiales
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magnéticos. Mientras que otras técnicas como son la resonancia ferromagnética o la micros-
copia de fuerza magnética proporcionan una alternativa, son técnicas menos comunes y que
ademas requieren de protocolos de medicion més elaborados.

Como se vio, hay métodos que son cualitativos y otros que son cuantitativos. Desde
luego, para fines de medir el campo de interaccidn, los métodos cualitativos no sirven, sin
embargo, han servido como base y fundamento para el desarrollo de los métodos cuantitati-
VOs.

Dentro de los cuantitativos, los diferentes métodos que se discutieron proporcionan un
solo valor del campo de interaccion que se asume como el valor promedio. Sin embargo, y
como lo senalan Martinez-Huerta y colaboradores [118], hay diferentes formas para referirse
o expresar el campo de interaccién y lo mismo para las mediciones: se pueden medir diferen-
tes expresiones o formas del campo de interacciéon. En particular, se tienen las componentes,
H = [Hix, Hiy, H;;] y 1a magnitud del vector \FI,| Para cada una de estas se tienen expresiones
diferentes para el estado saturado y el no-saturado. Mas aun, para el no saturado se tiene
que indicar la parte dependiente de la magnetizacion. Lo anterior es importante porque al
obtener el valor del campo de interaccién a partir de una medicién, es importante identificar
correctamente que forma del campo de interaccidn se cuantifico.

En concreto, vimos que la resonancia ferromagnética, realizada en condiciones de satura-
cion magnética, mide la magnitud del vector del campo de interaccidn en el estado saturado,
que para redes de nanoalambres esto es |fl,| = 6mM;. Pero esta misma técnica realizada en
configuraciones no saturadas, permite medir la magnitud del vector del campo de interaccion
dependiente de la magnetizacion (3wM;). Por su parte, los métodos basados en la intersec-
cion de las curvas IRM y DCD asi como el método del corrimiento de los ciclos menores
arrojan el valor del coeficiente de la componente axial del campo de interaccién dependiente
de la magnetizacién, o, = 2nM;. Por su parte, los diagramas FORC proporcionan estas dos
formas del campo de interaccion. En efecto, de la ec. (2.29) vimos que o, = AH,, y de la ec.
(2.30) se tiene que Ajpp = 61tM [98].

Este problema de identificacién del campo de interaccién se puede ver en varias publica-
ciones. Empezando por el trabajo de Wang y colaboradores [110], donde miden o, pero en
su calculo estiman magnitud del vector del campo de interaccion dependiente de la magne-
tizacion, que son cantidades diferentes. Otro ejemplo es que varios grupos miden el campo
de interaccién usando o, = AH, en diagramas FORC los cuales no coinciden con el valor
tedrico que proponen que es de 4ntMs, el cual corresponde a la componente axial del campo
de interaccion en el estado saturado [119].
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2.3. Interaccion mas alla de la aproximacion de campo me-
dio

Como se ha discutido anteriormente, en un ensamble de particulas magnéticas ideales
y nominalmente idénticas, existen inhomogeneidades que contribuyen a la dispersion de
campos de rotacién de las particulas o bien, al ancho de la SFD. Como se ha sefialado,
estas inhomogeneidades pueden ser internas o individuales, lo que definiria a la iSFD, o
bien de orden/desorden en la red. Estas, en una red de particulas que no se tocan, llevan a
que el campo de interaccion que siente una particula ya no puede ser tratado como un valor
constante, como supone la aproximacion de campo medio. Por el contrario, dependera de
su entorno local y, por lo tanto, es de suponer que cada particula estd sujeta a un campo de
interaccion diferente. Tenemos entonces una distribuciéon de campos de interaccion en lugar
de dnicamente un valor promedio y constante.

Este problema es conocido, pero no hay a presente estudios que se enfoquen en ir mas
allad de la aproximacién de campo medio y por lo general, algunos autores mencionan el
problema, pero finalmente adoptan el enfoque de campo medio para trabajar.

Siguiendo el andlisis de Egli [120, 121], de manera general se considera que el campo
de interaccidn que siente una particula contiene dos contribuciones: (a) desorden local y (b)
campo medio. Que son: the random and mean components of the interaction field [120].
La componente aleatoria es diferente para cada particula del sistema. De manera general, si
la distancia tipica entre granos mono dominio es mayor que su didmetro, entonces la com-
ponente aleatoria del campo de interaccion puede ser razonablemente aproximada como la
suma de los campos dipolares de todos los granos (aproximacion de no efectos colectivos).
Entonces el campo local (aleatorio) definido como el campo producido en el volumen ocu-
pado por una particula por el resto de las particulas. Egli escribe el campo de interaccion
(Hjnt) que actia sobre una particula como H;,, = H, + H; + H,,,, donde H, y H,, son los
campos de interaccion aleatorio y promedio, respectivamente. Mientras que Hj; es el campo
desmagnetizante [120].

Otro enfoque basado en el modelo de Preisach movil se considera que la interaccion en
el estado saturado (H;, 50 = Q) €5,

Hin,sat =20, — K, (232)

donde G;, y K son los campos local y promedio, respectivamente [117].

En ambos casos, la idea es escribir el campo que siente una particula considerando la
contribucion promedio, que corresponde al valor de campo-medio, y la contribucién aleatoria
que resulta del entorno local.
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De acuerdo con lo discutido, lo razonable es buscar como determinar el campo de inter-
accion local de la i-ésima particula H;, ;, el cual suponemos diferente para cada particula.
Este campo contiene las dos contribuciones mencionadas anteriormente: el efecto aleatorio
local y el efecto promedio. Lo anterior también puede tomarse en cuenta definiendo una dis-
tribucion de campo de interaccion (IFD - Interaction Field Distribution) caracterizado por un
valor promedio (uq) y una desviacion estandar (Gg).

Para fines de la medicion del campo individual que siente cada particula, H;, ;, el valor
es Unico y contiene ambas contribuciones. Por lo que, si se puede medir el campo para cada
particula, entonces ya no es tan importante diferenciar la parte aleatoria de la parte promedio.
En todo caso, lo relevante seria determinar la distribucién del campo de interacciéon. Y hay
que considerar que la diferenciacion del campo local y promedio viene de la necesidad de
contar con un modelo o marco para interpretar y explicar el hecho de que los campos de
interaccion son variables de una particula a otra, esto es: que el campo de interaccién tiene
una distribucidn.

En ecuaciones esto es como decir que el campo de interaccién que siente la i-€sima
particula es de la forma;
Hl',”' = o;m, (2.33)

donde ahora el coeficiente de interaccidn () ya no se supone constante, si no que, al contra-
rio, es diferente para cada particula.

Si ahora revisamos las ecuaciones cominmente empleadas para analizar los efectos del
campo de interaccidn, tenemos en primer lugar el campo total que siente la i-ésima particula,

Hr; = Hy + oym. (2.34)

Donde ahora el valor del campo total (Hr ;) es especifico para la i-ésima particula. Recordan-
do que estos campos los podemos asociar a las coercividades medida (H,) e intrinseca (h.),
entonces la relacidon entre estas es,

HCJ' = hcﬂ' + om. (2.35)

Es decir, para cada punto podemos conocer la coercividad intrinseca A ; a partir de la medida
H.;y del campo total de interaccion que siente la i-€sima particula, o;.

Debido a que el campo de interaccion dipolar estd relacionado con el campo desmag-
netizante efectivo del sistema, sigue que suponer o; diferente para cada particula, implica
que ya no se usa la restriccion de N, sy constante. Se supone que el campo de interaccion
es cualquier funcién de la magnetizacion H;,(M). Y de las ecuaciones anteriores la tinica
suposicion que va implicita es que las Ecs. (2.34) y (2.35) son validas. Esto implica que el
campo de interaccion solo desplaza el campo coercitivo a lo largo del eje del campo y que las
propiedades intrinsecas de las particulas no cambian con el campo de interaccion (no collec-
tive effects). Esto es igual que en el modelo de Preisach donde los histeriones solamente son
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desplazados por el campo de interaccién haciéndolos asimétricos. La misma suposicién es
cominmente empleada en los diagramas FORC. De hecho, Berger en el método AH (M, AM)
hace la misma suposicion.[122]

2.4. Estructuras formadas por ensambles de particulas mag-
néticas

Nos interesamos en una clase de materiales magnéticos en los cuales se hace un empa-
quetamiento o comprimido de particulas individuales de manera que las particulas quedan
contenidas en un volumen claramente definido e identificable.

Existen diversos ejemplos relevantes e importantes de esta clase de materiales. Como
primer ejemplo mostramos la cadena de particulas y aqui dos ejemplos importantes, uno de
ellos es el correspondiente a las bacterias magnetotacticas, como se muestra en la figura 2.18
(A). El segundo ejemplo seria el caso de una cadena de esferas fabricada en laboratorio,
como se muestra en la figura 2.18 (B). Este tipo de cadenas han sido ampliamente estudiadas
y de hecho son la base para un modelo muy conocido para explicar el campo coercitivo en
particulas alargadas. Este es el modelo de Jacobs y Bean conocido como el modelo de la
cadena de esferas publicado en 1955 [123].

Figura 2.18: Imagenes de (A) una cadena de particulas magnéticas obtenida de una bacte-
ria magnetotéctica, (B) cadenas de una particula obtenidas en laboratorio por ordenamiento
inducido por campo y (C) imagen de holografia magnética donde podemos ver las lineas
de campo en una cadena de particulas extraida de una bacteria magnetotactica. Imagenes
adaptadas de las referencias [124, 125, 126], respectivamente.

La imagen que muestra las lineas de campo obtenidas por holografia magnética en una
cadena de particulas extraida de una bacteria magnetotactica. La figura 2.18 (C) ilustra justa-
mente el hecho de que las lineas de campo de la cadena se asemejan mucho a las correspon-
dientes a un cilindro magnético. De donde la idea de considerar el volumen o la geometria
en la cual se encuentran confinadas las particulas.
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El siguiente ejemplo incluye ensambles de particulas quasi 2D de particulas que corres-
ponden a agredados largos de particulas, como los que se muestran en la figura 2.19.

st

G

&
g

=
200nm
 —

Figura 2.19: Imégenes de (A) Cadena de particulas magnéticas con un ancho de tres particu-
las y al lado las lineas de campo obtenidas por holografia magnética, (B) Barras planas
de particulas magnéticas obtenidas por auto ensamblado inducido por gradientes de campo
magnético. Imagenes adaptadas de las referencias [126, 127], respectivamente.

En la figura 2.19 (A) se presenta el caso de una sola barra o agregado de particulas mien-
tras que en la figura 2.19 (B) se muestra el caso de varias barras paralelas. En este caso, el
volumen que contiene a las particulas se asemeja a un barrote rectangular delgado. En la
figura 2.19 (A) también se observa del mapa de lineas de campo obtenido por holografia
magnética, y como se puede ver a partir de las lineas de campo es que las particulas interac-
cionan entre si.

Otro enfoque que ha sido desarrollado se basa en el uso de técnicas litograficas para pre-
estructurar substratos con pozos o canales de dimensiones bien definidas y posteriormente,
mediante técnicas de autoensamblado en medio liquido éstos son llenados con particulas
magnéticas. De esta manera es posible producir arreglos ordenados de ensambles de particu-
las con formas muy variadas y con la posibilidad adicional de poder variar su ordenamien-
to espacial. En la figura 2.20 se muestran varios ejemplos de estos tipos de ensambles de
particulas magnéticas. En la Figura 2.20 (a) y (b) se muestra un ejemplo de barras paralelas
de particulas magnéticas, adaptadas de [128], mientras que en (c)-(e) podemos ver redes bi-
dimensionales, cuadradas o hexagonales con agregados de particulas en forma de circulos,
tridngulos y cuadrados, adaptadas de [129], y en la Figura 2.20 (f) y (g) se muestran dos
ejemplos de redes rectangulares de barras rectangulares hechas de particulas magnéticas,
adaptadas de [130, 131], respectivamente.
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Figura 2.20: Imagenes de ensambles de particulas magnéticas obtenidos mediante técnicas
de litografia. (a) y (b) Barras paralelas de particulas magnéticas, adaptadas de [128], (c)-
(e) redes bidimensionales, cuadradas o hexagonales con agregados de particulas en forma
de circulos, tridngulos y cuadrados, adaptadas de [129], (f) y (g) red rectangular de barras
rectangulares hechas de particulas magnéticas, adaptadas de [130, 131], respectivamente.

Los ejemplos anteriores son ensambles de particulas magnéticas que forman estructuras
geométricas bien definidas, ya sea una sola o bien arreglos de la misma geometria. Este ti-
po de sistemas son los que nos han interesado ya que las propiedades magnéticas de estos
ensambles dependen de manera importante de los efectos de la interaccion dipolar entre las
particulas. Los ejemplos mostrados incluyen casos donde el empaquetamiento de las particu-
las es muy elevado y un problema importante es poder variar el llenado a fin de modular la
magnitud del campo de interaccion.

Los materiales que nos interesan, para fines de poder realizar el modelado de las propie-
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dades magnéticas, son tales que:

1. Todas las particulas son tedricamente iguales,
2. el sistema contiene un nimero muy grande de particulas,

3. las particulas unicamente interaccionan via la interaccion dipolo-dipolo y no hay efec-
tos de intercambio. Esto equivale a suponer que las particulas no se tocan fisicamente
por lo que a lo més, habra una separacion minima € tal que € — 0,

4. la geometria de las particulas asi como del volumen que contiene al ensamble son tales
que sus factores desmagnetizantes se pueden escribir en forma diagonal y,

5. es posible variar de manera continua la fraccion de llenado tal que 0 < P < 1.

2.5. Modelado de la interaccion dipolo-dipolo en ensam-
bles de particulas

El modelado de las interacciones dipolares en ensambles de particulas es un problema
complicado por que se basa en una expresion de interaccion de pares. Si bien para el caso
de dipolos puntuales es posible obtener soluciones aproximadas. Sin embargo, al considerar
volumenes finitos esto se complica por que es necesario pasar de sumatorias de pares a
integrales sobre cada volumen y entre todos los volimenes, lo cual hace que el problema sea
complejo y que requiera de esfuerzos grandes de computo.

Hay diversos enfoques que han sido empleados para modelar la interaccion dipolar en sis-
temas de pocas y muchas particulas. De estos, se destaca por ejemplo los modelos de campo
medio que simplifican el problema al suponer que cada particula magnética experimenta un
campo magnético promedio de todas las demds particulas y descarta las correlaciones entre
los momentos individuales de las particulas. Otro método ampliamente utilizado se basa en
las simulaciones de Monte Carlo, las cuales implican muestreo aleatorio para simular las
fluctuaciones térmicas e interacciones entre particulas magnéticas individuales. Estas utili-
zan métodos probabilisticos para seguir los cambios en la magnetizacion con el tiempo [132].
Otro enfoque usado para estudiar interacciones se basa en la teoria del micromagnetismo. Las
simulaciones micromagnéticas dividen el conjunto de particulas en pequefias celdas, cada
una representando un momento magnético. Utilizan la ecuacion de Landau-Lifshitz-Gilbert
para calcular la dindmica de la magnetizacién, considerando las interacciones dipolares y la
anisotropia. Sin embargo, al considerar sistemas de muchas particulas los requerimientos de
computo aumentan demasiado por lo que este enfoque solo se ha utilizado para sistemas de
pocas particulas [133, 134, 135].
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En el contexto de los modelos de campo medio, se encuentran propuestas para el caso
de ensambles de particulas esféricas. El primer trabajo es el de Bleaney y Hull publicado
en 1941 [136]. En este caso, ellos propusieron un factor desmagnetizante efectivo para un
empaquetado o comprimido aleatorio de particulas esféricas el cual puede escribirse como,

1 1
Ner =5 +P (N, - 5) (2.36)

Donde N; es el factor desmagnetizante de la forma geométrica del comprimido y P es la
fraccion de llenado. Esta expresion ha sido utilizada por diversos autores [137, 53, 138, 139]

En 1980 U. Netzelmann [140] publica un estudio sobre propiedades de resonancia ferro-
magnética en cintas magnéticas de audio, en el cual propone una expresion para la energia
magnetostdtica total con la forma de una ley de mezclas,

1 1
Fy=—(1-PM-N-M+ —PM-N¢-M (2.37)
2ug 2uo

De aqui sigue que el factor desmagnetizante efectivo es,

Neyr = (1—P)N + PN, (2.38)

Posteriormente, en 1996 Dubowik retomo esta forma del factor desmagnetizante y mostrd
la viabilidad de usar este esquema para diversas geometrias comunes [141, 142].

En 2001, el modelo se aplico a redes de nanoalambres magnéticos con el fin de estudiar
los efectos de la interaccion dipolar en estos sistemas [107]. Este modelo ha sido verificado
posteriormente mediante modelos més rigurosos de campo efectivo [143] o bien median-
te simulaciones micromagnéticas [144]. Adicionalmente, varios estudios han retomado con
éxito estos modelos en diferentes ensambles de particulas [145, 146].

En 2007 Skomsky y colaboradores, usan un enfoque de campo efectivo para obtener el
factor desmagnetizante efectivo de una mezcla compleja de particulas el cual esta dado por
[147],

Nerr=Ni(1—=P1)+NoPi(1 —Po) + N3P Ps. (2.39)

Aqui las particulas son descritas por N; las cuales ocupan una fraccién de llenado P; en
un segundo volumen dado por N,. Ahora ese volumen N, se replica y ocupa una fraccion
de llenado P> en un volumen N3. Obviamente si solo consideramos un solo volumen N,
tenemos que P, = 0 y esta expresion se reduce a la Eq. (2.38).

En 2013 Martinez-Huerta, y cols., retomaron el modelo de Netzelmann y lo extendieron
para el caso de particulas y volimenes de geometrias arbitrarias asi como para tratar el caso
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de estados no saturados. El Factor desmagnetizante efectivo se reescribié de la siguiente
manera [118],

I+ m] : (2.40)

Nesr =N+ (N[ —N)P {—2
donde 0 <m < 1 es el valor de la magnetizacién normalizada m = M(H) /M. Para el estado
saturado m = 1 y a partir de la expresion para este caso ya es facil interpretar que el primer
término corresponde a la particula aislada no interactuante, mientras que el segundo término

corresponde a la interaccion dipolar entre particulas. Esto es,
Neff =N+ (N; —N)P. (2.41)

A partir de esta cantidad se pueden obtener todas las cantidades magnéticas de interés: el
campo desmagnetizante, la anisotropia magnética y la susceptibilidad magnética. Esta expre-
sién corresponde a la Eq. (1.52) incluida en el capitulo de marco tedrico y sera la expresion
que se usard de base para los cdlculos que se han realizado. De esta ecuacién vemos que para
el caso de esferas, N = 1/3 y recuperamos la ecuacion (2.36).

2.6. Conclusion de la revision del tema

En este capitulo se han presentado los temas que han sido la motivacién y la base para el
problema de estudio del presente trabajo.

Tres puntos en los cuales hay oportunidad y necesidad de estudiar métodos para cuantifi-
car el campo de interaccidn son: cuantificacién del campo de interaccién por otros métodos
magnetométricos que no usen los diagramas FORC o las curvas de remanencia IRM/DCD.
Meétodos que arrojen valores del campo de interaccion para diferentes estados magnéticos
del sistema, es decir, pasar de un solo valor promedio a un conjunto de valores que puedan
relacionarse a diversos puntos o estados del sistema. Tercero, que es extensidén o consecuen-
cia del anterior, medir u obtener de las mediciones la distribucién del campo de interaccion y
con esto salir de la aproximacion de campo medio para el andlisis e interpretacion del campo
de interaccion y sus efectos.

El factor comun de los dos temas centrales es el sesgo inducido por el campo de inter-
accion y su correccion. Como se ha mencionado, al tratar este problema es necesario hacer
aproximaciones o bien consideraciones que simplifiquen el analisis.

Otro punto importante que estd relacionado con esta problemética de la interaccion, el
sesgo y la relacion entre la SFD y la iSFD, es el de la relacion entre las propiedades ma-
croscopicas que son medidas en el ensamble y las propiedades individuales de las particulas
que lo forman. Cuando pasamos de una particula al ensamble de particulas (nominalmente)

89



idénticas debemos considerar que (a) el campo de interacciéon modifica la barrera de energia
local de cada particula y, por lo tanto, el ciclo de histéresis individual cambia, y (b) existe una
SFD debido a que las particulas no son (estrictamente) idénticas, esto hace variar al ancho
de la SFD y por consiguiente €l ciclo de histéresis medido en el ensamble también cambia.
Para el caso de nanoalambres magnéticos, existen resultados que ejemplifican claramente el
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Figura 2.21: (a) ciclos de histéresis paralelo y perpendicular al eje de los alambres medidas
en el ensamble y, (b) ciclo de histéresis paralelo al eje medido en un solo alambre aislado y
sin interaccion, figura adaptada de [148].

punto anterior. Un ejemplo es mostrado en la figura 2.21, donde se muestran los (a) ciclos de
histéresis paralelo y perpendicular al eje de los alambres medidas en el ensamble y, (b) ciclo
de histéresis paralelo al eje medido en un solo alambre aislado y sin interaccion una vez que
este fue removido de la membrana y asilado [148]. Como se puede ver al comparar el ciclo
de histéresis paralelo medido en el ensamble y el ciclo paralelo medido en un solo alambre,
es clara la diferencia. En el ensamble vemos que la remanencia es menor que 100 %, el ci-
clo ademds presenta cierta curvatura cuando se sale o se llega hacia o del estado saturado y
vemos que la curva tiene una pendiente positiva en el campo coercitivo. Esto contrasta con
el caso de un solo alambre en el cual el ciclo es muy parecido al de un histerén o el de una
particula ideal Stoner-Wohlfarth con una remanencia del 100% y un brinco abrupto de la
magnetizacion en el campo coercitivo, caracteristico de un sistema biestable. Del ejemplo
anterior podemos identificar otro problema fundamental: como se llega de un conjunto de
ciclos individuales como el mostrado en la figura 2.21 (b) a la curva que exhibe el ensam-
ble, figura 2.21 (a) y, lo inverso, como podemos a partir de la curva medida en el ensamble
establecer como son las curvas o las propiedades individuales.

Por otra parte, hay interés en profundizar estudios relacionados con ensambles de particu-
las magnéticas. Como se menciond, existen diversas metodologias que han permitido realizar
con éxito la microestructuracion de ensambles de particulas. Sin embargo, hay dos problemas
que deben destacarse; el primero relacionado con la falta de modelos simples que permitan
obtener de manera prictica parametros y valores relevantes sobre el sistema y que incluyan
de manera explicita la interaccion dipolar entre particulas. El otro problema de interés tiene
que ver con la necesidad de desarrollar metodologias que permitan fabricar ensambles de
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particulas contenidos en geometrias bien definidas usando técnicas menos complejas que las
técnicas litograficas y en particular que permitan obtener estructuras que no sean solamente
planas. Adicionalmente se requiere que estas metodologias sean lo suficientemente sencillas
como para poder variar cuanto material magnético se incluye en el ensamble e incluso, poder
variar también el tipo de material magnético.
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Capitulo 3

Planteamiento del problema de estudio

En base a lo discutido en el capitulo anterior y la revision realizada, se han identifi-
cado varios problemas relevantes e interesantes relacionados con ensambles de particulas

magnéticas interactuantes.

Por un lado, estd la problematica del campo de interaccion que como se menciond versa

sobre los siguientes puntos importantes:

Mediciones basadas en magnetometro que no se basen en la relaciéon de Wohlfarth o
diagramas FORC

Mediciones que generen mds de un punto correspondiente al valor promedio de la
interaccion y que en su lugar proporcionen valores para diferentes puntos del sistema.

Ir més alld de la aproximacién de campo medio obteniendo la distribucién del campo
de interaccion.

Contar con modelos simples que posean capacidades descriptivas y de prediccion para
el efecto de la interaccion dipolar en ensambles de particulas.

Contar con métodos de fabricacion que permitan de manera practica fabricar ensam-
bles de particulas magnéticas en los que sea posible variar por disefio la geometria
(factores desmagnetizantes) del volumen en el cual estan contenidas las particulas.

Por otra parte, estd el problema del cambio inducido por el campo de interaccién en la
distribucion de campos de rotacion medida, la SFD, con respecto a la distribucion intrinseca,
la iSFD.
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3.1. Definicion de los sistemas de interés

Hay muchos tipos de ensambles o redes de particulas que se pueden clasificar por el
tipo de material o estructura de las componentes individuales, asi como segtn su forma y/o
tamafio, el tipo de ordenamiento que tienen las particulas en el ensamble, etc.

Para los problemas que se han identificado y mencionado en la seccion anterior, es nece-
sario acotar el tipo de sistemas que nos van a interesar. La principal razén y criterio utilizado
para acotar y definir el sistema de estudio es que buscamos sistemas que sean facil de mo-
delar, que sigan con bastante fidelidad el comportamiento de un sistema ideal o modelo para
que podamos evaluar o valorar los diferentes métodos que se van a proponer para estudiar
el campo de interaccion. La idea es que validando los métodos en un sistema que sabemos
que es bien comportado, podemos identificar fortalezas y limitaciones, para posteriormente
considerarlas en escenarios o sistemas menos bien comportados y poder asi interpretar las
diferencias y fallas.

Se requieren sistemas biestables con interacciones que pueden variar de particula a particu-
la en torno a un valor promedio. La magnitud del campo de interaccién debe a lo més ser
moderada para asegurar que no hay efectos colectivos y que los mecanismos de inversion
de la magnetizacion de las particulas no es modificado, es decir, el campo de interaccion se
suma o superpone, sin afectar nada maés.

El caso ideal seria el de un sistema tipo Preisach en el cual tenemos n-histeriones, es decir,
son particulas binarias. Este conjunto de histeriones tienen una iSFD y cuando se introduce
la interaccion no hay efectos colectivos por lo que los histeriones individuales pasan de ser
simétricos a ser asimétricos. En este caso, la interaccién modifica la iSFD tal que es diferente
de la SFD medida.

Para poder elaborar un modelo analitico de campo medio que describa los efectos mag-
netostaticos en un ensamble de particulas, se requiere de geometrias simples para las cuales
se tienen soluciones analiticas para sus respectivos factores desmagnetizantes. Ademads, para
facilitar el modelado se debe limitar el andlisis al caso en que el sistema esta en su estado
saturado. Por otra parte, para desarrollar un método para fabricar ensambles de particulas
magnéticas en los cuales sea facil controlar o definir la geometria del volumen que contiene
a las particulas necesitamos un material facilmente moldeable, que pueda pasar de manera
sencilla de su fase sdlida a liquida y viceversa. Mientras que para las particulas magnéticas,
idealmente se requiere que tengan una remeanencia que tienda a cero para evitar problemas
de agregacion y que posean un recubrimiento que evite que las particulas entren en contacto
fisico directo entre ellas.
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3.2.

Suposiciones

En base a lo anterior, para el presente trabajo se han hecho las siguientes suposiciones y
restricciones:

a)

b)

d)

g)

El tipo de ensamble que nos interesa estd formado por particulas que poseen una
anisotropia y su ciclo de histéresis a lo largo de su direccidn fécil es de tipo biesta-
ble, es decir, la rotacion de la magnetizacion es principalmente irreversible. En este
caso se consideran iguales el campo coercitivo y el de rotacion, y se pueden utilizar
indistintamente.

Las particulas no se tocan entre si, por lo que la interaccion entre particulas esta limita-
da y solo se da mediante la interaccion dipolo-dipolo. En un sistema lo suficientemente
diluido la interaccion desaparece, quedando un conjunto de particulas aisladas o inde-
pendientes.

Las particulas en el ensamble se consideran alineadas de manera que sus direcciones
faciles sean en promedio paralelas entre si. Aqui la restriccién busca asegurar que,
al medir con el campo aplicado a lo largo de la direccién ficil, que es la direccién
que interesa medir, todos o aproximadamente todos los ciclos de histéresis sean los
correspondientes al ciclo biestable.

Las particulas al ser medidas a lo largo de la direccion facil promedio, como se indica
en el punto anterior, pueden no estar perfectamente alineadas y adicionalmente puede
suceder que hay desorden en el sistema tanto a nivel de la microestructura individual,
asi como a nivel del ordenamiento. Consecuencia de este desorden el sistema muestra
una distribucioén de campos de rotacién (SFD).

La rotacion de la magnetizacion del ensamble a lo largo de la direccion facil promedio
ocurre mediante la rotacién secuencial de las particulas individuales en orden creciente
de sus respectivos campos coercitivos. La SFD corresponde a la distribucion de los
campos coercitivos o de rotacion de todas las particulas en el ensamble.

Suponemos que cuando hay interaccion los ciclos de histéresis individuales pasan de
ser simétricos en el eje del campo a ser asimétricos. Es decir, se recorren en el eje del
campo debido al campo de interaccion. Nos limitamos a ensambles donde la interac-
cién no altera las propiedades o caracteristicas del modo de rotacién de la magnetiza-
cion de las particulas, es decir, la interaccién es un campo aditivo que se superpone al
campo aplicado. Decimos que en este caso no hay efectos colectivos.

Debido a que el campo de interaccion hace que los ciclos de histéresis individuales se
vuelvan asimétricos, la SFD se ve modificada y es diferente a la que se tiene cuando
los ciclos no se han recorrido y son simétricos. Por lo que tenemos dos distribuciones
de campo de rotacidn, la llamada intrinseca que corresponde al caso sin interaccion y
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h)

)

i)

k)

D

la medida. La medida y la intrinseca coinciden cuando no hay interaccién y son di-
ferentes cuando hay interaccion. Derivado que los ciclos son asimétricos cuando hay
interaccion, las curvas de magnetizacion del ensamble presentan la transformacion
de sesgo. Esta transformacion, cuando no hay efectos colectivos, es la relacion entre
las distribuciones intrinseca y la medida. La medida se obtiene al realizar la transfor-
macion del sesgo sobre la intrinseca y viceversa, la intrinseca se obtiene al hacer la
correccion del sesgo sobre la medida.

Se ha considerado que el campo de interaccion ya sea constante o bien fluctuante, es
proporcional a la magnetizacion normalizada m y a un coeficiente que corresponde
al valor del campo de interaccion en el estado saturado, o, tal que Hj,; = oun, donde
o =< o >, 0 para el caso constante o fluctuante, respectivamente.

Con el fin de simplificar el sistema se desprecian contribuciones a la energia magnética
individual que no sean magnetostaticas, como seria por ejemplo la anisotropia mag-
netocristalina o magneto-eldstica. Asi mismo, se descartan otros tipos de interaccion
entre particulas que no sean la interaccion clédsica dipolo-dipolo.

Para el desarrollo del modelo, se ha considerado que las particulas estdn en todo mo-
mento saturadas en la misma direccion.

Para desarrollar un método de fabricacion de ensambles de particulas magnéticas, se
ha utilizado un ferrofluido comercial ya que las particulas magnéticas estan recubiertas
(funcionalizadas) con 4cido oleico el cual evita que las particulas se toquen fisicamente
entre si.

Para lograr la dispersion de las particulas y tener la facilidad de moldear el sistema
a diferentes formas, se ha usado el acido estearico el cual ademas de ser barato, es
compatible con el ferrofluido (base aceite) y puede pasar facilmente de s6lido a liquido
y viceversa.

En la practica estas restricciones se cumplen para un gran ndmero de sistemas de interés.

En efecto, hay muchos ejemplos de ensambles de particulas biestables ordenadas de manera
que sus ejes faciles son (en promedio) paralelos, que no se tocan y por lo tanto la interaccion
entre ellas es puramente dipolar. Los sistemas reales exhiben siempre desorden microestruc-
tural y de orden, de manera que poseen una iSFD y una SFD. Més aun, en muchos sistemas
de interés, las interacciones no alcanzan a inducir efectos colectivos ya que éstos limitan su
aplicabilidad. Lo anterior asegura que otras restricciones se cumplen de manera aproximada
pero satisfactoria: la interaccion se reduce a la asimetria de los ciclos individuales, la rota-
cion se hace de manera secuencial y en orden creciente de campo coercitivo y esto se observa
macroscOpicamente como la transformacion de sesgo de las curvas de magnetizacion.
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3.3. Justificacion, hipotesis y objetivos

A partir de lo descrito anteriormente, es claro que el problema de la interaccién dipolar
en ensambles de particulas es fundamental y de gran importancia. Esto es vélido tanto para
su medicion asi como para modelos que lo describan y proporcionen capacidades descrip-
tivas y predictivas. Asi mismo, existe una necesidad de extender las opciones de métodos
experimentales que permitan fabricar de manera simple y practica ensambles de particulas
donde sea posible controlar principalmente la geometria macroscépica del ensamble.

De lo anterior nos enfocamos en analizar los ciclos menores y en particular, buscamos
puntos o caracteristicas que sabemos que poseen simetria cuando no hay interaccién pero
que son asimétricas cuando hay interaccion.

La idea de centrarnos en los ciclos menores tiene varias razones. La primera es que se
trata de una medicién que involucra un proceso de desmagnetizacion y de magnetizacion,
tiene parte decreciente y creciente. Esto es similar a las curvas de remanencia IRM y DCD,
sin embargo los ciclos menores reflejan procesos reversibles e irreversibles.

Mas importante, si la suposicion de que las particulas invierten su magnetizacion entre los
estados m+ de manera secuencial en orden creciente de campo coercitivo siguiendo la SFD,
entonces como veremos a continuacion las partes descendientes y ascendentes de un ciclo
menor deben ser simétricas (asimétricas) si no hay (cuando hay) interaccion. Esta propiedad
es fundamental para identificar asimetrias y el campo magnético asociado a éstas.

Adicionalmente, es posible medir un numero arbitrario de ciclos menores. En principio,
de cada ciclo menor se pueden determinar campos de asimetria asociados al campo de in-
teraccion. Esto sugiere que de cada ciclo menor se puede obtener un valor del campo de
interaccion y de esta manera podriamos encontrar un conjunto de valores de este campo y no
solo su valor promedio.

Por otra parte, también nos hemos enfocado en el problema de los efectos que tiene la in-
teraccion dipolar en las propiedades magnéticas macroscdpicas de ensambles de particulas.
En este sentido, suponemos particulas magnéticamente suaves, es decir, no poseen ningu-
na anisotropia magnética a parte de la de forma. Con esto, nos enfocamos en los efectos
magnetostéticos del ensamble que incluyen la anisotropia de forma de cada particula y la
interaccion dipolar entre ellas. Ademds de la forma y tamano de las particulas, es importante
que estas formen un ensamble contenido en una geometria bien definida con una cierta densi-
dad o fraccion de llenado que determina la distancia promedio entre particulas. En este caso,
se ha trabajado en dos direcciones: la primera en desarrollar y validar un modelo analiti-
co que permita describir los efectos magnetostaticos de anisotropia de forma e interaccion
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dipolar para determinar las propiedades de anisotropia magnética efectiva en ensambles de
particulas, mientras que por otra parte se plentea desarrollar un método experimental capaz
de fabricar de manera simple y practica ensambles de particulas donde sea posible controlar
principalmente la geometria macroscépica del ensamble.

Hipotesis: En un ensamble de particulas biestables cuyos campos de rotacion siguen una
funcién de distribucidn, la interaccion dipolar induce una asimetria en los ciclos de mag-
netizacion individuales. A partir de valores o coordenadas especificas asociadas a un ciclo
menor, esta asimetria se debe cuantificar como un campo magnético, el cual es cero para el
caso simétrico y sin interaccion, de manera que a partir de esta diferencia de campos se puede
obtener el valor del campo de interaccion correspondiente. Si estas asimetrias son especificas
al punto de retorno del ciclo menor, entonces midiendo un mayor nimero de ciclos menores
se puede obtener un conjunto de valores del campo de interaccion y con esto su distribucion.
Si el campo de interaccidn es tal que no induce efectos colectivos que modifiquen los modos
de rotacion de la magnetizacion de las particulas, entonces es posible obtener la distribucion
intrinseca de campos de rotacion mediante la transformacion lineal de la correccion del ses-
go de las curvas de magnetizacion. Por otro lado, es posible desarrollar un modelo analitico
capaz de hacer una descripcion en la aproximacién de campo medio de los efectos magnetos-
taticos de anisotropia de forma e interaccion dipolar en ensambles de particulas magnéticas
el cual depende unicamente de las geometrias de las particulas, del volumen que las contiene
y de la fraccion que volumen que ocupan €stas. Asi mismo, una forma viable de fabricar
experimentalmente ensambles de particulas cuyo volumen macroscopico puede ser variado
facilmente es empleando una mezcla que puede pasar de sélido a liquido y viceversa la cual
contiene dispersar a las particulas magnéticas y que puede ser aplicada como recubrimiento
sobre objetos cuya forma servird para definir el volumen macroscépico del ensamble.

Basandonos en esta hipdtesis definimos nuestro

Objetivo general: Proponer y validar métodos que utilicen asimetrias en los ciclos me-
nores o bien entre sus partes ascendentes y descendientes para cuantificar el campo de in-
teraccion asociado a uno o varios puntos de dichos ciclos y posteriormente utilizar la co-
rreccion del sesgo punto a punto, asi como promedio, para obtener la distribucion intrinseca
de campos de rotacion a partir de la distribuciéon medida utilizando datos simulados y ex-
perimentales obtenidos en sistemas modelo. Adicionalmente, generar conocimientos nuevos
sobre modelos para describir la interaccién dipolar en ensambles de particulas magnéticas
asi como proponer y validar una metodologia para producir recubrimientos que contengan
particulas magnéticas que puedan ser moldeados a geometrias predefinidas al aplicarlos co-
mo recubrimientos sobre diferentes objetos.
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Objetivos especificos:

1. Desarrollar programas que permitan simular las diferentes curvas de magnetizacion de
interés para ensambles de entidades binarias, tipo histeron, con interaccion fija o bien
variable.

2. Experimentalmente, utilizar y caracterizar redes de nanoalambres magnéticos de didme-
tros reducidos y cocientes de aspecto elevado con densidades medias y bajas. Estos
sistemas son biestables y no presentan efectos colectivos, por lo que son un sistema
modelo para el estudio de interaccion dipolar en ensambles de particulas magnéticas.

3. Analizar ciclos menores, sus partes descendentes y ascendentes asi como sus deriva-
das con el fin de identificar coordenadas especificas o propiedades que reflejen una
asimetria inducida por el campo de interaccion. Encontrar expresiones que relacionen
las asimetrias expresadas como una diferencia de campos con el campo de interaccion.

4. Validar métodos obteniendo la distribucion del campo de interaccion y con estos cal-
cular el valor promedio. Comparar el valor promedio que se obtiene con el valor pro-
medio obtenido experimentalmente utilizando las curvas de remanencia que es una
medicion independiente.

5. Realizar la correccion del sesgo con los datos del campo de interaccion punto a punto
asi como el promedio obtenido por los métodos propuestos y validar comparando con
los resultados obtenidos por las curvas de remanencia y el método de campo medio de
correccion del sesgo [79].

6. Desarrollar un modelo analitico de campo medio que permita describir los efectos
magnetostaticos de anisotropia de forma e interacciéon dipolar de un ensamble de
particulas asumiendo que las particulas individuales pueden tener a lo mas una an-
isotropia de forma y despreciando cualquier otro tipo de anisotropia magnética.

7. Obtener las expresiones y calcular las propiedades de anisotropia magnética efectiva
considerando diferentes geometrias macroscopicas para las cuales existen expresiones
analiticas para sus respectivos factores desmagnetizantes.

8. Poner a punto y realizar la caracterizacion elemental de un compdsito a base de acido
estedrico y ferrofluido comercial.

9. Validar el proceso de aplicacion de recubrimientos de este compoOsito sobre objetos
con diferentes geometrias y composiciones.
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Capitulo 4

Materiales y métodos

Para el presente trabajo, la metodologia se ha basado en parte en simulaciones numéri-
cas de curvas de magnetizacion de ensambles de particulas ideales. Mientras que la parte
experimental necesit6 de una parte enfocada en la fabricacion de redes de nanoalambres por
métodos electroquimicos y posteriormente la caracterizacion de sus propiedades magnéticas
por técnicas de magnetometria. A continuacion se hace una descripcién bésica de cada tema.

4.1. Sintesis de nanoalambres

Se han fabricado redes 2D de nanoalambres magnéticos mediante la técnica de depo-
sicién electroquimica en templetes o moldes nanoporosos, como se ilustra de manera es-
quemdtica en la Fig. 4.1, que es una técnica muy bien establecida y que se conoce bien
[149].

Los nanoalambres de Ni, NiFe y CoFe se fabricaron por electrodeposicion a temperatura
ambiente usando membranas de policarbonato de espesor de 21 um, en la cual los poros
son paralelos uno a otro con una distribucién aleatoria y se caracteriza por sus fraccién
de empaquetamiento promedio (P) o porosidad que estd definida como el producto de la
densidad de poros (p) y el drea de poro (A = 10?/4) donde ¢ es el didmetro del poro. Se uso
la configuracion de tres electrodos empleando un electrodo de referencia de Ag/AgCl y un
electrodo de trabajo de platino. Los depdsitos se realizaron a voltaje constante.

La deposicion por la técnica de electroquimica tiene principio en la migracion de iones
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Crecimiento NW

Cétodo —

Figura 4.1: Esquema de electrodeposicion de nanoalambres crecidos en poros paralelos.

metalicos en solucidn por el efecto de hacer fluir corriente eléctrica para que éstos sean cris-
talizados en la superficie colocada en la parte inferior de la solucién utilizada. Para realizar
la reduccion se requiere aplicar una diferencia de potencial entre el dnodo y el catodo lo
suficiente para hacer que los iones en la solucion se desplazan hacia el caitodo mediante una
reaccion del tipo[150]

M +ne” — M, 4.1)

donde M es la especie metdlica en cuestion. La carga total depositada se expresa como [151]
O = nmNye, 4.2)

donde n es el nimero de moles que se reducen, m es la masa molar del elemento considerado
a depositar, N4 es el nimero de Avogadro y e es la carga del electrén.

La electrodeposicion se llevo a cabo con los pardmetros que se muestran en la tabla
4.1)[75]

Compuesto Férmula quimica Potencial
Ni 240 g/1 NiSO4 + 30 g/l H3BO3 -1.0V
NiFe 5.56 g/l FeSO4 + 131.42 g/I NiSO4 + 30 g/l H3BO3 | -1.1V
CoFe 40 g/l FeSO4 + 80g/1 CoSO4 +30 g/l H3BO3 -09V

Cuadro 4.1: Composicion de los eléctricos para Ni, NiFe, CoFe y el potencial usado para
depositarse.

En el presente trabajo se utilizaron 6 muestras:

» [a muestra de NiFe de 50 nm de didmetro y P=4.5%

= La muestra de NiFe de 35 nm de didmetro y P=11.3%
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La muestra de NiFe de 70 nm de didmetro y P=10.4 %

La muestra de Ni de 70 nm de didmetro y P=~ 1%

La muestra de Ni de 40 nm de didmetro y P=12%

La muestra de CoFe de 35 nm de didmetro y P=8.8 %

4.2. Magnetometria de gradiente alternante

La obtencion de los andlisis de magnetometria de las muestras estudiadas se realizé por
la técnica de magnetometria de gradiente alternante.

Los magnetometros por gradiente alternante de campo ( AGM por sus siglas en inglés,
Alternanting Gradient Magnetometry) son dispositivos los cuales cuentan con un funciona-
miento sencillo, pero capaces de realizar mediciones con una pequeiia porcion de muestra,
una precision y rapidez grande. Es entonces una herramienta idonea para la caracterizacion
magnética de nanoparticulas, debido a sus caracteristicas. Si bien existen otras técnicas para
magnetometria, el fundamento de esta técnica nos permite llegar a sensibilidades mayores,
momentos magnéticos de 1-5 x10~® emu pueden ser alcanzados.

La muestra a analizar se magnetiza por el campo magnético estatico que es producido
por el electroimdn, la muestra se hace oscilar por la influencia de un campo magnético al-
ternante adicional, éste se genera por un sistema de bobinas que producen un gradiente. Las
oscilaciones se detectan por un sensor de vibracién que se acopla a un capilar de cuarzo. La
componente de la fuerza es detectada a lo largo de la direccién del campo aplicado H, y se

expresa como
H,

F. = mxd— = my, — H,sint, 4.3)
X
Si las bobinas que generan el gradiente producen un campo de forma sinusoidal, la forma
que tiene la sefial detectada es

V(t) = myS®Vycos o, 4.4)

donde S es el factor de sensibilidad.

La frecuencia del campo alternante se selecciona tal que se ajuste a la frecuencia mecani-
ca de vibracion para obtener un factor de sensibilidad alto. Por lo que cada muestra que se
quiera analizar debe ser previamente analizada para detectar esta frecuencia 6ptima de ex-
citacion. Al variar el valor del campo externo aplicado Hy, el material serd magnetizado
progresivamente a lo largo de la direccion y el grafico H contra my, es la curva de magneti-
zacion.
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4.2.1. Magnetometria en redes de nanoalambres magnéticos

Las mediciones, protocolos y pardmetros que han sido de interés para el presente trabajo
han sido definidos y explicados en el capitulo de marco teérico (ver 1.10). A continuacion
solo se detallan las diferentes mediciones realizadas.

Todas las mediciones realizadas fueron hechas a temperatura ambiente y con el campo
aplicado paralelo al eje largo de los alambres, es decir, perpendicular al plano de la muestra.

Para el presente trabajo, se han medido:

1. Ciclo mayor de histéresis.
2. Ciclos menores, lo que incluye curvas FORC.

3. Curvas de remanencia IRM y DCD.

Ejemplos de estas mediciones se muestran en la figura 4.2 (a) y (b).

Como parte del protocolo de andlisis y procesamiento de datos, todas las mediciones
fueron normalizadas al valor de la magnetizacion de saturacion, de manera que las curvas se
grafican como magnetizacion normalizada la cual varia entre [-1,1]. Asi mismo, para obte-
ner las SFDs correspondientes se realiz la derivada numérica de los datos, SFD=dM /dH.
Finalmente, las derivadas numéricas de las curvas M(H) suelen tener mucho ruido, el cual
fue reducido numéricamente empleando funciones de suavizado incluidas en el graficador y
se verificd que este proceso no modificara las curvas de manera observable.

Las curvas IRM y DCD han servido para determinar el coeficiente del campo de inter-
accion, o, por un método independiente. En particular, el coeficiente de la componente axial
dependiente de la magnetizacion del campo de interaccién o se ha medido directamente de
las curvas de remanencia IRM y DCD, donde los protocolos han sido previamente explica-
dos, usando la ecuacién [79]:

o =2(H’> —HY), (4.5)

donde HY es el valor de campo al cual la curva IRM normalizada es igual a 0.5, mientras
Hg es el valor de campo al cual la curva DCD es cero como se muestra en la figura (??). En
todos los casos, las curvas de remanencia fueron normalizadas al valor maximo de la curva
de remanencia IRM.
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Figura 4.2: (a) ciclo mayor y curvas de remanencia IRM y DCD, (b) ciclo mayor y conjunto
de ciclos menores.

4.3. Simulacion de curvas de magnetizacion

Para el presente trabajo se realizaron simulaciones en base al modelo de Stoner-Wohlfarth.
Dichas simulaciones se enfocaron en 3 situaciones particulares, como son:

= Sistemas sin interaccion
= Sistemas con interaccion fija

= Sistemas con interaccion fluctuante

Se eligieron estos tres sistemas por sus caracteristicas. Para el caso del sistema no inter-
actuante, nos da la oportunidad de probar nuestros métodos, en el cual se busca que el valor
de la interaccion sea nula. Para el caso de un sistema con interaccion fija, en este probamos
que los métodos nos arrojen la informacién que uno introdujo al realizar la simulacién. Por
ultimo el caso para sistemas con interaccion fluctuante se refiere a que el valor de la interac-
cioén no es fijo, teniendo asi algunas variaciones con respecto a un valor fijo. Este caso nos
ayuda a ver las limitaciones del método.

En la figura 4.3 se presentan ciclos mayores para los tres sistemas, ademads se presentan
algunos ciclos menores, esto con la finalidad de visualizar el efecto que tiene al agregar la
interaccion al sistema. Ademas de ello se agregaron las curvas denominadas SFD para estos
casos para visualizar de una forma mas sencilla el efecto que tiene la interaccion.

Es importante ir definiendo las diferencias que se ven entre los 3 casos. Comparando un
sistema que interactia con uno que no, es evidente como en la figura 4.3 la curva azul se ve
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Campo Maghético (kOe)

Figura 4.3: Simulacion de a) ciclo mayor y ciclo menor para un sistema interactuante que se
muestra de color negro y rojo respectivamente; por otra parte el sistema no interactuante se
representa por lineas punteadas y color azul para el ciclo menor, b) SFD obtenida como la
derivada para las curvas correspondientes a su ciclo en a).

recorrida con respecto a la curva punteada, esto es la forma mas evidente para decir que hay
interaccion (siempre y cuando se tenga la curva intrinseca). De igual modo para visualizarlo
de otra forma se tomaron las derivadas de estos sistemas. Para este caso se ve que la curva
con interaccién se ensanchd.

4.3.1. Proceso de simulacion

Para poder realizar la simulacién de las curvas de magnetizacion, se realizé el siguiente
procedimiento, el cual se ilustra en la figura 4.4,

1. Definir la curva intrinseca.

2. Definir el paso en campo que se estard trabajando.

3. Determinar la suma total (energia) de la curva intrinseca en base al paso en campo.
4. Inicializar un estado de saturacion (negativo=-1, positivo=1)

5. Realizar un barrido en campo con el paso designado.

6. Con cada paso en campo ir sumando/restando la energia atribuida a ese paso con la
energia acumulada.
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Figura 4.4: Gréficas representativas de los diferentes pasos de la simulacién.
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Para la simulacién de ciclos menores el paso que cambia seria el de inicializar un esta-
do de saturacién por un estado intermedio. Cabe recalcar que para poder sumar/restar a la
energia se debe seguir el modelo de Stoner-Wohlfarth. Recordando un poco para este trabajo
se usard un ensamble de nanoalambres paralelos entre si. Dado este sistema sabemos que si
aplicamos campo magnético paralelo al eje de los nanoalambres lo que estaremos visuali-
zando en la curva serdn puramente procesos irreversibles. Dicho proceso nos dice que una
vez rotado de un estado a otro, no podran regresarse o rotar por el mismo camino, sino que
tendran que rotar con el negativo de su campo coercitivo.

Una vez que se tienen todas las curvas intrinsecas deseadas, podemos definir esto como
las curvas intrinsecas, ya que hasta el momento no se le ha agregado el efecto de la interac-
cion. Para agregar el efecto de la interaccion se utilizo :

Hr = Hs +H;, (4.6)

donde H7 es el campo total, Hy es el campo aplicado, y H; es el campo de interaccion. Este
campo de interaccion se model6 como:

H; = oum, 4.7)

donde . es el coeficiente de interaccion, y m es la magnetizacion.
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Capitulo 5

Campo de interaccion y distribucion de
campos de rotacion a partir de la
diferencia entre las areas acotadas por los
ciclos menores del lado positivo y
negativo del campo aplicado

En este capitulo se presenta un método que se basa en el uso de ciclos menores para
determinar el valor del campo de interaccion y el campo coercitivo intrinseco especificos al
punto de retorno de dicho ciclo. El método explota la diferencia entre las dreas contenidas
en cada ciclo menor en los lados positivo y negativo del eje del campo. Se proponen dos
procedimientos para medir la diferencia en campo entre el caso simétrico (sin interaccion)
y el caso asimétrico (con interaccion). El primer método se basa en calcular directamente la
diferencia de las dreas contenidas en cada ciclo menor de lado positivo y negativo del cam-
po. El segundo método se basa en la bisqueda del campo de corrimiento necesario para que
las 4reas sean iguales. En cada caso, se plantean las expresiones que permiten asociar ese
campo al campo de interaccion y a la coercividad intrinseca del punto de retorno de ese ciclo
menor. Por lo que ambos procedimientos permiten obtener el campo de interaccion y la coer-
cividad intrinseca punto a punto. Para validar los métodos se han utilizado datos simulados
y mediciones realizadas en redes de nanoalambres y los resultados se han comparado entre
si, asi como con los valores obtenidos por un método independiente basado en las curvas
de remanencia. Se muestra que ambos métodos permiten construir una curva de valores del
campo de interaccion y generar el segmento de la distribucion intrinseca correspondiente a
ese ciclo menor. El andlisis muestra que ambos métodos proporcionan valores del campo de
interaccion y de la coercividad intrinseca que concuerdan bien con los valores promedio.
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5.1. Planteamiento del método

Consideremos el caso de una particula ideal mono dominio cuyo ciclo de histéresis es un
histerion. Por definicion el histerion es simétrico y los campos coercitivos positivo (Hq+) y
negativo (H,._) medidos son iguales, como se ilustra esquematicamente en la figura 5.1 (a) y
corresponden a la coercividad intrinseca (H,q):

|Ho| = |Hei | = |H,._|. (5.1)

(a) m (b) m

Figura 5.1: Esquema de un histerén a) sin interaccién (A~ = A™) y b) con interaccién (A~ #
A™), donde vemos los campos coercitivos medidos, (H,, ,H,._), el campo de interaccion
(Hin:) y el campo coercitivo intrinseco (H.o). Para el caso sin interaccién se cumple que
|Heo| = |He | = [He—|.

Como se menciond anteriormente, al introducir un campo de interaccion (Hj,;) actda
sobre el histerion, este se recorre en el eje del campo y deja de ser simétrico, como se ilustra
en la figura 5.1 (b). Suponiendo que este campo es constante, entonces la relacion entre los
campos coercitivos medidos, (H.+,H._), y la coercividad intrinseca siguen las expresiones
bien conocidas del modelo de Preisach clésico.

Hpy = _(Hc— +Hc+)/27 (52)
Ho = (He —H.)/2. (5.3)

Es claro, como se ilustra en la figura 5.1, que el histeriéon es simétrico cuando no hay
interaccién y cuando hay interaccion este es asimétrico. A partir de la gréfica del histerion
en el plano MH se puede inferir que es posible relacionar el campo de interaccion con la
diferencia de las areas acotadas por el histerion de cada lado del eje del campo. Adicional-
mente, y como se suele ilustrar en el modelo de Preisach, que el campo de corrimiento del
histerion es justamente el campo de interaccion, como se ilustra en la figura 5.1 (b).
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Lo que proponemos a continuacion es la extension de estos dos enfoques para determinar
el campo de interaccion para el caso de ensamble de particulas ideales.

Para un ensamble de particulas consideramos que el conjunto de los histeriones indivi-
duales son descritos por la SFD. Como se explicé anteriormente, para el caso no interac-
tuante, esta distribucion es la distribucién intrinseca (iSFD), y para el caso interactuante la
llamamos simplemente SFD o la SFD medida. Desde luego, estas dos distribuciones estan
relacionadas y la relacion entre ellas es uno de los problemas que nos interesan.

La simetria/asimetria de los histeriones tiene como consecuencia que en un ensamble de
histeriones, los ciclos menores tienen esa misma propiedad: son simétricos para el caso sin
interaccion y asimétricos en el caso con interaccion.

En efecto, recordemos que al definir las caracteristicas de un ensamble de particulas
ideales se explico que al realizar un barrido en campo, la magnetizacion del ensamble cambia
mediante la inversion de la magnetizacion de cada particula siguiendo la SFD de manera
secuencial.

Para el caso de un ciclo menor en un ensamble sin interaccion, consideremos primero
la parte descendente en la cual el sistema inicia en el estado saturado positivo y es llevado
hasta el punto de retorno del ciclo menor en algin valor de campo negativo. En este caso,
la primera particula que rota es aquella con el menor campo coercitivo en la iSFD, seguida
del segundo campo coercitivo y asi sucesivamente hasta llegar al punto de retorno del ciclo
menor. En el punto de retorno, la dltima particula que rota es aquella con el mayor campo
coercitivo dentro del conjunto de particulas que rotaron, sea H,( el campo de retorno, donde
el subindice cero se refiere al caso sin interaccion.

A™ | AT

Figura 5.2: Esquema donde se ilustra el area de un ciclo menor dividido en dos partes para
un ciclo menor a) sin interaccion y b) con interaccion.

Durante el retorno, todas las particulas cuya magnetizacion fue invertida en la bajada,
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regresaran al estado positivo. La primera particula que rota seria nuevamente aquella que
tiene el campo coercitivo mds chico, seguida por aquella con el segundo campo coercitivo
mas bajo y asi sucesivamente en orden secuencial, de tal manera que la ultima particula que
rota es aquella que roto en el campo de retorno y que corresponde también a la que define el
campo de saturacion de ese ciclo menor. sea Hy el campo de saturacion, donde el subindice
cero se refiere al caso sin interaccion. En este caso se cumple que:

H,o = Hy. (5.4)

Como no hay interaccion, los histeriones individuales son simétricos y se debe cumplir
la relacién (5.1) para la i-ésima particula. Como consecuencia, el ciclo menor es simétrico
como se ilustra en la figura 5.2 (a).

Para el caso con interaccion, es necesario considerar que el campo efectivo (Hgy) que
actiia en una particula es la suma del campo aplicado (Hy) y el campo de interaccion (Hjy,; =
am). En la aproximacion de campo medio esto es:

HEszA—I—OLm. (5.5

En términos de las coercividades medidas e intrinseca [75], sigue que

H. = H.+ am. (5.6)

Si analizamos el caso de la ultima particula que rota al llegar al punto de retorno, tenemos
que la coercividad medida en parte descendente corresponde al campo de retorno (H,), esto
es:

H, = Hco+ amy, (57)

mientras que en el retorno, vimos que esta particula es la que rota a su estado inicial positivo
en el campo de saturacion (Hy,, ), que corresponde a la coercividad medida, esto es:

Hgor = Heo + Qg . (5.8)

Ya que m, # myy, sigue qué H, # Hy, lo que indica que el histerion es asimétrico. Al
considerar otro punto o particula cuya magnetizacion participa en el ciclo menor, se obtiene
el mismo resultado. Por lo que se concluye que para un ensamble con interaccion los ciclos
menores son asimétricos, como se ilustra en la figura 5.2 (b).

110



Finalmente, vemos que si el campo de interaccién es cero, oo = 0, entonces H, = Hyyy =
H_y, como se espera.

Como veremos en el capitulo 8, la asimetria entre los campos de retorno y de saturacion
para la dltima particula que rota en la parte descendente del ciclo menor (la particula con el
mayor campo coercitivo en el subconjunto que participa en el ciclo menor), que se expresa
con las ecuaciones (5.7) y (5.8) nos ha permitido desarrollar otro método para determinar la
1SFD y el campo de interaccion.

5.1.1. Diferencia de areas

Habiendo establecido el marco para interpretar los ciclos menores como la rotacion en or-
den incremental de coercividad de particulas individuales, pasamos a formalizar los métodos
para determinar oy H.

El primer método se basa en la diferencia de dreas: AA = AT —A~. Como se ha indicado,
las areas contenidas en el ciclo menor del lado positivo y negativo del eje del campo son
diferentes cuando hay interaccidn y son iguales cuando no hay interaccion.

< 1 H
e}
2]
N
Té H
Z
:5 0 my, HT‘ B ]
Q
<
N
D
<]
an
=
10 O

Campo Magnético

Figura 5.3: Esquema del ciclo mayor y un ciclo menor para el cual se indican las areas del
lado negativo (A7) y positivo (A™) del campo. Se muestran también el punto de retorno
(Hy,m;) y el punto de saturacion (H,my).

En la figura 5.3 se muestra el ciclo mayor y un ciclo menor correspondientes al mismo
sistema. El ciclo menor estd definido por las coordenadas del punto de retorno (H,,m,) y las
del punto de saturacion (Hy,mg). Como la magnetizacion estd normalizada my = 1. El area
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total contenida en el ciclo menor sigue de la suma del 4rea negativa (A™), definida desde el
campo magnético de retorno H, a H = 0, y el area positiva que inicia en H = 0 y termina en
H;. Las flechas en la figura indican que A~ sigue de la parte descendente del campo iniciando
en Hy = 0, mientras que A" sigue de la parte ascendente.

Consideremos primero el caso de un sistema que no interactia y como se ha explicado,
ambas dreas son iguales. Para hacer referencia a este caso particular definimos H, — H,o y
Hj > Hyp.

Para calcular las dreas en base a las coordenadas de retorno y saturacion, consideramos
rectangulos de base B y altura H como se muestra en la figura 5.3. Un ciclo real no va a
generar un drea rectangular como se muestra en la figura. Sin embargo, la fraccion del drea
del rectangulo HB que es ocupada por el ciclo menor, es la misma del lado negativo y positivo
del campo. Sea § la fraccion de llenado y entonces el drea del ciclo menor se puede escribir
como:

HxB
Ap =25
’ (5.9)
A — (ms - mr)(HSO - HrO)
T — 6 I
Si separamos el drea total en la parte negativa y positiva del eje del campo se obtiene:
A" = (mg—m,)(0—H,),
(e =m;) (0~ Hyo) 510

A" = (mg—m,)(Hy —0),

esto corresponde al caso sin interaccion y dado que Hyo = |H,|, sigue qué A~ = A™. Para
introducir el campo de interaccién usamos la expresion del campo efectivo que incluye el
efecto de la interaccion dado por la ecuacion (5.5). Si usamos esa ecuacion para escribir los
campos de retorno y de saturacién como campos efectivos obtenemos:

AT = (ms _mr) (HS()-I—OCI’I’ZS),
_ (5.11)
A" = (mg—m,)(—|Hyo| + oum,).

Tomamos el valor absoluto de H,q para evitar confusiones con el signo negativo. Realizando
la resta entre las dreas se obtiene:

AT —A"
—— =M+ |Hr0‘ +(X(ms _mr)a
s = M (5.12)
o — AT —A" Hy+ Hyo .
(ms - mr) (ms + mr) mg + my ’
donde el segundo término se elimina ya que H,) = —H,o, ec. (5.4), por lo que el coeficiente
de interaccion se expresa como:
o= A4 (5.13)
T 1—mz ‘
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Esta ecuacion establece el valor del coeficiente del campo de interaccién como la diferencia
de areas del ciclo menor definido por su magnetizacién de retorno m,. Esto quiere decir que
para cada ciclo menor representado por su valor de la magnetizacion de retorno m,., podemos
encontrar el campo de interaccién correspondiente al punto de retorno. De manera que si se
miden més ciclos menores, se puede obtener una distribucion del coeficiente de interaccion
OC,'(A;L,Al-_,mr,').

5.1.2. Campo magnético efectivo

El segundo método que se propone sigue del histeron de Preisach y consiste en buscar
el campo de corrimiento o bien el campo que es necesario recorrer el ciclo menor para que
ambas dreas sean iguales.

Campo Magnético

Figura 5.4: Esquema del método utilizando la diferencia de areas del ciclo menor con punto
de retorno definido como H,,m, y el punto de saturaciéon Hg,m,. Donde la linea roja es
cuando H4 = 0, esto separa el area negativa y positiva.

Partimos de que la interaccion entre particulas produce un corrimiento en el campo
magnético (H,) donde las areas son iguales como se muestra en la figura 5.4, por lo que
si tomamos este campo y lo introducimos en la ecuacion 5.10, ésta se convierte en:

A~ = (mg—m,)(H, — Hyp)

AT = (mg—m,)(Hyo — He), (5-14)

introduciendo la interaccion en la ecuacion 5.14 se obtiene:
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A~ = (mg—m,)(H, — Hyo — 0my)

(5.15)
At = (ms - mr) (HYO + o, — He)a
de aqui se puede obtener o, igualamos las ecuaciones y reacomodando:
—Hy— H,0+2H,
— o= Mot 2He (5.16)
(my +my)

Recordando la consideracién que hicimos en un sistema sin interaccion, H,g + Hyo = O po-
demos simplificar la ecuacion a:

2H,
o= .
14+m,

(5.17)

La ecuacion 5.17 nos relaciona el campo magnético que se recorre con el coeficiente de
interaccion. Este corrimiento estd ligado a el punto de retorno de cada ciclo menor. Al igual
que en el método que se presentd en la seccion anterior, esta expresion proporciona el campo
de interaccion para el punto de retorno del ciclo menor. Por lo que si se miden mads ciclos
menores, se puede obtener una distribucion del coeficiente de interaccion oy (A;",A; ,my;).

5.2. Resultados

Los resultados se separardn en la parte de simulaciones y en las muestras experimenta-
les. Las simulaciones se realizaron para validar los métodos y ver los posibles factores que
limitan la validez de estos.

5.2.1. Distribucion del coeficiente de interaccion: simulaciones

Para las simulaciones se han considerado tres casos modelo: (1) cuando no hay interac-
cidn, (2) interaccion constante y, (3) interaccion y dispersion del campo de interaccion. La
distribucion intrinseca sigue una distribucion normal. El campo de interaccion es de oo = 400
Oe y amplitud de la dispersion del campo de interaccion fue de § = 100 Oe.
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Para el caso sin interaccion, la simulacion arroj6 el resultado esperado para los dos méto-
dos: A A=AT"—-A =0y H,=0.

Para los casos con interaccion los resultados de la distribucion del coeficiente de interac-
cion en funcién de la magnetizacion (de retorno) se muestran en la figura 5.5. Donde para el
método AA los datos se muestran en color negro y en color rojo para el método H,. Para cada
método se muestran los resultados del caso con interaccion constante (circulos) y el caso con
dispersion de la interaccion (tridngulos y leyenda D).

I T

A Areas —
H eff , |
Do A Areas
DIOO Heff

440 -

420

400

Coeficiente de interaccion o, (Oe)

1 | 1 | 1 | 1
-1 -0.5 0 0.5 1

Magnetizacion Normalizada

Figura 5.5: Distribuciones del coeficiente de interaccion para el caso de interaccion constante
(o0 =400), y el caso de interaccion con dispersion ( o0 =400, B = 100 ) para ambos métodos.
El método de diferencia de areas se representa con puntos negros y el método del campo
efectivo con puntos rojos.

Como se habia mencionado, vemos que de cada ciclo menor se obtiene un valor del
coeficiente de interacciéon. De manera que a partir de un conjunto de n ciclos menores se
puede obtener la distribucién del campo de interaccién con n puntos.

El siguiente punto que notar es que para el caso de un campo de interaccion constante
(circulos), vemos que los resultados son una linea horizontal consistente con un valor cons-
tante para toda particula del ensamble. En el caso del campo efectivo, si se nota una leve
variacién para los puntos muy cercanos a la saturacion negativa. Esto se atribuye a que con-
forme el punto de retorno se acerca al estado saturado y el ciclo menor tiende al ciclo mayor,
para el cual sabemos que hay simetria entre las partes descendentes y ascendentes, el campo
efectivo es tal que H, — 0, lo que hace mas dificil su determinacion.

En la figura 5.5 también se muestran los resultados obtenidos para ambos métodos pero
considerando la dispersion del campo de interaccion (tridngulos). Como podemos ver, los
resultados son una curva para la distribucién del campo de interaccion y ya no una recta
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horizontal. Esto es coherente con el hecho de que el campo de interaccion fluctia y como
se vio anteriormente, sus efectos son mas grandes a mayores valores de |m|. Sin embargo
notamos que las curvas obtenidas para cada método son practicamente iguales, con una ligera
variacion entre métodos. Sin embargo para el método de la diferencia de areas si vemos que
la curva varia de manera atipica cuando m ~ 1. Esto se atribuye a que para valores grandes de
m (cercanos a la saturacidn), la parte descendente del ciclo es poco afectada por la dispersion
del campo de interaccion. En tanto que la llegada a la saturacién de la parte ascendente si
es mas afectada por la dispersion, lo cual se traduce en un artefacto que incrementa el drea
positiva, introduciendo una fuente de error o incertidumbre. Esto es importante porque en
un sistema real tendremos esta dispersion del campo de interaccion y por lo tanto se deben
esperar curvas no horizontales para la distribucion del campo de interaccion. En cuanto a
los valores del campo de interaccion vemos que en este caso con dispersion, los valores
obtenidos son ligeramente mayores al valor promedio de 400 Oe. Sin embargo vemos que
en general las diferencias dificilmente pasan del 5 % respecto al valor promedio, salvo cerca
de m~ +1.

5.2.2. Distribucion del coeficiente de interaccion: experimentos

Para el estudio experimental se han utilizado tres muestras de redes 2D de nanoalambres
paralelos de permalloy, que es una aleacion NigiNijg, que en lo siguiente se denota NiFe.
Las muestras tienen didmetro de alambre y fraccion de llenado de (100 nm, 0.2 %), (50 nm,
4.5%)y, (35 nm, 10.4 %). Para cada muestra se midieron un conjunto de ciclos menores con
no menos de 20 ciclos y adicionalmente se midieron las curvas de remanencia IRM y DCD a
partir de las cuales se determiné el valor promedio del campo de interaccion (o). Todas las
mediciones se realizaron aplicando el campo externo paralelo al eje largo de los alambres.

En la figura 5.6 se muestra la distribucion del coeficiente de interaccion. El método de
diferencia de dreas y el método del campo efectivo estdn representados por puntos azules y
rojos respectivamente. Como referencia se muestra con una linea punteada negra el respec-

tivo valor del campo de interaccién promedio obtenido a partir de las curvas de remanencia
IRM y DCD.

Lo primero que hay que hacer notar es que en cada una de estas curvas (a)-(c), cada
punto de la distribucién se obtiene de un ciclo menor y el valor del coeficiente de interaccidon
correspondiente estd asociado al punto de retorno.

En la figura 5.6 (a) se exhibe un comportamiento casi horizontal o constante, con mini-
mas fluctuaciones cerca de los puntos de saturacion en ambos métodos. Si comparamos con
respecto al valor de campo-medio, las dos distribuciones arrojan valores que concuerdan muy
bien con lo obtenido usando curvas de remanencia. En el caso de la figura 5.6 (b) muestra un
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comportamiento con una clara curvatura, donde las variaciones son mayores y progresivas
cuando los valores de la magnetizacion se acercan a la saturacién. Por dltimo en la figura
5.6 (c) muestra el mismo comportamiento con curvatura que se observo el inciso (b), pero
en esta resalta que los resultados son muy parecidos en ambos métodos. También se observa
que las fluctuaciones cerca de la saturacién negativa son bajas, mientras que para la satura-
cién positiva estas son mayores y crecientes. Mientras que los resultados en (C) muestran
que ambos métodos basados en las dreas dan practicamente los mismos valores, notamos
que en (a) y (b) el método de la diferencia de areas da valores mayores a los del método
del campo efectivo. El origen de esto no es facil de identificar, pero pensamos que se debe
a la pequeiia drea extra o excedente que esta presente en la llegada a la saturacién asociada
a la dispersion. Por dltimo, en los tres casos mostrados, vemos que los resultados obtenidos
muestran un buen acuerdo con los respectivos valores del campo de interaccion promedio
obtenido con las curvas de remanencia.
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Figura 5.6: Distribuciones del coeficiente de interaccion para a) NiFe con P =0,2 y d = 100
nm, b) NiFe con P =4,5 y d =50 nm y c) NiFe con P = 10,4 y d = 35 nm. La linea
punteada representa el valor del coeficiente de interaccion obtenido con las curvas IRM-
DCD, las curvas roja y azules son el método de diferencia de areas y el de campo efectivo
respectivamente.

Como se menciond en capitulos anteriores, uno de los puntos de interés del presente tra-
bajo con relacion a la determinacion del campo de interaccion es el de obtener la distribucién
del campo de interaccion. Para los dos métodos presentados, vemos que se genera esta dis-
tribucion mediante la determinacion del i-€simo campo de interaccion asociado al punto de
retorno del i-ésimo ciclo menor, es decir, (o;,m,;). Claramente, el nimero de puntos en la
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distribucién depende de cuantos ciclos menores se miden, lo cual es arbitrario, asi que en
principio no hay limite.

Ademais de la distribucién, en la practica es més conveniente usar un dato representa-
tivo, es decir una medida estadistica de tendencia central, que ayuda a resumir en un solo
valor a un conjunto de valores, en este caso el valor promedio. Por otra parte, las curvas de
distribucion del campo de interaccion que hemos analizado, tanto simuladas (figura 5.5) asi
como experimentales (figura 5.6), tienen la caracteristica de variar entre una curva aproxi-
madamente horizontal y una con curvatura hacia arriba. Es decir, la tendencia es que la curva
tiende a ser horizontal cuando la dispersion del campo de interaccién se va a cero y queda un
valor constante y esta curva se deforma dando lugar a la curvatura cuando la dispersion del
campo de interaccion es diferente de cero. Lo anterior nos hace suponer que el valor mini-
mo de la curva de distribucion (cuando hay curvatura) correspondiente al caso particular en
que m, = 0, debe coincidir o tener un valor muy cercano al valor del campo de interaccion
promedio. En el caso ideal descrito por las simulaciones vemos que este es efectivamente el
caso (figura 5.5), mientras que para el caso experimental, vemos un buen acuerdo con cierto
grado de desviacion, en algunos casos (figura 5.6).

Para tener una mejor comparativa entre diferentes valores representativos que podemos
obtener de los dos métodos presentados, la tabla 5.1 muestra el valor promedio del campo de
interaccion, o, obtenido a partir de las curvas de remanencia (0,), por el método de diferencia
de dreas ({0tys1)), por método del campo efectivo ((ou2)), asi como los valores obtenidos en
las respectivas curvas para m, = 0 del método de la diferencia de areas y del campo efectivo,
0(1(‘)4 ly ocl(‘)/l 2, respectivamente. Los resultados muestras un buen acuerdo entre ellos y con los
valores obtenidos a partir de las curvas IRM-DCD, con variaciones contenidas en el 10 %.

Interaccion (Oe)

Muestra I o
o (o) () oy og

NiFe(100 nm, 0.2%) | 95  88(*15) 108(£8) 96 102
NiFe(50 nm, 4.5%) | 210 228(+ 11) 234(£15) 219 223
NiFe(35 nm, 10.4%) | 283 319(£ 45) 318(£46) 290 290

Cuadro 5.1: Comparacion del valor promedio del campo de interaccion, o, obtenido a partir
de las curvas de remanencia (0), por el método de diferencia de areas ((0y1)), por método
del campo efectivo ({0y2)), asi como los valores obtenidos en las respectivas curvas para
m, = 0 del método de la diferencia de 4reas y del campo efectivo, 0(’0” Ly 0(10” 2, respectiva-
mente.
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5.2.3. Distribucion del campo de rotacion intrinseco: Muestras experi-
mentales

Una vez que se ha obtenido la distribucion del coeficiente de interaccidn, se puede recu-
perar la iSFD usando la correccién del sesgo, para la cual usamos [79]:

Hci = Hey, — 0, (5.18)

donde Hcy, es el campo coercitivo o de rotacion medido y que son las coordenadas M (H) de
la curva de magnetizacion medida y Hc; es el de rotacion intrinseco.

Ya que el campo de interaccidn se obtiene como un conjunto de puntos (distribucién) aso-
ciados a los ciclos menores individuales o bien como un valor promedio, la correccion del
sesgo se puede hacer para cada punto o bien usando el promedio. En nuestro caso, hacemos
la correccidn para cada ciclo menor usando su respectivo valor del campo de interaccion.
Esto lleva a que los ciclos menores se corrigen individual e independientemente. Los resul-
tados los comparamos con el resultado que se obtiene usando el valor promedio del campo
de interaccién obtenido con las curvas de remanencia, siguiendo el método reportado por
Martinez-Huerta y cols. [79].

En la figura 5.7 se comparan los retornos (parte ascendente) del ciclo mayor medido,
es decir sin correccion, (color rojo) y corregido usando el valor promedio obtenido con las
curvas de remanencia (color azul) asi como los ciclos menores corregidos individualmente
usando su respectivo campo de interaccion o;(m,;) (color gris), para las tres muestras de na-
noalambres de (a) NiFe(100 nm, 0.2 %), (b) NiFe(50 nm, 4.5 %) y, (c) NiFe(35 nm, 10.4 %).
Mientras que en los incisos (d), (e) y (f) se muestran las correspondientes distribuciones
obtenidas como las derivadas dM /dH.

Como se puede ver en la figura, al realizar la correccion del sesgo, el cambio en las curvas
es muy visible. En este caso, la pendiente aumenta al hacer la correccién como se espera para
una interaccion tipo anti ferromagnética. En las curvas de magnetizacion asi como en las
respectivas derivadas podemos ver que los datos de los ciclos menores corregidos se ajustan
bastante bien a la curva que se obtiene usando el valor promedio obtenido a partir de las
curvas de remanencia. Esta curva, en color azul, se observa como envolvente. Al observar
en las derivadas, vemos que si hay algunas diferencias entre las curvas individuales (gris)
y la envolvente (azul) aunque son pequeias. Una observacidon importante es que las curvas
corregidas retienen las caracteristicas principales de la curva medida. En particular, como
vemos en los incisos (e) y (f), la SFD y la iSFD muestran una estructura bimodal. Esto es
propio del sistema ya que se observa en la SFD, pero es de notar que el método preserva
estas caracteristicas y no se requiere ajustar o adivinar la forma de la iSFD.

La figura 5.7 muestra un iSFD simétrica. Para las muestras de NiFe con P =4,5y d =50
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nm y NiFe con P = 10,4 y d = 35 nm la iSFD muestra un comportamiento de gaussiana
bimodal.

—

Magnetizacion Normalizada
(e}

|
—_

-0.2 0 0.2 0.4 -0.5 .
Campo Magnético (kOe)

Figura 5.7: iSFD de una muestra experimental de NiFe con P = 0,2 y d = 100 nm. La linea
roja es la curva mayor original, y la linea punteada es la curva intrinseca tomando 0, y las
lineas color negro son los ciclos menores tomando el método 1 como .

Finalmente y para mostrar la consistencia de la metodologia y revisar si los resultados
obtenidos, luego de la correccion del campo de interaccion son consistentes con el caso
intrinseco y sin interaccion, se determinaron las dreas A" y A~ de los ciclos corregidos y se
calculd la diferencia de dreas AA = AT — A, la cual idealmente debe ser cero. La diferencia
de areas para los diferentes ciclos menores se muestra en la figura 5.8, donde observamos que
la diferencia es muy chica comparada con el valor promedio de los métodos, como referencia
el campo de interaccion promedio de esta muestra es del orden de 200 Oe. Esta diferencia
es menor al 5%, lo cual nos dice que la correccion realizada al remover los efectos de la
interaccion lleva a un resultado confiable.

5.3. Discusion y conclusion

Se propusieron dos métodos para obtener el coeficiente de interaccion: (i) con método
de diferencia en areas, y (ii) método de campo efectivo. Ambos métodos arrojan resultados
similares en comparativa con los valores obtenidos con las curvas de remanencia IRM-DCD.
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Figura 5.8: Diferencia de areas después de remover la interaccion de la muestra experimental
de nanoalambres de NiFe con P =4,5 y d = 50 nm.

La diferencia entre los métodos esta entre 8-15 %, este espacio se reduce a 5-10 %, si se toma
en cuenta los valores entre £0.9. La curvatura de las distribuciones puede ser ocasionada
principalmente por el efecto de dispersion, errores en el procesamiento u otras contribuciones
que no se toman en cuenta para el modelo. Los efectos de dispersion vienen de la no constante
distancia entre los nanoalambres dentro de la membrana, recordando que la fuerza de la
interaccién dipolar depende principalmente de la distancia. Los errores de procesamiento
vienen del modelo analitico, cuando se acerca a los puntos de saturacion la interaccion es
mas sensible, debido a que el denominador en (5.13) y (5.17) tienden a cero, por lo que
puede llevar a sobreestimaciones, también la precision de las areas cuando se acerca a la
saturacion positiva es sensible debido a que son areas relativamente pequeiias.

En contraste con otros métodos propuestos donde solo un valor del coeficiente de interac-
cién se mide, estos métodos nos dan una distribucion de este pardmetro. El nimero de puntos
que se obtienen solo depende de cuantos ciclos menores se usen, en este trabajo se usaron
N ~ 20. Sin embargo, los valores obtenidos por los métodos propuestos pueden ser vistos
como campo-medio, ya que se obtiene un valor del coeficiente de interaccion por cada ciclo
menor. Estos métodos nos proporcionan una mejora en comparativa con el valor promedio
de las curvas de remanencia.

Finalmente, los métodos para cuantificar el coeficiente de interaccion en este trabajo se
basan en mediciones que contienen informacion de procesos reversibles e irreversibles, en
comparacion con la IRM-DCD que solo tienen los procesos reversibles. Es importante enfa-
tizar esta distincion entre las mediciones IRM-DCD las cuales nos da un solo valor mientras
que nuestros métodos nos dan una distribucidn, la diferencia entre tomar el promedio de las
distribuciones con el valor de IRM-DCD no es una buena aproximacion, ya que estamos
viendo diferentes estados en cada uno de los ciclos menores, para ajustar esto es mejor to-
mar el valor asociado del coeficiente de interaccion con el ciclo menor con magnetizacion
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de retorno m, = 0. Esta comparativa ofrece una mejor aproximacién ya que ambos proce-
dimientos inician en un mismo estado. Para ver si esto es correcto, se requeriria un anélisis
mas a fondo en las curvas de remanencia teniendo mas mediciones fuera de IRM (m, = 0).

La reconstruccion de la iSFD se realiza con diferentes puntos, no como usualmente se
realizaba donde se hacia con un solo valor. Los métodos usados en este trabajo no requieren
de consideraciones acerca de la forma de la SFD para reconstruir la iISFD, como es requerido
en el trabajo de Van de Veerdonk y cols. [72] y Berger y cols. [152]. En estos dos trabajos se
enfocan en encontrar los pardmetros para que las simulaciones funciones, y otra cosa es que
solo encuentran la iSFD y no el campo de interaccion.

En conclusién, se mostraron dos métodos auto consistentes que permiten encontrar la
distribucién del campo de interaccion y la distribucidn intrinseca del campo de rotacion de
ciclos menores usando la diferencia entre las dreas. Los métodos son de suma relevancia ya
que proveen una mejora en la informacion del sistema, introducen efectos de dispersion en
el campo de interaccién y van més alla del campo-medio.
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Capitulo 6

Campo de interaccion y distribucion de
campos de rotacion a partir de la
diferencia de campos necesarios para
invertir el mismo nimero de particulas
en el ciclo mayor y FORCs

En este capitulo se presenta un método que se basa en el uso de las derivadas de los ciclos
menores en funcién del campo (dM/dH) para determinar el valor del campo de interaccion
y el campo coercitivo intrinseco especificos al punto de retorno de dicho ciclo. El método
explota puntos de interseccion de las derivadas con respecto al campo magnético de la parte
descendente asi como de la parte ascendente de los ciclos menores. Se proponen dos pro-
cedimientos para medir la diferencia en campo entre el caso simétrico (sin interaccion) y el
caso asimétrico (con interaccion). El primer método se basa en el nimero de particulas que
se han invertido al llegar al estado remanente en el ciclo mayor y la diferencia de campo
necesaria para invertir el mismo nimero de particulas durante el retorno de un ciclo menor.
El segundo método se basa en la busqueda del campo magnético necesario para invertir el
mismo numero de particulas en la parte ascendente del ciclo menor y la parte descendente
del ciclo mayor. En cada caso, se plantean las expresiones que permiten asociar €s0s campos
de interseccion al campo de interaccion y a la coercividad intrinseca del punto de retorno
para cada ciclo menor. Por lo que ambos procedimientos permiten obtener el campo de inter-
accion y la coercividad intrinseca punto a punto. Esto es, para cada ciclo menor se determina
un valor. Para validar los métodos se han utilizado datos simulados y mediciones realizadas
en redes de nanoalambres y los resultados se han comparado entre si asi como con los valores
obtenidos por un método independiente basado en las curvas de remanencia. Se muestra que
ambos métodos permiten construir una curva de valores del campo de interaccién y generar
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el segmento de la distribucion intrinseca correspondiente a ese ciclo menor. El andlisis mues-
tra que ambos métodos proporcionan valores del campo de interaccién y de la coercividad
intrinseca que concuerdan bien con los valores promedio.

6.1. Planteamiento del método

El estudio de las propiedades magnéticas de un ensamble de particulas emplea tradicio-
nalmente las curvas de magnetizacion, como es el ciclo de histéresis o bien ciclos menores.
Sin embargo, no siempre es ficil identificar cambios o variaciones sutiles de la magneti-
zacion ante cambios del campo aplicado, por lo que también es muy frecuente hacer uso
de las curvas que se obtienen como las derivadas de la magnetizacién en funcién del cam-
po (dM/dH). Estas derivadas se pueden emplear o interpretar de dos formas. La primera
es como la susceptibilidad diferencial, lo cual sigue de la definicion de la susceptibilidad
magnética como Y = OM /3H. La otra interpretacion es para el caso del ciclo mayor de
histéresis para el cual la derivada es la distribucioén de campos de rotacion, o bien la SFD. En
este caso, la derivada se interpreta como una funcién de distribucién, por lo que su integral
(la curva M(H)) es la funcién cumulativa. Por otro lado, las derivadas de un ciclo menor en
el cual solo se explora un subconjunto del ensamble, es una SFD truncada.

Para el caso de un ensamble de particulas con interaccidn, las curvas de magnetizacion
presentan el efecto del sesgo inducido por la interaccion, el cual se manifiesta como el cam-
bio en el ancho de la SFD. Por lo que la SFD medida difiere de la iSFD como se ilustra en
la figura 6.1. Esto corresponde al problema que nos interesa en esta tesis relacionado a la
distribucion intrinseca, la iSFD, su relacién con la SFD medida en sistemas con interaccion
y métodos para establecer la relacion entre ellas.

Campo Magnético

Figura 6.1: Graficas de 1a iSFD y la SFD, color azul y negro respectivamente. La SFD en este
caso resulta del ensanchamiento de la iISFD que es inducido por el campo de interaccion.
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Una caracteristica importante es que todo ciclo (mayor o menor) posee una parte des-
cendente y una ascendente, tal que al derivar se obtiene una curva SFD para cada segmento,
como se puede observar en la figura 6.1 para el caso del ciclo mayor. Como se puede ver en
la figura, al comparar las curvas que siguen de la parte descendente y ascendente, éstas son
simétricas. Esta simetria es caracteristica del ciclo mayor y sigue del hecho de que para este
ciclo en particular, los puntos extremos son iguales y corresponden el estado saturado. Por el
contrario, y como se vera en breve, para los ciclos menores ya no se tiene esa simetria ya que
los puntos extremos (el retorno y la saturacion) son diferentes. Esta propiedad es justamente
la base para los métodos que se proponen a continuacion. En particular se han identifica-
do dos formas de aprovechar las asimetrias entre las derivadas de las partes descendentes
y ascendentes del ciclo menor para obtener una diferencia de campo magnético que hemos
podido relacionar con el campo de interaccion y éste a su vez, con la coercividad intrinseca.

6.1.1. Método de punto fijo

Para el primer método, consideremos las derivadas del ciclo de histéresis (ciclo mayor) y
las derivadas de la parte ascendente de ciclos menores, tal como se muestra en la figura 6.2
para el caso de datos simulados. En color azul y rojo se muestran las derivadas de la parte
descendente (azul) y ascendente (rojo) del ciclo mayor. Como se puede ver, las dos curvas se
cruzan en H = 0 que es el estado remanente. En términos de la graficas de la SFD, este punto
se relaciona con el ndmero de particulas que han rotado su magnetizacion antes de llegar al
estado remanente.

Sea 6 la SFD obtenida de cualquiera de los segmentos del ciclo mayor y ¢; la SFD
truncada correspondiente a cualquiera de los segmentos de i-ésimo ciclo menor. Si tomamos
como referencia el valor 6o(H = 0) del punto donde se intersectan en H = 0 las derivadas
de los dos segmentos del ciclo mayor, vemos que las derivadas de la parte ascendente de los
ciclos menores alcanzan ese valor para diferentes valores de campo, como lo muestran los
circulos mostrados en la figura 6.2. Es decir, para cada ciclo menor se requiere un campo
diferente para rotar el mismo nimero de particulas que las volteadas en el estado remanente
del ciclo mayor o bien: 6o(H = 0) = o;(H;). Como se puede ver en la figura 6.2, los valores
de los campos H; aumentan mientras mas se aleja la magnetizacién de retorno m, del valor
de saturacién m; = 1.

Estas diferencias son resultado del efecto de la interaccion y en particular debido a que
el campo de interaccion caracteristico de cada ciclo menor esta definido por Hj,; = am,. Por
lo anterior, vemos que la diferencia de campo magnético entre el punto donde se cruzan las
derivadas del ciclo mayor, que como vimos es en H = 0; y el punto donde la derivada del
retorno del ciclo menor alcanza la misma altura esté relacionada con el campo de interaccion.
La interpretacion de esta diferencia de campo es que éste corresponde al campo adicional
que es necesario aplicar para invertir la magnetizacion del mismo nimero de particulas que
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son invertidas cuando se inicia en el estado saturado, es decir, el caso particular en que
m,=mg = —1.

A este método le llamamos el método del punto fijo, ya que las diferencias de campo se
miden con respecto a un valor fijo que es la remanencia del ciclo mayor o 6o(H = 0).

Campo Magnético (Oe)

Figura 6.2: Derivadas de magnetizacion en funcion del campo. La curva color rojo representa
la parte ascendente del ciclo mayor, la curva color azul representa la parte descendente del
ciclo mayor, las curvas color negro representan la parte ascendente de los ciclos menores
y los puntos azules representan el campo magnético en el cudl rotan el mismo nimero de
particulas en cada ciclo menor.

Para determinar la interaccion se definird el campo total que siente cada particula como:
Hr = Hy +oun. (6.1)

Tomando los campos totales para la curva del ciclo mayor y cualesquier otro ciclo menor la
ecuacion 6.1 se transforma en:

Hj = Hy + o, (6.2)
H? = Hy + oy, (6.3)
en donde para el caso del ciclo mayor m; = —1 ya que se normaliza la magnetizacion. Para

cuantificar la interaccion se resta la ecuacion 6.2 a 6.3 y obtenemos 0. como:

H2_H1
o= T T

. 6.4
1 rm (6.4)

Para el caso particular que se analiza el campo magnético total H} = 0 ya que estamos justo
en el punto de magnetizacién remanente por lo que la ecuacion (6.4) se convierte en:
H2
o=—"1—.
14+m,

(6.5)
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6.1.2. Meétodo de punto variable

Para este método se propone utilizar las intersecciones que existen de forma natural entre
la curva descendente del ciclo mayor y las curvas de retorno (o ascendentes) de los ciclos
menores como se ilustra en la figura 6.3. En esta figura, la curva roja representa la parte
ascendente del ciclo mayor, la curva azul la parte descendente del ciclo mayor y las curvas
negras la parte ascendente de los ciclos menores. Los puntos de interseccion entre la parte
descendente del ciclo mayor y la parte ascendente de los ciclos menores se identificaron con
puntos circulares de color rojo. La interseccion ocurre cuando el mismo nimero de particulas
han invertido su magnetizacion. Podemos ver que la interseccion se va moviendo en el eje del
campo para los diferentes ciclos menores. Esto se va a relacionar nuevamente con el hecho
de que el campo de interaccion en la parte ascendente de los ciclos menores es diferente para
cada uno ya que depende de m;,., esto es H;,; = oum,..

Lo que se propone es que el valor del campo al que se da la interseccion depende del
campo de interaccion y por lo tanto, podemos encontrar el valor de este campo.

Este método encuentra el valor del campo magnético para el cudl la cantidad de particu-
las que rotaron en la parte ascendente del ciclo menor es la misma con respecto a la parte
descendente del ciclo mayor.

Campo Magnético (Oe)

Figura 6.3: Esquema del método de punto variable, la curva color rojo representa la parte
ascendente del ciclo mayor, la curva color azul representa la parte descendente del ciclo
mayor, las curvas color negro representan la parte ascendente de los ciclos menores y los
puntos rojos representan el campo magnético donde se intersectan la curva descendente del
ciclo mayor con cada una de la parte ascendente de los ciclos menores.

La metodologia a utilizar es igual, salvo que al definir el campo total del ciclo mayor
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habréd que hacer una modificacion. Definiendo el campo total para el ciclo mayor y cuales-
quier otro ciclo menor se tiene:

H;} = Hy + o, (6.6)
H? = Hy + oim,, (6.7)

realizando el mismo procedimiento que en el método pasado se obtiene la ecuacion 6.4:

H} —H}
oL=——" 6.8
Lo, (6.8)
la diferencia principal es que el campo H} = —H% debido a que en este método hacemos la

interseccion entre la curva descendente, y el andlisis de las diferencias es con respecto a la
curva ascendente, por lo que como son curvas similares, estds se mapean como el negativo
de la otra. Con esta justificacion la ecuacion que modela la interaccion es:

2H?
o= r_
14+ m,

(6.9)

Como vemos, el punto de interseccion se va recorriendo para cada ciclo menor, por lo
que a este método le hemos llamado el método de punto variable

Para ambos métodos, las intersecciones que empleamos para determinar el campo de in-
teraccion quedan definidas por la magnetizacion de retorno de cada ciclo menor m,; por lo
que para cada uno se obtiene un valor del coeficiente del campo de interaccion o;. Por otra
parte, tenemos que para cada valor del coeficiente de interaccion y el valor de la magnetiza-
cién de retorno medida, vamos a poder calcular el valor intrinseco del campo coercitivo de
la particula que rota en el punto de retorno. Es decir, al igual que hicimos en el método de las
areas, utilizando los valores individuales del campo de interaccién se hara la correccion del
sesgo para obtener la iSFD. En efecto, si interpretamos el campo de retorno como el campo
coercitivo medido de la particula, su coercividad intrinseca se obtiene como [79]:

Hooi = Hyi — 0imy;. (6.10)

6.2. Resultados

En esta seccion se validardn los métodos propuestos. Presentamos separado los resul-
tados obtenidos mediante las simulaciones y la parte experimental. Para el primer método
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(campo requerido para invertir el mismo nimero de particulas que las invertidas en el es-
tado remanente del ciclo mayor), la magnitud del campo de interaccién sigue a partir de
la ecuacion (6.5). Para el segundo método (campo al que se invierten el mismo nimero de
particulas) el valor del campo de interaccion se obtiene usando la ecuacién (6.9). En ambos
casos, la distribucion del campo de interaccion corresponde a la curva o (m,;).

6.2.1. Distribucion del campo de interaccion: Simulaciones

Para las simulaciones se han considerado dos casos modelo o casos ideales; para validar
la metodologias propuestas. Partiendo de una iSFD gaussiana, los casos fueron: (i) otra con
interaccion constante (o = 500 Oe) vy, (ii) el caso de un campo de interaccion con dispersion
(oo =700 Oe, B = 100 Oe).

Los resultados de la distribucion de la interaccion para ambos métodos se presentan en
la figura 6.4.

Como podemos ver en la figura, para el caso de campo medio, es decir, interaccion cons-
tante (o0 = 500 Oe), vemos que ambos métodos (M1-Punto Fijo y M2-Punto Variable) mos-
trados en rojo y azul respectivamente, dan el mismo valor del campo de interaccion para
todos los ciclos menores. Es decir, en el caso ideal en que el campo de interaccién no fluctia,
todos los ciclos menores llevan al mismo valor y no hay diferencias entre los dos métodos.
Como se esperaba.

T T I T I T
? —o— MI-Punto Fijo

r —e—  M2- Punto Variable T

Coeficiente o (10> Oe)

1 I 1 I 1 I 1
-1 —-0.5 0 0.5 1
Magnetizacion de retorno

Figura 6.4: La distribucion de la interaccion se muestra para el caso de interaccion fija 'y con
dispersion para ambos métodos, donde el método de punto fijo se identifica con el color rojo
y el método de punto variable con color azul.

Para el segundo caso considerado, en el cual se permite que el campo de interaccion
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fluctué (ya no es constante), vemos que a diferencia del caso en el que es constante, la
distribucién obtenida ya no es constante. Claramente los valores obtenidos se mueven en
torno al valor promedio (700 Oe) y las desviaciones se hacen mas importantes cuando m,
se acerca a -1. Las desviaciones con respecto al valor promedio son diferentes para cada
método, pero ninguno se desvia de manera importante salvo cerca de m, = —1.

Las variaciones que resultan del hecho de que el campo de interaccion no es constante y
fluctué para cada particula en el ensamble son las responsables de que la distribucién mues-
tra fluctuaciones alrededor del valor promedio. Como ya se ha mencionado, los efectos de
la dispersion o fluctuacién del campo de interaccién son mds grandes y evidentes cerca de
la saturacion, en este caso, cuando m, se acerca a -1. Esto explica por qué la curva de distri-
bucién del campo de interaccion se desvia de manera mas significativa del valor promedio
cerca de m, = —1. Adicionalmente, los campos H% que usamos para calcular o, ecs. (6.5) y
(6.9), decrecen en magnitud conforme el campo de retorno se acerca al campo de interaccion
y desde luego, se hacen cero para el ciclo mayor. Esto puede llevar a un aumento en el error
de medicion.

Una vez obtenido el campo de interaccidn para cada punto m,; se puede usar la ecuacion
(6.10) para calcular la coercividad intrinseca de ese punto. En la figura 6.5 se muestran las
iSFD original (negro) y recalculadas (color) a partir de cada ciclo menor en el caso que la
interaccion (a) es constante y, (b) fluctia. Como se puede ver, cada ciclo menor aporta un
segmento de la 1ISFD ya que se trata al calcular las coercividades intrinsecas se obtiene la
correspondiente iSFD truncada.

\ VN
AN NN |

0 o
0 1000 2000 3000
Campo Magnético (Oe)

Figura 6.5: Distribucién intrinseca de campos de rotacion (iSFD) calculada para cada ciclo
menor en el caso que la interaccion (a) es constante y, (b) fluctua. Resultados obtenidos por
simulacién empleando una i1SFD gaussiana.

También notamos que al remover la interaccion, las iSFDs truncadas se superponen a
la 1SFD original independientemente de valor del punto de retorno. Esto contrasta con el
caso con interaccion en el cual para cada curva de la SFD, ésta se desplaza en el eje del
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campo y no se superpone a la curva del ciclo mayor, como se observa en la figura 6.3.
Como se puede observar para el caso del sistema con interaccion fija, el modelo funciona
de forma perfecta, ya que las curvas se superponen a la iSFD, mientras que en el caso del
sistema con interaccion y dispersion el modelo exhibe diferencias muy notorias en la parte
descendente pero, en general las curvas en su parte ascendente corresponden a superponerse
con la iSFD. Esta diferencia era esperada ya que el modelo solo toma en consideracién el
campo de interaccién mas no asi esta fluctuacion (dispersion) que es lo que origina que las
curvas cierren mientras que el caso de interaccion fija no lo hacen (para fines préicticos se
dejo6 la linea que cierra la curva para ilustrar su superposicion).

6.2.2. Distribucion del campo de interaccion: Experimentos

Para el caso de las pruebas experimentales se realizé el anélisis en seis muestras y los
resultados se muestran en la figura 6.6 para ambos métodos. El método de punto fijo en color
negro y en color azul el método del punto variable.

A primera vista podemos notar que, a diferencia de los resultados de la simulacién, las
distribuciones de campo de interaccion que arrojan los dos métodos difieren de manera clara
entre si. Tampoco se puede identificar una tendencia general, es decir, en algunos casos el
método del punto fijo da sistematicamente valores més grande, incisos (a), (b) y (c). Pero en
otros casos, no es asi. Con la excepcion de los casos mostrados en los incisos (a) y (c) donde
las dispersiones difieren de manera importante, vemos que en el resto de los casos, incisos
(b),(d), (e) y (f), si hay diferencias pero no parecen ser tan significativas. También podemos
observar que para todos los casos, las curvas distan de ser constantes (horizontales), pero
tampoco se nota una forma o tendencia general de la forma de estas distribuciones. Estas
diferencias en los valores que proporciona cada método, asi como la notable diferencia en
la forma de las curvas, no solo entre los métodos sino también entre distintas muestras, se
atribuyen en parte que estos métodos usan (a) las derivadas (numéricas) que son mas suscep-
tibles y presentan mds ruido y (b) las intersecciones en ambos métodos usan puntos donde
las variaciones de m son relativamente bajas y entre més bajas, tiende a bajar la confiabilidad.
Finalmente es de notar que con respecto al valor promedio del campo de interaccién obteni-
do a partir de las curvas de remanencia (linea horizontal roja), vemos que practicamente en
todos los casos los resultados obtenidos por ambos métodos muestran un acuerdo razonable
y en algunos casos, incisos (b), (d) y (e), el acuerdo es mejor.
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Figura 6.6: Distribucion del campo de interaccion para a) NiI0Ad40, b) NiNw70, c) NiFeHS5,
d) CFK4Aa, e) PySy18A1 y e) NiFel9Ac con ambos métodos, el método de punto fijo en
color negro y en color azul el método del punto variable.

Uno de los puntos importantes que hay que destacar de estos métodos es que el campo
de interaccion, como ya se menciond, corresponde al punto especifico (al valor especifico
de m) del cruce de las curvas. Para el método del punto fijo es relativo al valor de m en
la remanencia del ciclo mayor, mientras que en el método del punto variable es especifico
al punto para el cual se alcanza el mismo estado m. Esto difiere de otros métodos para los
cuales el coeficiente de campo de interaccién puntual o individual se relaciona con el punto
de retorno m,. Claramente, la distribucién puede incluir mds puntos si se miden mas ciclos
menores. Adicionalmente vemos que estos dos métodos permiten también usar el conjunto
de datos correspondientes a las mediciones de las curvas FORC. En efecto, si la ultima curva
FORC se aproxima de manera confiable a la curva del ciclo mayor, entonces es posible usar
esa curva como su equivalente y de ahi se pueden obtener todos los puntos de interseccion
empleados en los dos métodos.

De manera adicional, y como se hizo en el capitulo anterior, aprovechamos el hecho de
que se determind la distribucién del campo de interaccion para sacar el valor promedio y su
desviacion estandar. El cuadro 6.1 compara los valores promedio del campo de interaccion
obtenido a partir de las curvas de remanencia, 0, por el método del punto fijo, (0i7) y, por
método del punto variable, (o, ). También se incluye el promedio tnico de todos los puntos
arrojados por ambos métodos, (0, ).
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Interaccion (Oe)

Muestra

0o (o) (o) (0ur)
NiOAd40 500 523(%£26) 426(+49) 483(£61)
NiNw70 50 60(% 19) 45(+8) 48(+16)

NiFeH5 210 351(£73)  210(£17)  280(+ 89)
CFK4Aa | 1100 1109(% 144) 1150(£202) 1131(% 177)
PySyl8A1 | 390 419.5(£53)  399(+44)  406(% 50)
NiFe9Ac | 283  386(£42)  382(:£76)  384(% 60)

AN L B~ W N -

Cuadro 6.1: Comparacion del valor promedio del campo de interaccion, o, obtenido a partir
de las curvas de remanencia, 0, por el método del punto fijo, (&tf) y, por método del punto
variable, (o). Asi mismo se incluye el promedio dnico de todos los puntos arrojados por
ambos métodos, (0, 7).

Revisando los datos, vemos que para las muestras 1-3, incisos (a)-(c) si hay diferencias
claras entre los valores promedio (0tf) y (0,), pero estos valores quedan alrededor del valor
obtenido a partir de las curvas de remanencia. Por el contrario, para las muestras 4-6, incisos
(d)-(), los valores de (o) y (o) son parecidos y estos a su vez coinciden bien con 0,
salvo por la muestra 6. Cuando analizamos el promedio de todos los datos obtenidos con los
dos métodos y el valor promedio obtenido con las curvas de remanencia, (0., r) y 0y, vemos
un muy buen acuerdo para las muestras 1,2, 4, y 5; mientras que para las muestras 3 'y 6 el
acuerdo es menos bueno. Este promedio combinado tiene la ventaja de incluir el total de los
puntos.

6.2.3. Distribucion intrinseca del campo de rotaciéon: Experimentos

Una vez que se ha obtenido la distribucion del campo de interaccion y su(s) valor(es)
promedio, estos datos se han utilizado para realizar la correccion del sesgo a fin de obtener
la iSFD. Nuevamente, consideramos que en estos sistemas de nanoalambres no hay efectos
colectivos y por lo tanto (i) el campo de interaccion no modifica los modos de rotacion de
la magnetizacién y solo los corre en campo y por lo tanto, (b) la correccién del sesgo sigue
la expresion en la que los campos aplicados y de interaccién simplemente se superponen, en
este caso la ecuacion (6.10).

La correccion se ha realizado punto a punto, es decir, corrigiendo los ciclos menores uno
a uno usando el valor del campo de interaccion obtenido con ese ciclo. De manera adicional,
comparamos con la envolvente o la curva total que se ha obtenido usando el valor promedio
del campo de interaccion obtenido usando las curvas de remanencia y los resultados se mues-
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tran en la figura 6.7 para tres de las muestras analizadas (cuadro 6.1). La figura muestra las
derivadas, es decir, las distribuciones de la SFD medida (azul), la iSFD (linea punteada roja)
obtenida con la correccion del valor promedio (IRM-DCD) y las distribuciones obtenidas de
los ciclos menores luego de realizar la correccion usando los datos del campo de interaccion
que se obtuvieron por el método del punto fijo (linea negra).

Como se puede ver en la figura 6.7, de manera general se observa que las derivadas de los
ciclos menores corregidos presentan una evolucion coherente y el conjunto va delimitando
la iSFD. Salvo para el primer caso, muestra Ni0Ad40, donde la linea punteada roja esta
claramente recorrida con respecto al conjunto de curvas de los ciclos menores, para el resto
vemos que la linea punteada envuelve bien a las curvas de los ciclos menores. Este es el
comportamiento esperado. También para las muestras NiNw70 y NiFeH5, vemos como se
reduce el ancho de la distribucion entre la medida y la corregida. Para el caso de la muestra
NiFeH5 vemos que la SFD medida es de manera clara bimodal y esto claramente persiste en
laiSFD y en los ciclos menores. Nuevamente, esto es importante ya que a diferencia de otros
métodos reportados para obtener la iSFD, se requiere adivinar o suponer la forma funcional
de la distribucién. Aqui, para nuestro método no es necesario hacer ninguna suposicion sobre
la iSFD.

6.3. Discusion y Conclusiones

Se han identificado y propuesto dos métodos que permiten obtener el campo de interac-
cién en un ciclo menor. Los métodos que llamamos del punto fijo y del punto variable miden
asimetrias en campo inducidas por el campo de interaccion a partir de puntos de referencia
que se definen como intersecciones de las derivadas del ciclo mayor y los ciclos menores. Se
han propuesto las expresiones que relacionan el campo de interaccion con campos medibles
asociados a los puntos de cruce. Los métodos han sido validados usando simulaciones asi
como datos experimentales obtenidos en redes de nanoalambres. Los campos de interaccion
que se determinan estds asociados a los puntos de interseccion empleados y no al punto de
retorno, lo cual es una variante con respecto a otros métodos y que da informacién com-
plementaria para interpretar las distribuciones del campo de interaccion. Con los valores del
campo de interaccion obtenidos por ambos métodos para un conjunto de ciclos menores se
ha visto que los valores si difieren de un método a otro, a veces poco y otras veces de ma-
nera mas importante. En promedio los valores obtenidos muestran un buen acuerdo con los
obtenidos usando las curvas de remanencia. Es decir, los resultados son aceptables, pero es
necesario usar todos los datos de ambos métodos para el anélisis. Al realizar las correcciones
del sesgo, también se han obtenidos resultados favorables para la iSFD obtenida.

Los métodos propuestos se validaron con simulaciones obteniendo la distribucion de
interaccién y recuperando la iSFD. Una vez que se realiza las metodologias en muestras
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Figura 6.7: Comparacion de las derivadas denominadas SFD, iSFD con método punto fijo y
el obtenido por IRM-DCD para las muestras Nil0Ad40, NiNw70, y NiFeHS. La SFD esta
identificada por el color azul, la iSFD por el método de punto fijo es linea continua negra,
y la linea punteada roja para la iSFD con el valor promedio obtenido por la metodologia
IRM-DCD.
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experimentales, se observa un poco las limitantes de cada método, por ejemplo para el caso
del método de punto fijo se pierde informacién de ciertos ciclos menores que no alcanza su
SFD a estar al valor que se requiere, por lo que dicho método es para muestras donde la
remanencia sea muy alta; para el caso del método de punto variable éste problema no ocurre
ya que se asegura que siempre habrd el cruce para cualesquier ciclo menor, pero ya que el
valor en la SFD donde ocurren estos cruces es practicamente en una zona donde el ruido es
demasiado se dificulta la determinacion de este cruce de forma precisa o certera, por lo que
éste método es ideal para sistemas donde la remanencia no es tan alta.

El método del uso de derivadas es un método en el cual vamos més all4 del campo medio
pero sigue siendo discreto a comparacioén del método de FORC:s, lo cual se podria resolver al
aumentar el nimero de ciclos menores o FORCs pero no es altamente recomendable debido
a la cercania de las curvas y el ruido que se tenga en ellas podria ser cadtico o problemético
a la hora de implementar las intersecciones.
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Capitulo 7

Aprovechamiento de las curvas FORC
para obtener la distribucion del campo
de interaccion y la distribucion intrinseca
de campos de rotacion

En este capitulo presentamos un método que elimina la dependencia de los puntos de
las curvas descendentes y por lo tanto puede emplear directamente los datos obtenidos del
protocolo de medicion de las curvas FORC. Es decir, el método usa solamente curvas de
retorno para encontrar las distribuciones del campo de interaccion asi como la intrinseca de
campos de rotacion.

7.1. Antecedentes y bases del método

Como parte del proyecto de tesis de maestria se desarrollé un método que en su momen-
to llamamos el método de corrimiento, del cual vamos a retomar aqui algunos puntos, la
exposicion completa del método y su validacion se pueden consultar en el documento de la
tesis.

El método explota la propiedad de rotacion secuencial en orden creciente de campo de
rotacion para identificar los campos de rotacion descendente y ascendente de cada punto que
interviene en un ciclo menor. A partir de estos dos valores de campo que son medidos, se
mostrd que es posible obtener el campo de interaccion y la coercividad intrinseca correspon-
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Figura 7.1: Ciclo mayor y ciclo menor donde se indica un punto en parte descendente y la
posicién de ese mismo punto en la parte ascendente.

diente a ese punto.

Consideremos el ciclo mayor y un ciclo menor, como el que se muestra a manera de
ejemplo en la figura 7.1. El método se basa en tomar un punto arbitrario en la parte descen-
dente del ciclo menor (que coincide con el ciclo mayor), al cual le corresponde una ordenada
m, y el cual se muestra con un circulo azul en la figura. Para este punto se debe de ubicar su
posicion en el retorno del ciclo menor partiendo de la rotacion secuencial en orden creciente
de campo de rotacién para identificar el punto, el cual se muestra con una cruz roja en la
figura.

Es facil ver que la distancia entre el estado saturado, m; =1, y el punto, m_, es 0=1-m 1
De manera que la ubicacion de ese punto en el retorno del ciclo menor, my, estd a una distan-
cia 0 a partir de m,, como se indica en la figura 7.1. Los valores de campo asociados a estos
puntos, H| y H; corresponden a los campos coercitivos del histerén asociado a ese punto.
Por lo que estos dos valores de campo se pueden relacionar con el campo de interaccion y la
coercividad intrinseca el punto en cuestion.

El método que se habia propuesto y validado anteriormente hace una transformacion
de corrimiento vertical del retorno del ciclo menor para hacer més f4cil la identificacion de
puntos y la extraccion de las coordenadas correspondientes. En particular, el retorno del ciclo
menor es desplazado de manera que el punto de retorno coincida con la saturacién negativa,
esto equivale a recorrer verticalmente la curva por una cantidad d,, = 1 4 m,. En particular,
si llamamos mq a la curva original (medida) y m a la curva recorrida, la transformacién de
corrimiento a realizar en cada curva FORC es,

m=mo— (1+m,). (7.1)
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Al hacer esta transformacion, el retorno del ciclo menor parte de m = —1 y dado que la
parte ascendente del ciclo mayor es simétrica con respecto a la parte descendente, vemos que
ahora el i-€simo punto que rota sobre el ciclo mayor corresponde al punto a la misma altura
(m) en el retorno del ciclo menor recorrido. Estos puntos se muestran como el circulo azul
etiquetado mI en el ciclo mayor y con una cruz roja en el retorno del ciclo menor recorrido.
Entonces, para cualquier punto m podemos tirar una linea horizontal y el problema se reduce
a los campos que definen el AH a ese valor de m, como se muestra en la figura 7.1.

A partir de aqui, el trabajo previo se centrd en establecer las ecuaciones que permiten
relacionar AH con el campo de interaccion y la coercividad intrinseca. Sin embargo, una
propiedad importante del método es que necesita la curva descendente, ya sea que sea del
ciclo mayor o bien de los ciclos menores. Esto es porque se requiere para determinar el
campo H |.

Para el presente trabajo nos planteamos el problema de buscar extender el método para
establecer una variante que no requiera de ninguna curva descendente y que solo haga uso
de las curvas de retorno o FORCs. La motivacion para interesarnos en explorar esta idea
es que actualmente los diagramas FORC son muy empleados y el protocolo de medicién
normalmente no incluye el registro de las curvas descendentes ni del ciclo mayor. Por lo
que se presenta como una opcion interesante el de contar con un método que aproveche las
mediciones FORC para obtener las distribuciones de interaccion y la iSFD.

7.2. Planteamiento del método

Empezamos por definir las coordenadas del i-ésimo punto que rota de positivo a negativo
en la parte descendente es (WL%,HZ-L ) y para la rotacion de negativo a positivo en el retorno
tenemos (m}\,HiT ). Por otra parte, las coercividades intrinsecas en la parte descendente y

ascendente son hf y hiT, respectivamente y que ademds cumplen que hf = —th.
H' = h+oym), (7.2)
H' = hl +om]. (7.3)
Sumando las ecuaciones y resolviendo para el campo de interaccién y con hii = —hiT,
tenemos que,
J i
H” '+ H:
=S (7.4)
m; +m

i

Esta expresion requiere conocer los valores de mf y mj Todavia es posible hacer una sim-
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plificacion si nos fijamos en la figura 7.1 que:

mo= 1-39, (7.5)
ml = m+8, (7.6)

1

sustituyendo, llegamos a la siguiente expresion para el coeficiente del campo de interac-
cion que solo depende del valor de la magnetizacién de retorno m, que define cada FORC,

_Hy+H]

;= . 1.7
= (1.7)

A partir de la ecuacién (7.7) es posible determinar el i-ésimo valor del campo de interac-
cién o; para cada coordenada (Hl-¢ ,Hl-T ).

Como se menciono antes, la parte descendente del ciclo menor corresponde a al segmen-
to del ciclo mayor que inicia en la saturacion positiva y termina en el campo de retorno. Si
llamamos Hy; la i-ésima coordenada en campo del ciclo mayor, entonces Hl.i = Hy,;. Si obser-
vamos nuevamente en la figura 7.1, nos interesa utilizar los puntos en la parte ascendente del
ciclo mayor en lugar de los puntos de la parte descendente. Es decir, queremos usar el punto
(m;, —Hoi) en lugar del punto (m;, Ho;) con lo que la ec. (7.7) se puede escribir como:

o H —Ho
' 14+m,

donde ya se incorpor6 el cambio de signo en Hy;).

; (7.8)

Habiendo establecido la expresion para calcular el campo de interaccién o; usando el
ciclo menor recorrido a m = —1 y la parte ascendente del ciclo mayor, la idea es compa-
rar horizontalmente, es decir, sobre el eje de campo, los campos H;,H; a los que rota una
particula (o el punto) arbitraria con magnetizacion my. Tenemos que para el elemento my
tenemos asociadas las siguientes cantidades:

my — {Ho, Hi, O, I} m, (7.9)

Esto es, a un valor dado en el eje M, digamos m; podemos medir el campo Hy sobre
el ciclo mayor y el correspondiente campo Hj sobre el ciclo menor transformado. A partir
de estos valores, se debe encontrar el campo de interaccion que hizo asimétrico el ciclo
menor (0) , donde estamos suponiendo que para cada valor de m tenemos un ¢ asi como
el coercitivo intrinseco de my (hi). Y desde luego, esto es para un ciclo menor arbitrario
caracterizado por el valor de la magnetizacion de retorno m,..
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Figura 7.2: Ciclo mayor y dos retornos de ciclos menores, originales y recorridos, con mag-
netizacion de retorno m, y m,,. Se indican los tres valores de campo para una misma mag-
netizacion, Hy.H; y H>.

Esto aplica para todo punto my para el cual se pueda trazar una recta horizontal y que
intersectan a ambas curvas. Entonces para cada punto en el ciclo menor m; se debe encontrar
(0, hg) y para un ciclo menor que contenga N puntos se debe obtener una matriz de puntos

my Hoy Hy o =
my Hypy Hy oo hy
m3 Hys Hz o3 hj (7.10)

my Hoy Hy oy hy

my

De esta matriz de datos obtenida para cada ciclo menor nos interesan las gréficas de o;
vs m; asi como m; vs h;. La primera corresponde a la distribucion del campo de interacciéon
contra magnetizacion y la segunda al fragmento del ciclo mayor intrinseco magnetizacion
contra campo asociado al ciclo menor especifico.

La idea es usar la Eq. (7.8) y eliminar la dependencia en el ciclo mayor, que en este caso
corresponde a Hy,.

Consideremos el ciclo mayor y dos retornos de ciclos menores cualesquiera, como los
mostrados en la figura 7.2. Nos fijamos en un valor de m y sea Hy el campo del punto m
sobre la parte ascendente del ciclo mayor y sean H; el campo correspondiente a ese valor de
m en el retorno del ciclo menor que inicio en m,. Para el segundo ciclo menor, tenemos H;
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y m,. Escribimos la Eq. (7.8) para cada caso:

o-+om, = Hi—Hy, (7.11)
o+omyn = Hy;—Hy, (7.12)

multiplicando la primera ecuacién por -1 y sumando obtenemos:

H,— H
myp — My}

Aclarando que o es constante o es el mismo valor, para un valor dado de m. De un ciclo
al otro lo que cambia es el factor (1 —m,) el valor del campo para m en el FORC.

Esta implica un par de ciclos menores, pero se vale para cualquier par, sean i, j este par,
entonces
H;—H;

O = .
Myj — My

(7.14)

Nétese que esta expresion no depende del ciclo mayor y todos los datos provienen de
los retornos de los ciclos menores, es decir de los FORCs. Como solo implica pares de
curvas, entonces se pueden hacer todas las combinaciones de pares en el conjunto de FORCs
disponibles. Si por ejemplo tenemos cuatro FORCs, 1, 2, 3 y 4, podemos usar la Eq. (7.8)
usando combinaciones 1-2, 1-3, 1-4, 2-3, 2-4 y 3-4.

La ecuacion (7.14) proporciona al valor de o asociado al punto my, para dos FORC i, j.

Para obtener la coercividad intrinseca, usamos la correccion del sesgo en la aproximacion
sin efectos colectivos. Es este caso todos los campos se suman y podemos usar la ec. (7.3)

para calcular la coercividad intrinseca asociada al punto my, es decir h!, como
hl = H] — owmy. (7.15)

Se debe notar que esta ecuacion es vélida para una curva de retorno, incluyendo el caso par-
ticular del ciclo mayor. Recordemos que cuando no hay interaccion todas las curvas FORC
deben coincidir con el ciclo mayor por la condicién de simetria de los histeriones. Cuando
hay interaccién cada curva FORC se desplaza en una cantidad que es diferente ya que esta
directamente relacionada con el producto oun,. Si nos fijamos en la linea horizontal y sus
tres valores de campo (Hy, H1,H>) mostrados en la figura 7.2, estos deberian coincidir cuan-
do no hay interaccion. Es decir, todos los ciclos a un mismo valor de magnetizacion tienen
el mismo campo coercitivo intrinseco.

Como se ha indicado, una vez que se tienen las curvas FORC recorridas a m = —1,
la ecuacion (7.14) puede proporcionar un valor de oy a partir de cualquier par de FORCs
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tomados al mismo valor de m;. Por lo tanto, si contamos con n curvas FORC a un valor de
my, el nimero de valores de oy que se pueden obtener es igual al nimero de combinaciones
de 2 tomados en n, es decir:

n! nn—1)

CS’: |: 2

2n—2) (7.16)

Claramente esto lleva a un conjunto muy grande de datos. Si tenemos, por ejemplo, 20
FORC:s esto genera 190 valores de o para cada valor de m. Si usamos 100 valores diferentes
de m, tendriamos al final un total de 19000 valores de .

A continuacidn presentamos los resultados obtenidos usando simulaciones asi como da-
tos experimentales obtenidos usando redes de nanoalambres.

7.3. Resultados

7.3.1. Distribucién del campo de interacciéon: Simulaciones

Para validar la metodologia propuesta se requiere analizar el caso ideal, por lo que se han
utilizado datos simulados. La simulacion considera el caso ideal de un ensamble de particulas
biestables, tipo Stoner-Wohlfarth, cuya iSFD es una distribucién normal.

Para ejemplificar como funciona el método empezamos por considerar el caso sin inter-
accion y con un campo de interaccion constante (campo medio) que no presenta dispersion.
La figura 7.3 muestra la grifica de los FORCs transformados usando la ecuacion (7.1) para el
caso (a) sin interaccién y (b) con una interaccion constante de o0 =500 Oe. Todas las curvas
son curvas ascendentes y las flechas indican el sentido de la variacién del campo y se incluye
la parte ascendente del ciclo mayor como referencia.

Para el caso sin interaccién, figura 7.3 (a), vemos que los FORCs transformados se su-
perponen a una misma curva que corresponde al ciclo mayor. Es decir, al realizar la transfor-
macion todos los FORC:s coinciden con el ciclo mayor. Esto es lo que se espera ya que, como
se ha mencionado, al no haber interaccion los ciclos menores deben ser simétricos. por lo
que los recorridos de la parte ascendente deben coincidir con la parte descendente del ciclo
mayor y de los correspondientes ciclos menores. Para el caso con interaccidn, figura 7.3 (b),
se observa que ahora los FORCs recorridos ya no se superponen a una sola curva (el ciclo
mayor) si no que cada FORC esta recorrido horizontalmente por una cantidad diferente. Este
resultado muestra que al haber interaccion los ciclos menores ya no son simétricos. La asi-
metria varfa y es diferente para cada FORC ya que cada uno tiene diferente magnetizacion
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Figura 7.3: FORCs transformados usando la ecuacion (7.1) para el caso (a) sin interaccion y
(b) con una interaccion constante de o0 =500 Oe. Todas las curvas son cuevas ascendentes y
las flechas indican el sentido de la variacién del campo y se incluye la parte ascendente del
ciclo mayor como referencia.

de retorno y campo de interaccion, H;,; = oum,. En la figura también se muestra un corte
horizontal y los puntos de corte en cada FORC, a partir de donde se obtienen los valores de
campo respectivos requeridos en la ecuacion (7.14) para calcular oy.

Como podemos ver para el caso sin interaccion, figura 7.4, las curvas obtenidas coinciden
con el valor esperado, en este caso cero. Se perciben algunos puntos que salen del cero,
pero estos son artefactos numéricos de la simulacién que se presentan en el primer y dltimo
punto del arreglo de datos. Por su parte, para el caso con interaccién mostrado en la figura
7.4, el resultado es una recta horizontal centrada en el valor correspondiente del campo de
interaccion constante de o0 =500 Oe que se eligid. Aclaramos que para el cdlculo se omitieron
los datos correspondientes al ciclo mayor.
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Figura 7.4: Distribucion de la interaccion para el caso de no interaccion y el de interacciéon
con un valor o = 500 Oe.

A continuacion, el tercer caso simulado se basa en la misma distribucién intrinseca y
se agrega la interaccidn pero permitiendo ahora que la magnitud del campo de interaccién
fluctué alrededor de su valor promedio de 400 Oe; esto con el fin de tomar en cuenta la
dispersion del campo de interaccion. Teniendo en cuenta que el método funciona para el
caso ideal es importante analizar el caso con interaccion fluctuante o variable. El resultado
obtenido se muestra en la figura 7.5, donde se observa que la distribucion ya no es una
horizontal si no que se obtiene una curva que fluctda alrededor del valor fijo, que para este
caso fue o = 400. También podemos ver que para los puntos finales de las curvas, estés
divergen. Este efecto proviene de la curvatura que aparece en la llegada a la saturacion debido
a la dispersion del campo de interaccion y por lo tanto, la magnitud de este efecto depende
de que tan grandes son las fluctuaciones. Este punto serd retomado a continuacién cuando se
discutan los datos experimentales.
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Figura 7.5: Distribucién de la interaccion para el caso simulado con interaccion y dispersion
en este valor.
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7.3.2. Distribucion del campo de interaccion: experimentos

Una vez que el método ha sido probado con simulaciones y funcionado de una forma
correcta, se pasa a analizar muestras experimentales.

Como primer punto es importante revisar como lucen los datos experimentales cuando
se usan los datos obtenidos del protocolo FORC del magnetémetro y cuando se mide un
conjunto de ciclos menores.

La figura 7.6 (a) muestra las curvas FORC obtenidas con el protocolo para medir curvas
FORC que tiene el software de fabrica que controla el magnetometro. Como referencia se ha
incluido el ciclo mayor, que como se ha indicado se debe medir aparte ya que el protocolo de
mediciéon FORC no lo hace. Las curvas FORC han sido desplazadas usando la ec. (7.1) y los
datos obtenidos se muestran en color rojo. Como podemos ver, el protocolo FORC incluye
la medicién de muchas curvas FORC individuales, en este caso del orden de 100. Por lo
que se obtiene mucha informaciéon. Comparemos estos datos con los obtenidos midiendo
un conjunto de n ciclos menores y utilizando las respectivas partes ascendentes para hacer
la transformacién de corrimiento. En la figura 7.6 (b) se muestran el ciclo mayor, la parte
ascendente de 20 ciclos menores y las respectivas curvas ascendentes recorridas (colores
variados). Como podemos ver hay similitudes y claras diferencias entre los datos que se
generan entre un protocolo y otro. Ya que las curvas FORC y la parte ascendente de un ciclo
menor corresponden a lo mismo, notamos que el protocolo FORC implica un mayor nimero
de curvas. Pero esto es por factores incluidos en el software que hacen mas practicas algunas
mediciones con respecto a otras. Sin embargo, la diferencia mds notable es con los datos
recorridos. Si comparamos los datos recorridos que se obtienen del protocolo FORC y de los
ciclos menores, figura 7.6 (a) y (b) respectivamente, vemos que para el protocolo FORC los
datos no tienen la misma extension hacia campos altos (de saturacién) y de hecho es claro
que el campo méaximo en cada curva de retorno es diferente. Esto no es el caso en los ciclos
menores para los cuales vemos que el campo maximo en todas las curvas es el mismo. Otro
detalle importante es que como se puede ver para los FORCs, los puntos recorridos no cubren
todo el rango de magnetizacidon normalizada. En efecto, como se puede ver, la nube de datos
corregidos cubre desde m = —1 hasta algo cercano a m = 0,6, dejando toda una zona sin
datos. Esto claramente no ocurre con los ciclos menores, figura 7.6 (b), donde vemos que se
cubre todo el rango de m.

A partir de estas caracteristicas vemos que los datos obtenidos por el protocolo de me-
diciéon FORC si tienen detalles que se deben cuidar. Entre ellos el hecho de que no se cubre
todo el rango de magnetizacién. Sin embargo, este detalle no acarrea consecuencias ya que
se cuenta con un ndmero muy elevado de curvas y por lo tanto de puntos que son utiles. Es-
tas caracteristicas de los datos obtenidos usando el protocolo FORC incluido en el software,
resulta de hacer las mediciones menos tardadas y evitando incluir demasiados datos que no
aportan mucha informacion en los diagramas FORC. En este sentido, la necesidad de variar
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Figura 7.6: (a) Ciclo mayor, curvas FORC y curvas FORC recorridas (rojo), (b) Ciclo mayor,
parte ascendente de ciclos menores y las curvas ascendentes recorridas (colores).

la densidad de datos medidos ha sido un tema discutido en la literatura [153, 154]. Por lo que
se han establecido protocolos en los que para ahorrar tiempo y nimero de datos registrados,
se hacen mediciones limitadas a ciertas zonas que se sabe son las que méas informacion apor-
tan a los diagramas FORC. Como consecuencia, vemos en la figura 7.6 (a) que la extension
en magnetizacion y campo de cada curva FORC varia. Pero es importante enfatizar que esto
viene del protocolo implementado en el magnetometro por el fabricante. Esto se puede evitar
si se programa manualmente el protocolo, que es basicamente el caso que se muestra en la
figura 7.6 (b) para los ciclos menores.

A continuacion utilizamos las curvas de retorno mostradas en la figura 7.6 (b) para ob-
tener manualmente los datos y mostrar el uso del método con un ejemplo especifico. En la
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figura 7.7 se muestran las curvas de retorno recorridas. Aqui vemos que las curvas obtenidas
para valores de la magnetizacion de retorno cercanos a la saturacién positiva no son ttiles
para usarse con el método. En efecto, como ‘podemos ver en la parte inferior derecha de la
gréfica, estas curvas (lineas punteadas) no tienen segmentos que sean aprovechables, casi to-
da la curva contiene los dos segmentos con curvatura. Por lo anterior, estas curvas no se han
utilizado y nos limitamos a un intervalo mas reducido, en este caso y como se indica en la
figura se usaron los retornos obtenidos en el intervalo [-0.918, 0.405] para la magnetizacion
de retorno. En la figura podemos ver las curvas que se han utilizado, adicionalmente se ha
usado un mallado de 0.05 en el eje m para obtener los puntos de cruce, los cuales se muestran
con circulos negros.
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Figura 7.7: Curvas de retorno recorridas y puntos para valores constantes de magnetizacion.
Las curvas retenidas para el andlisis se muestran en color, mientras que aquellas descartadas
se muestran con lineas punteadas.

Como se puede ver, para cada valor de m tenemos un conjunto de puntos de cruce aso-
ciados a cada curva de retorno. Con ayuda de un programa se obtuvieron las coordenadas de
todas las intersecciones mostradas como puntos negros en la figura.

Para obtener los valores del campo de interaccion usamos la ecuacion (7.14) que relacio-
na los campos de dos curvas de retorno en el mismo valor de m y los valores de las magneti-
zaciones de retorno de las dos curvas en cuestion. En la prictica y como ya se ha mencionado,
el método permite obtener un valor del campo de interaccién para cada combinacién de dos
puntos. Entonces se ha procedido a calcular el valor del campo de interaccion para todas las
combinaciones de dos a partir de todos los puntos obtenidos para cada valor diferente de m.
Asi por ejemplo, en m = 0,45 tenemos 4 puntos que da un total de 6 combinaciones de 2,
mientras que en m = —0,9 tenemos 13 puntos que da un total de 78 combinaciones diferentes
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de 2. En total se obtuvieron 279 puntos de las curvas (puntos negros).

Agrupando estos 279 puntos en sus respectivos valores de m y calculando el campo de
interaccion para todas las combinaciones, se obtiene un conjunto de valores C3 (combina-
ciones de dos en n) para ese valor de m. Esto permite graficar todos los valores obtenidos del
campo de interaccion para cada valor diferente de m, tal y como se muestra en la figura 7.8
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Figura 7.8: (a) (b) Mediana y media del conjunto de valores del campo de interaccién obte-
nido para cada valor de m y, (c) histograma de valores del campo de interaccién usando los
n= 1,326 valores obtenidos, para los cuales la mediana es de 199 Oe y el promedio (media)
es de 215 Oe.
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Aqui podemos ver que para cada valor de m se obtiene un conjunto de valores, el cual
como vemos es muy cerrado en unos casos y en otros es mas abierto. Sin embargo vemos
que las variaciones importantes siempre son hacia valores mas altos y no para valores mas
bajos. De hecho la curva parece estar bien limitada o definida en su parte baja. El origen de
estas variaciones hacia valores mas altos estd relacionadas con la curvatura de las curvas de
retorno cuando tienden hacia su valor méximo de magnetizacién. En la figura 7.7 podemos
notar claramente como en algunas curvas, los puntos de cruce en valores altos de campo
magnético se distancian mds de los puntos anteriores debido a la curvatura del FORC. La
inclusién o exclusion de estos puntos es a criterio del usuario. Aqui se han dejado algunos
puntos con el fin de mostrar este efecto. Mds aun, esta curvatura depende de la dispersion del
campo de interaccion que es diferente para cada muestra.

Sin embargo, la ventaja de contar con tantos puntos es que se puede hacer la estadistica.
Como primer ejemplo, se ha calculado la mediana y la media para el conjunto de valores del
campo de interaccion obtenido para cada valor de m y los resultados se muestran en la figura
7.8 (b). Como podemos ver, los valores de mediana y media son muy parecidos. Sobre el total
de puntos, vemos que la mediana tiene un comportamiento mas constante, mientras que el
promedio o la media, se mueve un poco mas, pero sin presentar diferencias muy importantes.
Mas atin, vemos que los puntos donde la diferencia es mayor coinciden con los valores de m
para los cuales el conjunto de datos presenta mayor variacion (figura 7.8 (a)).

Finalmente, el conjunto de todas las combinaciones produjo un total de 1326 valores
del campo de interaccion a partir de 13 curvas FORC, para los cuales se ha elaborado su
respectivo histograma, el cual se muestra en la figura 7.8 (¢). Podemos ver que el grueso de
los puntos estd acumulados en la vecindad de 200 Oe. De hecho, la mediana de estos puntos
es de 199 Oe y la media es de 215 Oe. Esto concuerda muy bien con los valores del campo
de interaccion promedio obtenidos usando los métodos de:

= las curvas IRM y DCD donde < o0 >= 210 Oe.
= las dreas del ciclo menor donde < o1 >= 228 Oe y < oy >= 234 Oe.

» las intersecciones de las derivadas de los ciclos menores donde < o >= 210 Oe y
< o, >=280 Oe.

Los resultados obtenidos sugieren que el método funciona bien y proporciona valores
correctos para el campo de interaccion. Aqui es necesario volver a enfatizar que los valores
se han obtenido sin hacer uso de ninguna curva descendente de algtin ciclo menor o del ciclo
mayor, se han usado solamente puntos contenidos en las curvas FORC. También hay que
aclarar que la cantidad o ndmero de puntos obtenidos (valores de o) puede aumentar tomando
mas valores de m. Aqui y para el ejemplo que desarrollamos se ha tomado dm = 0,05, pero
este intervalo puede ser menor para incluir mas valores de m. Alternativamente, también se
puede aumentar el nimero de curvas de retorno.
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Un detalle importante y nada despreciable del método es que los datos que se buscan
son valores de campo a un valor dado de magnetizacion. En efecto, esto se puede ver por
ejemplo en las figuras 7.2 y 7.3 (b). El problema es que los datos experimentales se obtienen
como valores medidos de magnetizacion en funcién del campo, es decir, se mide m(H ) pero
necesitamos la funcién inversa, es decir H(m) = [m(H)]~".

En la practica, y dado que son datos medidos y discretos, hay varias opciones para tra-
bajar con los datos. La primera, y que se us6 para desarrollar el ejemplo anterior, es usando
un software que permita extraer coordenadas a partir de una imagen o grafica. Otra alter-
nativa més deseable es llevando a cabo un proceso de interpolacién de los datos. Mediante
algoritmos de interpolacion se pueden generar de manera controlada arreglos de datos en la
forma requerida y donde ademds se puede ajustar la cantidad de datos. Muchos graficado-
res incluyen la funcién para interpolar datos, pero se debe probar y verificar que funcionan
correctamente y que no se introduzcan errores ni se pierda informacién. Alternativamente,
pero no se ha hecho en el presente trabajo, se pueden desarrollar programas de procesamien-
to de imdgenes para encontrar las coordenadas de las intersecciones. En cualquier caso, hay
que prestar atencion y probar con cuidado el procedimiento numérico que se elija, pues se
trata de un conjunto grande de datos que va a generar como resultado otro conjunto con un
numero mayor de datos.

En nuestro caso, se ha realizado la interpolacion de las curvas de retorno y a partir de
estas se han obtenido las curvas de campo de interaccidon contra magnetizacion.

Coeficiente a ( x10° Oe)

| 1 |
-0.5 0 0.5

Magnetizacion Normalizada Magnetizacion Normalizada

Figura 7.9: Distribucion de la interaccion para las muestras experimentales a) de NiFe con un
didmetro de 50 nm y P=4.5% y b) la muestra de NiFe de 100 nm de didametro y P=0.2 %. Las
lineas rojas punteadas corresponden al valor promedio del campo de interaccion obtenido
con las curvas de remanencia.

La figura 7.9 muestra los resultados experimentales de las curvas de interaccion obtenidas
a partir del corrimiento de las curvas FORC en nanoalambres de NiFe (a) con didmetro
de 50 nm y P=4.5% y b) con didmetro de 100 nm y P=0.2%. En estos casos se usaron
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mediciones de ciclos menores programados manualmente. Como referencia, las lineas rojas
punteadas corresponden al valor promedio del campo de interaccion obtenido con las curvas
de remanencia IRM y DCD.

En ambas figuras podemos notar que las curvas presentan caracteristicas generales comu-
nes. Por ejemplo para cada ciclo menor la curva inicia sobre el valor esperado del campo de
interaccion y luego muestra un comportamiento divergente hacia la parte final de la curva y
que corresponde a la llegada a la saturacion donde la curvatura el importante. Esto es similar
a lo que se ha indicado anteriormente. Segtin el punto de la magnetizacion de retorno, vemos
que para aquellos valores cercanos a la saturacion positiva, la curva aporta menos puntos ya
que hay menos puntos que participan en el recorrido. Por el contrario, conforme la magne-
tizacion de retorno se acerca a la saturacion negativa, las curvas obtenidas contienen mas
puntos. Claramente se puede ver que si quitamos las partes divergentes de las curvas, nos
quedamos con curvas de interaccion casi horizontales y que se van acumulando en promedio
alrededor del valor del campo de interaccion del sistema. En efecto, el caso mostrado en (a)
es el mismo que se traté manualmente y cuyos resultados se muestran en las figuras 7.6 (b),
7.7 y 7.8. Para este caso vemos que las curvas de interaccion se acumulan en la vecindad
de los 200 Oe, lo que es consistente con los resultados obtenidos para esta muestra usando
el enfoque manual asi como con los valores que arrojan los otros métodos discutidos en los
capitulos anteriores. Por su parte, el caso mostrado en el inciso (b) corresponde al mostrado
en la figura 5.6 (a) y para el cual el valor del campo de interaccién obtenido por el método de
las areas estd en la vecindad del 100 Oe, mientras que el valor obtenido con las curvas IRM
y DCD es de 95 Oe, que coinciden muy bien con los presentes resultados.

Es importante mencionar nuevamente que lo que se obtiene es el oy (my). Es decir, el
campo de interaccion obtenido no estd asociado al punto de retorno, si no al valor de m para
el cual se determinaron los cruces y se calcularon los diferentes o.. Queda para discutir en
base a los resultados anteriores, si conviene mds usar la mediana o la media como mejor
valor de la tendencia central.

Finalmente, del ejemplo analizado es claro que solo un cierto nimero de curvas FORC,
rangos de puntos de retorno y valores finales de cada FORC son de utilidad y es necesario
descartar datos o segmentos que no aportan informacién o bien claramente aumentan la
dispersion de los datos obtenidos.

7.3.3. Distribucion intrinseca de campos de rotacion

En la seccidn pasada se obtuvieron las distribuciones del campo de interaccion tanto si-
muladas como experimentales. Ahora vamos a analizar la parte complementaria que corres-
ponde a la reconstruccion de la iSFD a partir de las curvas medidas. Como ya se menciono,
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se usard el procedimiento normal de la correccion del sesgo que implica que no hay efectos
colectivos. En ese caso, se usa la ecuacion (7.15) para obtener la coercividad intrinseca punto
a punto.

Empecemos por el caso simulado sin interaccioén y con interaccion y el caso con disper-
sion, a partir de estos resultados se obtiene la distribucién intrinseca de campo de rotacién
para cada caso, con la ecuacion (7.15). Es importante remarcar que en el caso sin interaccion
la SFD corresponde a ser la iSFD.

Para ver si se puede determinar la distribucion intrinseca de campos de rotacion se utiliza
la curva de histéresis del caso no interactuante, donde su distribucién de campos de rotacion
corresponde a la iSFD, en la figura (7.10) se puede observar que los puntos de la SFD obte-
nida a partir del caso con interaccion se sobrepone con la distribucidn intrinseca de campos
de rotacion por lo que de aqui se puede decir que es posible recuperar la curva intrinseca
para el caso ideal.

—_

iSFD

iSFD |

Magnetizacion Normalizada
(=
T

0.5 B
— — — Reconstruccion — — — Reconstruccion
de iSFD i de iSFD
-1 I I | | ] | 1 | | | | | 1
2 0 2 4 2 0 ) 2
Campo Magnético (kOe) Campo Magnético (kOe)

Figura 7.10: La curva con linea continua color negro representa los FORCs sin interaccion,
los puntos rojos representan la iISFD reconstruida a partir del método. (a) Muestra con inter-
accion constante y (b) muestra con interaccién fluctuante.

Como era de esperarse, vemos que los datos reconstruidos o las curvas con la correccion
del sesgo, coinciden perfectamente con las curvas originales. El unico detalle es que podemos
ver en el caso en el que fluctiia el campo de interaccion, figura 7.10 (b), se nota que la curva en
su llegada a la saturacion presenta una curvatura. Esto coincide con los efectos que resultan
por la dispersion del campo de interaccion cerca del estado saturado.

De manera complementaria se realiz6 el mismo andlisis para dos muestras experimenta-
les. La figura 7.11 muestra los resultados de las curvas de magnetizacién después de realizar
la correccién del sesgo y (en rojo) como referencia se muestran curvas de magnetizacion
medidas. Los datos corresponden a muestras de nanoalambres de NiFe (a) con didmetro de
50 nm y P=4.5% y b) con didmetro de 100 nm y P=0.2% y se han obtenido utilizando los
datos del campo de interaccion mostrados en la figura 7.9.
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Figura 7.11: Comparativa de la distribucion de campos de rotacion para (a) la muestra de
NiFe con un didmetro de 50 nm y P=4.5% y (b) la muestra de NiFe de 100 nm de didmetro
y P=0.2% con la distribucién intrinseca de campos de rotacién obtenidos por las curvas de
remanencia IRM-DCD

7.4. Discusion y Conclusiones

El método propuesto se valido utilizando simulaciones para tres casos como casos mode-
los, teniendo el caso sin interaccidn, el caso con interaccion fija y el caso con interaccién y
dispersion. El primer y segundo caso se utilizaron como caso modelo, el cual no corresponde
a lo que pasa en curvas experimentales pero nos indicd que el método tiene una buena apli-
cabilidad y los requerimientos para realizarlo son minimos. El tercer caso, se asemeja mas
a mediciones experimentales, y con ello podemos observar similitudes al ver los resultados
y poder inferir un poco mads alld de solo la interaccién. Si bien la diferencia radica en la
curvatura que se observa en la zona cerca a la saturacion, los resultados de la distribucion del
campo de interaccion son muy diferentes solo por este pequefio cambio, ademéas que con esto
se puede comprobar que la interaccidon bajo la suposicién que es mayoritariamente del tipo
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dipolo-dipolo no es fija, sino que fluctiia o en ocasiones es mayor a la que se reporta con me-
todologias como las curvas de desmagnetizacion isotérmicas (IRM) y de desmagnetizacion
(DCD).

Un aspecto a mencionar es que la metodologia concuerda de forma excelente al recuperar
la informacién intrinseca del sistema, en este caso la distribucion intrinseca del campo de
rotacion para el caso de interaccion fija. Una vez que existe dispersion el método empieza
a presentar errores cerca de la zona de saturacion como se observa en las figuras 7.10 y
7.11. Es importante mencionar que este error s0lo se presenta en esta zona y en valores de
magnetizaciéon normalizada menores a 0.8 la metodologia concuerda muy bien.

Si bien el uso de FORCs es muy utilizado, no se tiene una metodologia bien establecida
para cuantificar de forma correcta el campo de interaccion, con lo que con el presente trabajo
se promueve el uso de una metodologia sencilla y robusta en términos de que se encuentra
una distribucion del campo de interaccién , y no solo un valor promedio como se ha trabajado
hasta ahora.
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Capitulo 8

Método de la distribucion intrinseca a
partir de la diferencia entre los campos
de saturacion y retorno de un ciclo menor

En este capitulo se presenta y valida un método que lleva a la determinacion de la dis-
tribucidn intrinseca del campo de rotacién asi como del campo de interaccion presente en el
sistema utilizando los puntos extremos de un ciclo menor y que corresponden también a los
puntos que limitan el inicio y término de la curva de retorno del ciclo menor. El método parte
de una metodologia planteada por Hinata y colaboradores [155] en el cual proponen que es
posible determinar la SFD utilizando los valores de las coordenadas de retorno y saturacion
de un campo menor. En su trabajo, determinan una SFD que ellos llaman la SFD efectiva,
la cual, como se muestra mas adelante, no corresponde a la intrinseca. Adicionalmente, su
método no considera determinar el valor del campo de interaccion. Lo que llama la atencion
del método es que la SFD efectiva es una curva (o funcién) que se obtiene sin realizar una
operacion sobre la SFD medida, lo cual es diferente a todos los métodos que se han publica-
do y aquellos desarrollados en este trabajo. En particular, la funcion o curva SFD efectiva se
obtiene como la gréfica de la magnetizacion de retorno en funcion del campo de saturacién
obtenidas en los diferentes ciclos menores. Es decir, solo requiere datos que se obtienen di-
rectamente de la medicidn, sin necesidad de realizar alguna transformacién. Esta propiedad
aunado al hecho de que en su publicacién, Hinata y cols. [155] no identifican o proporcionan
una interpretacion de la SFD efectiva y su relaciéon con el campo de interacciéon y con la
1SFD intrinseca, ha motivado el presente estudio.

El método que se propone aqui toma la idea principal de enfoque empleado por Hinata
y colaboradores [155] usando los puntos extremos de la curva de retorno del ciclo menor y
considerando ademds que no hay efectos colectivos y que el campo de interaccion es solo
aditivo. Sobre esta base, se ha demostrado que la curva que Hinata y colaboradores [155]
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llaman la SFD efectiva, corresponde a la distribucién intrinseca desplazada en el eje del
campo por el campo de interaccion. Interpretando la diferencia entre los campos de retorno
(su valor absoluto) y de saturacion como resultado de la asimetria inducida por el campo de
interaccion, se ha podido establecer una metodologia que permite determinar el campo de
interaccion y el campo coercitivo intrinseco especifico al punto de retorno del ciclo menor.
Por lo que el método permite obtener la interaccion y la iSFD punto a punto. Finalmente es
importante aclarar que el método original es para medio de grabado perpendicular en el cual
no se puede descartar un campo de interaccion tipo intercambio. En nuestro caso, aunque
solo se han realizado simulaciones, se basa en un sistema modelo donde las particulas no se
tocan y no hay interacciones de intercambio.

8.1. Antecedentes: el método H"""

En un trabajo publicado por Hinata y col. inicialmente en 2011 [155] y posteriormente
en 2012 [156], proponen una metodologia para obtener la distribucion efectiva del campo
de rotacion utilizando el campo de saturacion de los ciclos menores. Por la importancia que
tomard la nomenclatura mds adelante, conviene ver el titulo de la publicacién en inglés:
Effective switching field distribution evaluation using saturation field in minor loop [155].
Lo que llama la atencién es la llamada SFD efectiva, ya que como hemos visto se tienen bien
identificadas y definidas las SFD medida e intrinseca. Por lo que la apelacion de efectiva es
claramente otra SFD.

En este trabajo los autores se enfocan en materiales para grabado magnético perpendicu-
lar. Estas son peliculas delgadas con estructura en columnas, donde idealmente las columnas
estdn mayoritariamente aisladas y no tienen contacto entre ellas. Su motivacion es la que
ya se ha mencionado anteriormente: es necesario contar con métodos para medir el ancho
de la SFD ya que este es una medida de la calidad del medio de grabado magnético. En su
andlisis ellos reconocen que la tltima particula que rota su magnetizacion al llegar al punto
de retorno del ciclo menor es también la ultima particula que rota para llegar al estado satu-
rado, como se ilustra en la figura 8.1. Partiendo de ahi, los autores realizan un andlisis micro
magnético en el cual buscan relacionar el campo de rotacién intrinseco (H™) con lo que
ellos llaman el campo interno que incluye efectos desmagnetizantes (N,Mj), interacciones
dipolares (NM — N,My) y de intercambio (H,,). En particular, ellos escriben para el punto de
retorno (Hyer,Myer):

— H"™ = —Hypy — N;My — (NMyor — N;My) 4 Hoy. (8.1)
Mientras que para el estado saturado escriben,
HIM = HM — (4nMy — N, M) + N, M + H,. (8.2)

Ellos identifican el factor 4tM, como el campo desmagnetizante de la pelicula, el cual restan
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Figura 8.1: Esquematizacion de la rotacion del ultimo elemento que rota al llegar al campo
de retorno asi como a la saturacion al final del ciclo menor, llamado el elemento de interés.
Figura adaptada de [155].

al campo de saturacién y obtienen:

HE = HIM — 2N M — H,, = H™"" — 4T, (8.3)

. . L, . ., ., . eff
donde introducen sin dar més informacién el campo de rotacion efectivo Hsv{f .

Por otra parte, y sin dar tampoco una justificacion, ellos grafican M,,; como funcion
de H""°" que posteriormente derivan e interpretan como la SFD efectiva. La figura 8.2
retoma la figura 3 del articulo de Hinata y col. [155] donde en (a) vemos la grafica de M,,;
como funcién de H]"“"" y donde el inset muestra ciclo mayor y varios ciclos menores para
ejemplificar la obtencion de los puntos. En (b) muestran la SFD normalizada obtenida como
la derivada de M,,,; como funcién de H""*".

El problema del planteamiento de Hinata y col. [155] es que termina introduciendo una
nueva distribucion, la SFD efectiva, la cual corresponde a la grafica de M,,; como funcion
de H""°", pero no es definida en su articulo. Solo se concluye que no es la SFD medida
y tampoco la distribucién intrinseca. Por otro lado, no es claro como establecieron la curva
Mot = Mot (H""°") 0 bajo que argumentos ésta se identifica con la SFD efectiva. Finalmen-
te, no se hace ningliin comentario sobre la posibilidad de determinar el campo de interaccion
o bien de proponer algun tipo de verificacion de los resultados, es decir, la SFD efectiva que
reportan no es comparada contra alguna otra distribucion, ni siquiera la medida. Por lo que
no es posible saber si su resultado es correcto o si en efecto, representa algo sobre el sistema.
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Figura 8.2: (a) Gréfica de M,,; como funcién de H""", el inset muestra ciclo mayor y
varios ciclos menores para ejemplificar la obtencién de los puntos. En (b) muestran la SFD
normalizada obtenida como la derivada de M,,; como funcion de H]**"°". Figura adaptada de
[155].

8.2. Planteamiento del método

El método se basa en reconocer la relacion entre el punto de retorno y la llegada a la
saturacion en el retorno de un ciclo menor.

Como ya se ha mencionado, al realizar un ciclo menor se induce la rotacion de un sub-
conjunto de particulas del ensamble. Estas rotaciones se llevan a cabo de manera secuencial
siguiendo la SFD en orden incremental de campo coercitivo. Por definicidn, el punto de re-
torno (H,,m,) corresponde a la dltima particula que rota y es aquella con el campo coercitivo
maximo dentro del subconjunto que rota su magnetizacion. En consecuencia, al realizar el
retorno al estado saturado, la dltima particula que roté en el punto de retorno es también la
ultima que rota hacia el estado saturado (Hy, my).

De lo anterior se desprende que a cada punto de retorno en un ciclo menor se asocia una
particula y a esta le asociamos dos valores de campo, el de retorno y el de saturacion cuyos
valores difieren cuando hay interaccion. En efecto, estos dos campos son los campos coer-
citivos medidos del histerén correspondiente a la particula que rot en el punto de retorno.
Hister6én que es asimétrico cuando hay interaccion: H, # H,.

El campo de saturacion depende directamente, o queda definido por el estado inicial del
retorno del ciclo menor, es decir, el punto de retorno. En este sentido, podemos inferir que

H; = Hy(m,), (8.4)
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o de manera discreta, para la i-ésima particula:
HY = B (m\"). 8.5)

El campo de saturacion de la i-€sima particula se puede escribir en funcion del respectivo
e i
campo coercitivo intrinseco HL(, ) como,

HY =H) 4o, (8.6)

C

donde el segundo termino es oung, con my = 1.

Como se vio, el campo de saturacion es funcién de m, y es directo ver que la coercividad
intrinseca también es funcién de m,. Por su parte, el coeficiente del campo de interaccion (o)
es una constante aditiva. Si omitimos el indice del nimero de particula y consideramos estos
campos como funciones continuas de m,, como en la eq. (8.4), tenemos:

Hy(m,) = Heo(m,) + a. (8.7)

Este ecuacion se puede interpretar de la siguiente manera: para un valor dado de m,, el campo
de saturacion medido del ciclo menor correspondiente es igual al campo coercitivo intrinseco
de esa particula recorrido en el eje del campo por una cantidad igual al campo de interaccion.

Entonces, para cada ciclo menor se puede graficar m, y su respectivo campo de saturacion
y la grafica que resulta de las coordenadas obtenidas para N ciclos menores corresponde a
una curva que es la iSFD recorrida por el campo de interaccion o. Lo relevante es notar que
la grafica m,(H;) es la iSFD recorrida por una constante en el eje del campo.

Claramente es necesario determinar el campo de interaccion ya que de lo anterior sabe-
mos que la ec. (8.7) arroja la iSFD desplazada a lo largo del eje del campo por el valor del
campo de interaccidn. Si no se conoce el valor del campo de interaccion, no hay manera
directa que encontrar la posicién correcta de la iSFD!. Por otra parte, también es parte del
problema de interés el determinar la distribucién del campo de interaccion del sistema.

Para encontrar el campo de interaccién en un ciclo menor, procedemos considerando que
la dltima particula que rota al llegar al punto de retorno es también la Gltima particula que
rota al llegar al estado saturado en la curva de retorno del ciclo menor. Sea k.| la coercividad
intrinseca en la parte descendente y /.4 en la parte ascendente. Usando estas coercividades
intrinsecas, los campos extremos del ciclo menor, esto es, el campo de retorno (H,) y el de
saturacion (H;) se pueden escribir como campos totales (Hr = Hy + oum),

H, = hci-i—ocmr, (8.8)
H, = th+(xms; (8.9

'Una opcién es ubicando H, en el ciclo mayor, que es el tinico punto no sesgado y luego ver donde esta ese
punto en la iSFD recorrida (en la derivada), la diferencia es el campo de interaccion.
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notamos que, por definicion, h.| = —hq y que mg = 1, por lo que sumando directamente las
ecuaciones anteriores y resolviendo para o tenemos que,

Hr—i_Hs
o= —-

. 8.10
. (8.10)

Esta expresion proporciona al valor del campo de interaccion a partir de los cuatro puntos de
las dos coordenadas que definen los extremos de un ciclo menor: el punto de retorno (H,,m,)
y el de saturacién (Hj, 1).

Es de notar que lo anterior implica que para cada ciclo menor se obtiene un valor del
campo de interaccidn el cual corresponde al del punto de retorno: H;,; = oum,. Como hemos
visto en capitulos anteriores, dada una coleccién de ciclos menores, se puede obtener la curva
de distribucién del campo de interaccién o; = a;(m,;). Asi mismo, como se conoce el campo
de interaccion correspondiente a cada ciclo menor, también se puede hacer uso de los valores
individuales del campo de interaccion para encontrar la iSFD correspondiente a ese punto.
Retomando la Ec. (8.7), pero despejando para H,,

Hoi(myi) = Hyi(my) — 0. (8.11)

Con esto vemos que siguiendo las ideas de método propuesto por Hinata y colaboradores
del campo de saturacién de los ciclos menores, H.""", hemos llegado a complementar el
método de manera que se pueden obtener punto a punto las coercividades intrinsecas H;, 0
bien la iSFD, asi como los campos de interaccién o;(m;).

8.3. Resultados

A continuacion se presentan los resultados. Para el desarrollo y validacion de este método
solo se han utilizado datos simulados ya que como se ha sefialado en capitulos anteriores, la
dispersion del campo de interaccidn provoca que la llegada a la saturacién siga un compor-
tamiento distinto al esperado en el caso ideal que las particulas son idéneamente biestables.
Como este método requiere del valor del campo de saturacion, en sistemas con curvatura de
los ciclos en la llegada a la saturacion este método deja de ser vélido.

8.3.1. Validacion del método

En la practica, se pueden medir un nimero arbitrario de ciclos menores, como se ilustra
en la figura 8.3 para un ciclo mayor y varios ciclos menores obtenidos por simulacion. Para
cada ciclo menor se debe conocer la coordenada del campo de retorno (H,,m,);, donde el
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subindice i se refiere al i-ésimo ciclo menor. Adicionalmente se debe determinar el campo
de saturacion del ciclo menor, Hy;).

15 i

. sy s
-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 6000

H(OCe)

Figura 8.3: Puntos iniciales y finales de algunos FORC:s, el punto inicial se representa por
H,,m, mientras que el final por Hy,mj.

Una vez que se tiene la coleccion de puntos, se procede a graficar las coordenadas
(Hg,m,) para obtener la iSFD recorrida, asi como se muestra a manera de ejemplo en la
figura 8.4 para los datos obtenidos de los ciclos menores mostrados en la figura 8.3. Esta
curva corresponde a la cumulativa de la iSFD recorrida.

|
f

o
o a1
I I
K]
o
°
l l

Magneti zacion de retorno
O
[6)]
I
3
|

e
~e
\.

I I I I I I I I I I
1 15 2 25 3 35

Campo magnético de Saturacion (kOe)

1
[y
I

Figura 8.4: Curva reconstruida de la magnetizacién de retorno en funcién del campo de
saturacion obtenida de los ciclos menores. Los puntos a color son para asociar ese punto a
los ciclos menores mostrados en la figura 8.3.
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8.3.2. Distribucion intrinseca del campo de rotacion

Para validar la metodologia se estudiaron dos casos, uno donde el sistema presenta in-
teraccion fija, y el otro donde presenta una interaccion con dispersion. Los resultados se
muestran en la figura 8.5.

2~ a) —e—SFD —
—— iSFD (a=400)

SFD

0 1 2 3 4
Campo Magnético (kOe)
2
B " Lisrp (a=aoh)
15 —— SFD correccion |
' SFD
Q _
7))
0.5 _
0
I I I I
0 1 2 3 4
Campo Magnético (kOe)

Figura 8.5: En la figura a) se muestra la iSFD recorrida a la derecha por un factor constante
de donde deberia estar, b) se muestra como haciendo la correccion en campo magnético se
sobrepone.

Al comparar la iSFD que se introdujo en la simulacién se observo que la SFD que obtu-
vimos tenia la misma forma funcional pero estaba recorrida. Al analizar la ecuacion (8.11)
nos damos cuenta de que justo estd recorrida por el valor de la interaccién a por lo que
se removid dicho valor y las curvas se sobrepusieron una con otra como se muestra en la
figura 8.5. Para observar que el método no depende de la forma funcional se realizaron dife-
rentes formas como: forma triangular, forma Gaussiana asimétrica tanto a la derecha como
izquierda y una forma Heaviside, los resultados demuestran que el método es indistinto para
diferentes formas funcionales como se muestra en la figura8.6.
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o)

Figura 8.6: Diferentes formas funcionales y las curvas iSFD para a) Gaussiana, b) Gaussiana
asimétrica a la izquierda, c) Funcién Heaviside o escalén y d) Funcién triangular.

8.4. Distribucion del campo de interaccion

En referencia al campo de interacciéon, mencionamos que es fundamental encontrar su
distribucion y valor promedio ya que la curva intrinseca m,(Hy) por si sola no permite iden-
tificar el campo de corrimiento. Adicionalmente, y como se ha discutido en todo el presente
trabajo, encontrar la distribucion del campo de interaccion es uno de los objetivos principales
del trabajo.

Ya vimos que el campo de interaccién asociado a la magnetizacién de retorno del i-ési-
mo ciclo menor esta dado por la ecuacion (8.10), la cual requiere como datos de entrada las
coordenadas del punto de retorno y el de la llegada a la saturacion. Para validar esta expre-
sién se ha realizado la simulacién de un ensamble de particulas biestables que siguen una
distribucidn intrinseca de campos de rotacion gaussiana y un campo de interaccion constante
de =700 Oe. Se han simulado el ciclo mayor asi como un conjunto de ciclos menores, de
los cuales se han extraido los puntos extremos de cada ciclo menor. Con estos datos y la ec.
(8.10) se ha calculado el coeficiente del campo de interaccion para cada ciclo menor. La fi-
gura 8.7 muestra la distribucion del coeficiente de interaccion (0;) en funcion del respectivo
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valor de la magnetizacién de retorno, en color rojo. Se muestra también (en azul) la curva
que se obtiene de la diferencia de los campos de retorno y de saturacion, 0H = H, + H,.
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Magnetizacion de retorno normalizada

Figura 8.7: Distribucién del coeficiente de interaccion (o;) en funcion del respectivo valor
de la magnetizacién de retorno. En este caso se han usado datos simulados con una iSFD
gaussiana y una interaccion constante de 700 Oe. Se muestra también (en azul) la curva que
se obtiene de la diferencia de los campos de retorno y de saturacién, 0H = H, + H.

Como se puede observar en la figura 8.7, para la distribucién del campo de interaccién o
del coeficiente del campo de interaccion, o;, vemos que para cada ciclo menor se obtiene un
valor. Esto es lo que ya se habia sefialado: dado el punto de retorno (H,,m,) y el de saturacién
(Hy, 1) de cada ciclo menor se obtiene el valor de o correspondiente. En este caso, los datos
simulados usan un valor constante del campo de interacciéon o = 700 Oe y por lo tanto la
curva de la distribucion es una recta horizontal, tal y como se espera.

En la figura también se muestra (en color azul) la curva (recta) que se obtiene de la resta
de los campos de retorno y saturacién: 0H = H, + H;. Como podemos ver, esta diferencia es
tal que toma su valor mdximo cuando m, — 1 y el minimo cuando m, — —1. Esta diferencia
simplemente refleja que tan grande es la diferencia entre esos dos campos. La diferencia va
a desaparecer cuando el campo de retorno sea igual al de saturacion, es decir, cuando se
trata del ciclo mayor. La diferencia méxima se debe obtener tedricamente cuando la primera
particula deja el estado saturado y que seria el primer ciclo menor realizable.

Para la curva 0H = H, + H; vemos que cuando la abscisa es tal que m,=0, la ordenada
corresponde al valor del campo de interaccion, en efecto vemos que a(m, = 0) = 700 Oe,
como se puede constatar con ayuda de las lineas punteadas. El ajuste lineal de esta curva
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arroja que O0H = 700 4 700m, o bien dH = o+ oun,, que no es otra cosa que la ec. (8.10).
Finalmente, podemos ver en la figura 8.7 que el drea bajo la curva 0H = H, + H que se mues-
tra sombreada se puede relacionar con el campo de interaccion. En particular, si tomamos el
area del tridngulo como (A=base x altura)/2, vemos que A = 20L.

De lo anterior vemos que a partir de las coordenadas de los puntos de retorno y de llegada
a la saturacion de un ciclo menor se puede obtener el campo de interaccidn asociado al punto
de retorno. Realizando la medicion de un nimero n de ciclos menores lleva a la obtencion de
la distribucion del campo de interaccion la cual contendra n puntos. Estos se obtienen de la
ec. (8.10) para cada ciclo menor. También vimos que a partir de la grafica de dH = H, + H;
en funcién de la magnetizacion de retorno se puede obtener el valor promedio del campo de
interaccion.

8.5. Conclusion

Como hemos visto, el método propuesto por Hinata y colaboradores presenta los proble-
mas de que nunca se define con claridad la distribucién que ellos llaman la SFD efectiva,
que a pesar de que la interpretan como una iSFD, la relacion entre ellas nunca se establece.
La deduccion que ellos emplean evoca argumentos micro magnéticos que tampoco permi-
ten llegar a una definicion clara de la SFD efectiva. Nuestro trabajo ha permitido resolver
estos problemas para llegar a una identificacion clara y bien fundamentada que relaciona
los puntos extremos de un ciclo menor, el punto de retorno y la llegada a la saturacién, con
la unicidad de la grafica M,(Hy) y su relacién con la iSFD: M,(H,) = iSFD(Hy) + o.. Asi
mismo se ha obtenido una expresion que proporciona al valor del campo de interaccion a
partir de las dos coordenadas que definen los extremos de un ciclo menor. El método y las
expresiones obtenidas han sido validadas utilizando simulaciones para casos muy idealiza-
dos. Una limitante de este método es que requiere el valor del campo de saturacién ideal, el
cual en sistemas reales no se puede obtener. En efecto, como ya se ha mencionado, en un
sistema real el retorno a la saturacion es un proceso complejo que refleja la dispersion del
campo de interaccion y otros procesos que no pueden ser evitados relacionados con inho-
mogeneidades de la magnetizacion. Estos efectos mueven el campo de saturacion observado
haciendo imposible conocer el valor del campo de saturacion ideal. Desde luego el método
se puede aplicar a sistemas reales, pero con precaucion y considerando que estos efectos pue-
den mover de manera importante los valores obtenidos. De igual manera y con ayuda de las
simulaciones, los datos experimentales pueden ser analizados, comparados y contrastados
con los datos proporcionados por este método para el caso ideal simulado.
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Capitulo 9

Efectos de la interaccion dipolar en las
propiedades magnéticas de ensambles de
particulas

Este capitulo presenta el trabajo realizado sobre el estudio del efecto de las interacciones
en las propiedades magnéticas de un ensamble de particulas. Esto se desarroll6 del punto de
vista tedrico y experimental. El modelo descrito a continuacion para estructuras cilindricas
ha sido reportado como parte de un estudio mds general sobre la interaccién dipolar en
ensambles de particulas esféricas y que ha sido publicado como:

Magnetostatic model for magnetic particle aggregates with cylindrical shapes
Victor Hugo Carrera-Escobedo, Kevin Hintze-Maldonado, Armando Encinas.
Revista Mexicana de Fisica 69, 041605 (2023).

Mientras que la metodologia para obtener recubrimientos de ensambles de particulas magnéti-
cas usando aglutinantes con bajo punto de fusion y su uso para obtener recubrimientos tubu-
lares sobre fibras cilindricas ha sido publicado como:

Natural henequen fibers functionalized with magnetic nanoparticles and fatty acid
mixture
Kevin Hintze, Jesus I. Tapia, Elizabeth Alvarado-Gomez, Armando Encinas,
Materials Letters 291, 129580 (2021).
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9.1. Introduccion

El uso de particulas magnéticas como componentes elementales para construir estruc-
turas mas complejas es un enfoque bien conocido para fabricar materiales con propiedades
magnéticas hechas bajo disefio. Una clase de este tipo de materiales que es muy conocida
y ha sido ampliamente estudiada es la de los compdsitos magnéticos suaves [157]. En los
cuales el material magnético en polvo es compactado en la forma de un volumen macrosco-

pico. Estos materiales son muy interesantes para su aplicacién como materiales magnéticos
suaves [158, 159].

Tales construcciones de particulas empaquetadas también han sido explorados usando
nanoparticulas magnéticas [138, 160, 161]. Otro ejemplo interesante fue reportado por Merk
y colaboradores, donde encontraron que al utilizar madera como molde para confinar na-
noparticulas magnéticas, se pueden obtener compositos con anisotropia magnética, la cual
sigue de la estructura jerarquica de la madera [162]. En otro reporte, se han impreso estruc-
turas a base de particulas magnéticas con una impresora de tinta resultando en un material
anisotrépico [163]. Estos reportes muestran que cuando las particulas son empaquetadas pa-
ra formar una cierta geometria, el ensamble tiende a mostrar una anisotropia magnética que
posee la misma simetria que el volumen macroscopico que contiene al ensamble [164, 165].
Es de notar que en algunos casos, estos efectos de anisotropia han sido observados con empa-
quetamientos de particulas que pueden ser consideradas como esféricas, es decir, isotropicas.
Por lo que esta anisotropia del ensamble resulta de los efectos magnetostaticos, especifica-
mente de la interaccion dipolar (magnetostdtica) entre las particulas. Mas aun, hay eviden-
cias que muestran que al cambiar la forma macroscopica del empaquetamiento de particulas
asi como formar arreglos mediante usando réplicas de estos empaquetamietos, se pueden
obtener propiedades de anisotropia magnética novedosas que obedecen las propiedades de
simetria de los ensambles y el tipo de empaquetamiento [138, 160, 162, 163, 166, 128].

Para el presente trabajo, nos interesan dos aspectos de este problema: el primero es re-
ferente al modelado de los efectos de interaccion en ensambles de particulas, en particular
particulas isotrdpicas y en segundo, la fabricacién de sistemas tipo compdsito macroscopi-
co empleando, o a partir de, nanoparticulas magnéticas que puedan llevar a sistemas que
presenten propiedades de anisotropia derivada de la forma del empaquetamiento.

Con respecto al modelado de los efectos de la interaccion, es de notar que el calculo de
las propiedades de anisotropia de este tipo de sistemas es complejo y requiere de programas
(software) especializado asi como de recursos de computo importantes [167].

En este sentido, se requieren de modelos que permitan hacer cdlculos mds simples que
proporcionen una descripcion clara y prictica de la relacion entre las geometrias de los em-
paquetamientos y las propiedades magnéticas resultantes. En particular considerando que

169



actualmente se han realizado avances importantes en diversas técnicas de fabricacién que
permiten obtener una gran variedad de sistemas con diferentes grados de complejidad.

Como parte del presente trabajo, se ha propuesto y validado un modelo simple de cam-
po medio para describir efectos magnetostaticos en ensambles de particulas. A partir de las
contribuciones magnetostaticas de las particulas, el modelo permite predecir las propiedades
del ensamble, en particular, las propiedades de anisotropia magnética total. Con el fin de
poder acercar el modelo y sus predicciones a sistemas susceptibles de poder ser fabricados
y probados en laboratorio, nos hemos enfocado principalmente al caso de empaquetamien-
tos cilindricos: tubos y alambres. Considerando después un par de casos particulares para
prismas a fin de complementar el andlisis. El modelo ha sido desarrollado para aquellos ca-
sos en los que ha sido posible obtener expresiones analiticas aproximadas, lo cual permite
realizar los calculos con mayor facilidad y sin requerimientos de infraestructura de computo
especializada. El resultado mds importante que se ha obtenido es que se demuestra que un
empaquetamiento de particulas isotropicas mostrard una anisotropia magnética que se origi-
na en la interaccion dipolar entre éstas, la cual posee la simetria del volumen macroscoépico.

El segundo punto de interés para el presente trabajo se centrd en la fabricacion de siste-
mas tipo compdsito macroscopico empleando nanoparticulas magnéticas que puedan tener
propiedades magnéticas interesantes derivadas del efecto de empaquetamiento y la interac-
cion dipolar entre particulas. Como ya se menciond, existen varios enfoque para producir
este tipo de empaquetamientos, por lo que aqui nos hemos planteado desarrollar un enfoque
diferente. Con este fin se propuso la funcionalizacién de fibras naturales de henequén con
una mezcla de 4cido estedrico y ferrofluido comercial. La mezcla de 4cido esteérico y fe-
rrofluido permite recubrir la superficie de materiales, dotdndola de propiedades magnéticas.
El caso especifico que nos interesé utiliza fibras naturales de henequén, que en este caso
al ser recubiertas genera un material compdsito que de punto de vista magnético posee una
estructura tipo tubo. El trabajo desarrollado se enfocd principalmente en la metodologia de
fabricacion y la caracterizacion béasica del material.

9.2. Modelo para el campo desmagnetizante efectivo para
ensambles de particulas

Nos interesamos en ensambles de particulas magnéticas empaquetadas en una geometria
bien definida y ocupando una cierta fraccién de volumen dentro de ésta. Suponemos que
las particulas son esféricas e isotropicas y que no poseen anisotropia magnetocristalina o
magneto-elastica. Para este tipo de sistemas existen resultados que muestran la existencia de
una anisotropia magnética en ensambles. Dicha anisotropia, para el caso en que las particulas
no se tocan directamente, se origina a partir de la interaccion dipolar entre particulas.
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Figura 9.1: (A) Esquema de un ensamble de particulas que forman una estructura tipo cilin-
dro/tubo y sus principales parametros. (B) Esquema del empaquetamiento de una particula
con volumen Vj en un volumen V; para diferentes valores de la fraccion de volumen P.

La funcionalizacion de las fibras con particulas magnéticas se puede hacer de dos formas:
la primera es infiltrando los precursores y hacer la reduccion quimica con lo que se generan
particulas distribuidas de manera aleatoria en el volumen de la fibra. La segunda es for-
mando un recubrimiento de algiin material adhesivo, el binder, en el cual tenemos dispersas
particulas magnéticas.

Estos casos se ilustran de manera esquematica en la figura 9.1 (A), donde los cilindros
se orientan tal que su eje largo coincide con el eje z. En el primer caso tenemos un cilindro
circular de didmetro ¢, altura & y cociente de aspecto T = 4/, en el cual tenemos particulas
magnéticas esféricas con una fracciéon de volumen Py. En el segundo caso, tenemos un tubo
circular para el cual es necesario usar los radios interno y externo, ry y r», respectivamente.
En este caso ¢ = 2r; y el cociente entre los radios interno y externo es = r; /r. Nuevamen-
te, la concentracion de particulas se describe con la fraccion de volumen Py. Adicionalmente,
si tenemos varios cilindros/tubos, la distancia centro a centro es D y la distancia reducida es
d=D/.

Entonces, las construcciones que se obtienen al funcionalizar la fibra cilindrica con las
nanoparticulas corresponden a un cilindro o a un tubo con particulas ocupando una cierta
fraccion de volumen.

De acuerdo a lo que se plante6 sobre este problema, la idea es que al funcionalizar la fibra
con particulas, deben existir condiciones que resulten en una anisotropia magnética. Dado
que las particulas son isotrépicas, dicha anisotropia aparecerd al incrementar la fraccion de
volumen como consecuencia de la interaccion dipolar.

Esta anisotropia magnética de origen dipolar, o inducida por la interaccion dipolar, es
bien conocida. Nosotros hemos retomado el modelo de campo medio para el campo des-
magnetizante efectivo para ensambles de particulas propuesto por Martinez-Huerta y cola-
boradores [118], el cual se ha presentado en el capitulo de marco tedrico.
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El modelo considera el ensamble como una coleccién de particulas iguales acotadas por
una geometria envolvente bien definida como se ilustra en la figura 9.1 (B). Esta particula
es el bloque elemental caracterizado por su volumen V; y factor desmagnetizante N;. Por su
parte el volumen externo (la envolvente) tiene volumen V, y factor desmagnetizante N,. La
cantidad, o densidad, de particulas en el ensamble se caracteriza con la fraccion de volumen
P que ocupan las particulas en el volumen externo.

Para este tipo de sistemas, el campo desmagnetizante efectivo (Hpy), o bien el factor
desmagnetizante efectivo o total (Np, = Hpy /uoMj) se escribe como, Ec. (1,52),

Npi =N+ (N2 — Ny )P, 9.1

que fisicamente corresponde a la suma de los efectos desmagnetizantes de la particula aisla-
da, N1, y los efectos de la interaccion que resultan de tener un volumen acotado donde estan
contenidas las particulas ocupando una fraccién de volumen P, (N, — N )P. Como se ilustra
en la figura 9.1 (B), en el limite P = 0 la ecuacion se reduce al caso de una particula aislada
y sin interaccién (Np; = Np). En el otro limite, P = 1, tenemos que el sistema evoluciona al
volumen V; el cual forma un medio homogéneo y continuo (Np; = N>).

La ecuacion (9.1) nos dice que la anisotropia magnetostatica total del ensamble resulta de
la competencia entre las anisotropias magnéticas de forma de los volimenes V| y V,, y dicha
competencia es ponderada por la fraccién de volumen. Por lo que, a fracciones de volumen
bajas, domina la anisotropia de forma de la particula y las direcciones faciles y dificiles son
las de la particula individual. Por arriba de un valor critico de la fraccién de volumen, las
direcciones fécil y dificil de la anisotropia del ensamble corresponderan a las del volumen
externo V5.

Usando este modelo se han estudiado los casos con volumenes externos correspondientes
a cilindros y tubos en los cuales se introducen particulas esféricas, figura 9.1 (A). Estos casos
son analizados a continuacidn.

9.2.1. Ensambles de particulas en estructuras cilindricas

Consideramos un ensamble de particulas magnéticas esféricas y que no poseen aniso-
tropia magnetocristalina. El factor desmagnetizante para este volumen es N; = 1/3, i = x,y, z.
El volumen externo es un tubo cilindrico tal que B = r|/rp, como se defini6 anteriormente
y donde el caso particular del cilindro se obtiene cuando r{ =0y = 0. En lo siguiente
se plantea el caso general del tubo cilindrico el cual incluye el caso particular del cilindro
solido. El factor desmagnetizante del tubo es N, = {Ny, Ny, N}, donde N, = N,..

La anisotropia magnética de forma efectiva esta definida como Er; = ,qufAND,. Asu-
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mimos que la direccién fécil del sistema es a lo largo del eje del cilindro, que corresponde
al eje z (figura 9.1 (A)). Adicionalmente y por la simetria en el plano xy, ANp; = Np,, — Np,,
por lo que, de (9.1), obtenemos

ANp; = AN + (AN, — ANy)P. 9.2)

Notemos que AN es la anisotropia de forma de la particula individual y AN, es la anisotropia
de forma del volumen externo.

Para el caso de interés, las particulas son esféricas y por lo tanto AN; = 0. Por otra parte,
aprovechando la simetria, tenemos que 2N, + N, = 1 y por lo tanto AN, = (1 —3N;)/2. De
manera que la anisotropia de forma de un tubo cuya estructura contiene esferas con una

fraccion de volumen P es,

P
ANp, = [1-3N,] . 9.3)

Para N; usamos la expresion aproximada para tubos propuesta por Nam y colaboradores
[168], el cual relaciona el factor desmagnetizante del cilindro homogéneo N, con el del tubo

N, =N.(1-p?), (9.4)

mientras que para el factor desmagnetizante del eje largo de un cilindro circular de cociente
de aspecto T = /¢ usamos la expresion aproximada propuesta por Sato y Ishii [169],

1
ch -

: 9.5)
4
I+

Sustituyendo las ecuaciones (9.4) y (9.5) en (9.3) obtenemos la siguiente expresion analitica
aproximada para la anisotropia de forma de un tubo que contiene particulas esféricas.

3(1—B3) | P
ANp; = [1—% R (9.6)
+TE

Como vemos, la anisotropia efectiva depende del cociente de aspecto del tubo, T > 0, asi
como del grosor de la pared del tubo (B) y de la fraccion de volumen de las particulas, los
cuales cumplen que 0 <B<1y0<P<I.

Analisis de resultados

A partir de las ecuaciones obtenidas en la seccion anterior, podemos hacer el anélisis de
las propiedades del campo desmagnetizante y de la anisotropia de forma efectiva del sistema.

Como primer punto, vemos que el sistema presenta siempre una anisotropia a pesar de
que las particulas que lo constituyen son isotrépicas. En efecto, vemos que a pesar de que
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AN = 0, ANp,; # 0 lo que implica que el sistema posee una anisotropia. Esta anisotropia
proviene de la interaccion dipolar y la podemos escribir de manera general usando la ec.
(9.2) como,

ANp; = AN, P. (9.7)

Podemos ver que si P — 0 que corresponde al limite de una particula sin interaccion, que
para una esfera es ANp; = 0. Si P — 1, la anisotropia se reduce a la del tubo homogéneo
AND; == ANZ.

De la ecuacion (9.6) se pueden obtener de manera directa algunos valores limites de la
anisotropia que son relevantes. Primeramente, vemos que si T — oo,

ANp; = g, (9.8)
donde en primer lugar, es claro que cuando P = 1 la anisotropia es 1/2 que corresponde
al valor de un cilindro infinitamente alto. Este valor se obtiene tanto para tubos como para
cilindros homogéneos, asi como para cualquier otra geometria para la cual T — o ya que en
este caso N; = 0. En el caso de sistemas con simetria circular en el plano xy, 2N, — N, =1 de
donde N, = 1/2. Por otra parte, este valor de 1/2 es la cuota superior de la anisotropia ya que
se alcanza para un llenado perfecto P = 1. En condiciones normales y tratindose de esferas,
el empaquetamiento maximo que se puede alcanzar es menor.

Otra propiedad importante es el signo de ANp; ya que indica en que direccion esta el
eje de facil magnetizacion. En efecto, aqui se asumi6 que la direccion fécil es en el eje z
que corresponde al eje largo del cilindro, por lo que ANp; = Ny — N;. Si la direccion facil
coincide con el eje z, entonces N, > N, y si el eje facil es en plano xy, entonces N, > N,.
De donde sigue que cuando ANp, > 0 implica que la direccion fécil es a lo largo del eje z
y si ANp; < 0, el eje facil yace en el plano xy. Si analizamos la ecuacién (9.3), vemos que
el signo queda determinado por la cantidad que esta dentro del corchete. Igualando a cero
1 — 3N, =0 vemos que si N; < 1/3 entonces ANp, > 0, si N; > 1/3 entonces ANp; <0y
claramente tenemos que cuando N, = 1/3 entonces ANp, = 0 y el sistema es isotrpico. Esta
condicidn isotrépica corresponde al caso de la esfera.

Para ilustrar esto, se han tomado las ecuaciones (9.4) y (9.5) para calcular N, como fun-
cién del cociente de aspecto T, para diferentes valores de [, incluyendo el caso del cilindro
homogéneo (B = 0). Los resultados se muestran en la figura 9.2.

En la figura podemos ver que las curvas tienen la misma variacion general, alcanzando
su valor maximo cuando T va a cero y disminuyendo cuando el cociente de aspecto aumenta,
tendiendo de manera asintética a cero para valores grandes de T. Para el caso particular del
cilindro homogéneo (B = 0) se obtiene la curva bien conocida de ;. Sin embargo, vemos que
al incrementar el valor de [, las curvas se recorren hacia abajo, es decir, se obtienen valores
mads chicos de N; a un mismo cociente de aspecto. Esto es caracteristico de la geometria
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Figura 9.2: Factor desmagnetizante axial, N, en funcion del cociente de aspecto T, para dife-
rentes valores de f.

tubular. En relacion al signo de la anisotropia, vemos que N, toma valores mayores y menores
a 1/3 pero esto depende también del valor de 3. Como se puede ver en la figura, para valores
de B > 0,816 N, ya no toma valores mayores a 1/3. Como sera discutido en mas detalle a
continuacion, esto implica que al hacer angosta la pared del tubo, 3 — 1, el tubo ya no puede
tener su eje facil perpendicular al eje z, independientemente del valor del cociente de aspecto.
En cuanto a la anisotropia del sistema, ademds de los efectos que siguen de la dependencia
de N, en Ty B3, también entra en juego la fraccién de volumen de las particulas.

Consideramos primero el caso limite cuando P = 1 y el material forma un tubo o cilindro
homogéneo. Este caso nos sirve como referencia para comparar con resultados publicados
en trabajos anteriores sobre redes de nanotubos [170]. La figura 9.3 (A) muestra la aniso-
tropia magnetostatica efectiva en funcidn del cociente de aspecto, para diferentes valores del
cociente de los radios () para el caso particular en que la fraccién de volumen es P = 1.
Como vemos en la figura, las curvas muestran un aumento de la anisotropia con el cociente
de aspecto. Sin embargo, este crecimiento es mds rapido conforme aumenta el valor de B,
es decir, cuando la pared del tubo se hace mas delgada. El adelgazamiento del ancho de la
pared favorece un aumento de la anisotropia magnética. En la figura también notamos que
para valores chicos de [3, la anisotropia cambia de signo a cocientes de aspecto chicos. Esta
es la rotacion del eje de facil magnetizacion que ocurre por debajo de un cociente de aspecto
critico. Este cociente para el caso de un cilindro homogéneo es de T = 0.906 [170]. Como
se puede ver, conforme aumenta [, el cociente de aspecto donde la anisotropia se hace cero
se va recorriendo a valores mas chicos y finalmente, para 3 >0.8 ya no se logra invertir la
direccion fécil. Los resultados son equivalentes a los de la figura 2 (a) de la referencia [170].
Lo importante es resaltar que nuestro modelo en el limite P = 1 arroja los mismos resultados
que los obtenidos a partir del modelo para una red bidimensional de tubos homogéneos.
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Figura 9.3: Factor desmagnetizante axial, V; en funcién del cociente de aspecto T, para dife-
rentes valores de .

Antes de analizar con mas detalle este comportamiento para § >0.8, veamos como es el
efecto de variar la fracciéon de volumen. Como podemos ver en la ecuacion (9.6), la fraccion
de volumen figura como un factor multiplicativo (P/2) y por lo tanto solamente modula
la amplitud de la anisotropia efectiva. En efecto, ésta es cero para P = 0 que, como ya se
menciond, corresponde al caso isotropico y tiene su valor maximo en 1/2 cuando P = 1.

Para ver mds claramente este efecto, la figura 9.3 (B) muestra la anisotropia magne-
tostética efectiva en funcién del cociente de aspecto, para diferentes valores del cociente de
los radios () para el caso en que la fraccion de volumen es P =0.5. Como podemos ver al
comparar con la figura 9.3 (A), el comportamiento de las curvas de anisotropia sigue el mis-
mo comportamiento, simplemente la amplitud se ha reducido. Como referencia se muestra
una linea horizontal en P/2, gracias a la cual podemos ver que ese el valor al que converge
la anisotropia al aumentar lo suficiente el cociente de aspecto independientemente del valor
de B.

A continuacién se procedi6 a dejar fijo el valor de B y variar la fraccién de volumen para
ver el efecto de éste ultimo en la anisotropia total. Los resultados se muestran en la figura 9.3
(C), donde vemos como varia la anisotropia total en funcidn del cociente de aspecto para un
tubo con B=0.5 y diferentes valores de fraccién de volumen P. Como se puede apreciar en
la figura, y en acuerdo con lo que se menciond anteriormente, la fraccién de volumen solo
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modula la amplitud de la anisotropia total, por lo que al variar su valor el comportamiento
general de las curvas no cambia. Podemos notar también que el punto donde las curvas pasan
por cero, es el mismo independientemente del valor de P, lo cual indica que esta transicion
o rotacion de la direccidn facil no depende de Py por lo tanto, de la ec. (9.6), solo depende
detyp.

Para encontrar el punto isotropico igualamos a cero la ecuacion (9.6), y como ya vimos
en la figura 9.3 (C), el cruce por cero viene de la cantidad en el corchete y es independiente
de la fraccion de volumen. Despejando el cociente de aspecto para encontrar su valor critico,

1., obtenemos,
WA (2 .,
Tc—T<§—B ) 9.9)

Esta expresion es igual a la ecuacion (13) obtenida en la referencia [170], la cual corresponde
a una dependencia cuadratica del cociente de aspecto con B. A partir de esta relacion se
puede hacer un diagrama de transicién de la direccion facil. Este se muestra en la figura 9.3
(D). Donde como se ha indicado, aquellos valores por encima de la curva resultan en una
direccion facil paralela al eje largo del tubo, ANp; > 0, mientras que los valores contenidos
debajo de la curva favorecen un eje ficil en el plano de simetria del tubo, ANp; < 0. También
podemos ver que en el eje B la curva corta el eje en B ~0.8. Esto indica que por arriba de
ese valor, ANp; siempre es positiva independientemente del valor de cociente de aspecto.
Este es el caso que se observo en los incisos (A) y (B) de la figura 9.3, cuando vimos que
las curvas de anisotropia ya no tomaban valores negativos. Haciendo T, = 0 en la ecuacion
(9.9), obtenemos el valor critico del ancho de la pared, B2 = 2/3 o B, =0.82.

Si bien, esta condicion y la ecuacion (9.9) ya ha sido identificada y discutida en un es-
tudio previo sobre redes 2d de tubos [170], para el sistema que analizamos aqui, a saber:
una red de particulas formando un tubo, este diagrama adquiere mayor importancia ya que
es independiente de la fraccién de volumen. Es decir, si se desea establecer a voluntad la
direccién de facil magnetizacion, solo es necesario ajustar Ty 3 segin la ec. (9.9).

Validacion con resultados experimentales

Con el fin de validar el modelo, a continuacion se analizan resultados experimentales
relevantes que han sido reportados en geometrias afines.

Existe algunos ejemplos de empaquetamientos de particulas en geometrias bien definidas
y donde el confinamiento ha resultado en la observacion de una anisotropia magnética.

En este sentido, se destacan dos trabajos. En el primero, Pal y colaboradores [171] relle-
naron nanotubos de carbono con particulas magnéticas. En otro trabajo, Doung y colabora-
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dores [160] crearon una pelicula polimérica con un arreglo ordenado de huecos cilindricos
nanométricos orientados perpendicular al plano de la pelicula y que posteriormente llena-
ron con particulas magnéticas. En estos dos estudios, la caracterizacion magnética mostrd
un incremento en el campo coercitivo al comprar las particulas confinadas contra las no-
confinadas. Ambos estudios coinciden en que este aumento del campo coercitivo proviene
de una anisotropia magnética y que dicha anisotropia se origina en la interaccion dipolar
entre las particulas del ensamble.

Otro enfoque reportado para fabricar empaquetamientos de nanoparticulas magnéticas y
que ha sido parte de la motivacién para estudiar el problema en el presente trabajo, es el
desarrollado por Merk y colaboradores [162], asi como Segmehl, y colaboradores, [172],
quienes han fijado nanoparticulas magnéticas por reduccion quimica en la estructura porosa
y jerdrquica de la madera.

Esta estructura es altamente anisotrépica con una geometria predominantemente cilindri-
ca, con cierta analogia a una red de poros cilindricos paralelos entre si. La sintesis in-situ de
nanoparticulas magnéticas a partir de precursores liquidos resulta en que una fraccion mayo-
ritaria de las particulas quedan fijas en las paredes de los poros. Esto resulta en una estructura
magnética tubular, similar a la que se ilustra en la figura 9.1 (A).

En estos dos estudios, el andlisis de las propiedades de la madera magnética muestra
una anisotropia magnética que favorece una direccion fécil paralela al eje de simetria de los
tubos y de los poros jerarquicos de la madera. En ambos estudios, la anisotropia magnética
observada ha sido atribuida a la interaccién dipolar entre las particulas confinadas en la
geometria tubular.

En el contexto de nuestro modelo, esto sigue de las ecuaciones (9.3) o (9.6), donde es
claro que aparece una anisotropia magnética finita debido a las interacciones dipolares entre
las particulas. Mas aun, de la ecuacién (9.3) vemos que la anisotropia resultante es una
funcion del cociente de aspecto del ciclindro (N;) y de la fraccion de llenado (P). Para el
caso mas complejo que considera la interaccion dipolar entre cilindros, estos estudios no
exploran experimentalmente estos efectos, aunque si reconocen su importancia.

9.2.2. Empaquetamientos no cilindricos de particulas

En la seccion anterior se desarroll6 el caso de geometrias cilindricas - circulares ho-
mogéneas y tubulares. Sin embargo, el formalismo empleado para el campo desmagetizante
efectivo, ecuacion (9.1), es mas general y permite trabajar con diferentes geometrias. En este
caso, si continuamos considerando ensambles de particulas esféricas isotropicas, podemos
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variar la geometria envolvente.

Esto puede ser interesante para geometrias que son simples y que se utilizan con frecuen-
cia. Adicionalmente y para fines de mantener la simplicidad, nos limitaremos a geometrias
que posean expresiones analiticas simples para el factor desmagnetizante. Aclarando ademas
que para geometrias mas complicadas, se pueden emplear los valores de los factores desmag-
netizantes calculados numéricamente.

La anisotropia magntetostatica total esta dada por la ecuacion (9.2). Conservando el mis-
mo sistema de coordenadas, tomamos las diferencias AN = N, — N,, es decir suponemos
que el eje facil coincide con el eje z y la direccién dificil yace en alguna direccion en el
plano xy. Esta ecuacion se simplifica considerando que para el caso de esferas AN;=0 con lo
cual obtenemos que, ANp; = AN,> P, que corresponde a la ecuacién (9.7), la cual muestra que
el ensamble de particulas tendra una anisotropia magnética siempre que AN, # 0y P > 0.
Esta anisotropia se origina de la interaccion dipolar entre las particulas y depende de la an-
isotropia de la geometria envolvente y de la fraccion de volumen que ocupan las particulas
dentro de ésta. Adicionalmente, en la seccién anterior vimos que si la geometria es tal que
N, = N,, la expresion anterior se reduce a la ecuacion (9.3), la cual depende inicamente del
factor desmagnetizante ;.

Por lo anterior vemos que para considerar diferentes geometrias requerimos Unicamente
las expresiones para los respectivos factores desmagnetizantes N = {Ny, Ny, N, }. Los casos
que hemos considerado son: (a) el prisma cuadrado, (b) placa rectangular ultra delgada, como
los mostrados esquematicamente en la figura 9.4.

Figura 9.4: Esquema de un prisma cuadrado con dimensiones laterales a,a y altura h asi
como el de una barra rectangular ultra delgada de longitud L, ancho w y espesor ¢, donde
L>w>rt.

Para el caso del prisma cuadrado con lados de dimensién a, altura 4 y cociente de aspecto
T=h/a, el factor desmagnetizante a lo largo del eje largo (eje z) es calculado con la expresion
aproximada propuesta por Sato y Ishii [169]

N — 1
Cl42t
Es de notar que esta expresion es muy parecida a la correspondiente al cilindro circular,
ecuacion (9.5).

(9.10)
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Figura 9.5: Anisotropia magnética efectiva de un prisma cuadrado en funcién del cociente

de aspecto T, para diferentes fracciones de llenado P.

Para el caso de la barra rectangular ultra delgada, usamos las expresiones aproximadas
propuestas por Spong y colaboradores [173],

4tw
!

Ny = — (9.12)
w

mientras que N, en el limite ultra delgado, se obtiene una vez que se conocen los otros dos
factores desmagnetizantes, N; = 1 — N, — Nj,.

La anisotropia magnética efectiva para un ensamble de particulas que forman un prisma
rectangular se obtiene a partir de las ecuaciones (9.3) y (9.10),

—. (9.13)

Como vemos, la anisotropia total solamente depende del cociente de aspecto del prisma y
de la fraccion de volumen que ocupan las particulas en su interior. Esta expresion es muy
similar a la ecuacion (9.6) para el caso del empaquetamiento cilindrico, recordando que para
el cilindro homogéneo § = 0.

La figura 9.5 muestra la variacion de la anisotropia magnética efectiva de un prisma
cuadrado en funcién del cociente de aspecto T, para diferentes fracciones de llenado P. El
comportamiento observado es muy parecido al descrito anteriormente para el caso de cilin-
dros, como se puede apreciar en la figura 9.3 (C). La anisotropia toma valores negativos y
positivos segun el valor del cociente de aspecto. Para cocientes de aspecto chicos, el prisma
es oblato y favorece un eje fécil en el plano xy y, al aumentar el cociente de aspecto, la di-
reccion facil pasa a favorecer una direccion facil en el eje z. A partir de la figura podemos
notar que ese valor critico del cociente de aspecto para el cual la anisotropia total es cero,
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es independiente del valor de la fraccion de llenado. Esta caracteristica ya fue interpretada
para el caso de cilindros y refleja el hecho de que las particulas esféricas son isotrépicas, por
lo que no juegan ningun papel en las propiedades de anisotropia del ensamble mas alld de
modular la amplitud. En efecto, como podemos ver en la figura, al variar P solo se modula la
amplitud de la anisotropia total. Esto se puede ver en la ecuacién (9.13) donde el empaque-
tamiento aparece solamente como un factor multiplicativo. Mds aun, aparece como P/2, lo
cual en la figura se muestra como las lineas punteadas horizontales. Se puede ver que este es
el valor limite al cual tiende la anisotropia total de manera asintdtica al aumentar el cociente
de aspecto. Finalmente, el cociente de aspecto critico para el cual se hace cero la anisotropia
se puede obtener de la la ecuacion (9.13) yes T = 1.

Para la barra rectangular ultra delgada, la anisotropia total esta dada como,

t 4w
Para llegar a esta expresion se ha considerado la anisotropia en el plano xy, ya que en una
lamina delgada la magnetizacion debe estar contenida en dicho plano. Adicionalmente, se
asume que la direccion dificil esta en la direccidn y, mientras que la facil esta a lo largo de x.

Para este tipo de geometrias, la anisotropia magnética es tal que la direccion fécil es
paralela al eje largo y la dificil a esta a lo largo del ancho. Dada la restriccion para los
factores desmagnetizantes que L > w > ¢, el tinico punto de interés es el de analizar como
varia la magnitud de la anisotropia al variar el cociente w/L que viene a hacer las veces del
cociente de aspecto que se utiliz6 anteriormente para los cilindros.

Como primer punto, vemos que si llenamos por completo el volumen del prisma rectan-
gular plano, es decir P = 1, se obtiene la expresion conocida para la anisotropia del caso
continuo y homogéneo [173]. De manera similar a los casos tratados con anterioridad, la
construccién de un volumen macroscopico empaquetando esferas lleva a una anisotropia
magnética de forma dictada por dicho volumen pero cuya amplitud es modulada de mane-
ra proporcional por la fraccién de llenado P. Si ahora consideramos el limite de una sola
particula, P — 0, vemos que la anisotropia total también tiende a cero. Esto, como se ha
visto en los casos anteriores, es el resultado esperado y refleja el hecho de que una esfera
es isotrépica y por lo tanto su anisotropia de forma, o magnetostatica, es cero. Esto también
muestra que un empaquetamiento de particulas isotrépicas puede resultar en una anisotropia
inducida por la interaccién dipolar la cual posee la simetria de la anisotropia de forma del
volumen que contiene a las particulas.

Para fines de realizar célculos de la anisotropia magnética, podemos reescribir la ecuacién
(9.14) en funcidn del cociente de aspecto, T = L/w, como:

t 4
ANp; = — [1 - —2] P. (9.15)
w T
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Figura 9.6: Anisotropia magnética efectiva de un prisma rectangular plano en funcion del
cociente de aspecto T, para diferentes fracciones de llenado P.

Dado que esta expresion solo es vdlida si L > w > t, entonces podemos considerar que el
ancho es al menos 10 veces mayor que el espesor, es decir #/w = 1/10. De manera similar,
aplicando el criterio de al menos 10 veces mas grande para L y w, tenemos que T > 10. Es
decir, al analizar el valor de la anisotropia en funcién del cociente de aspecto, solo interesa
el caso T > 10. Adicionalmente, y con el fin de tener una referencia adicional, podemos ver
de la ecuacidén (9.15) que ANp; = 0 para T = 2. Por abajo de este valor la anisotropia seria
negativa, indicando la inversion del eje facil, mientras valores mayores a 2 del cociente de
aspecto resultan en una anisotropia positiva.

En la figura 9.6 se muestra la variacion de la anisotropia magnética efectiva de un prisma
rectangular plano de dimensiones L, w,t con w/t = 10, como el mostrado en la figura 9.4 en
funcién del cociente de aspecto T = L/w, para diferentes fracciones de llenado P. Para cada
valor de P se muestra con una linea punteada horizontal el valor asintético al cual converge
cada curva. Se muestra también una linea vertical punteada en T = 10, que corresponde el
valor de referencia por arriba del cual se considera valida la expresion para la anisotropia de
la barra rectangular delgada.

Como se puede ver en la figura, la variacion de la anisotropia para T > 10 es tal que
aumenta muy poco y a partir de aproximadamente T ~ 20 se alcanza el valor limite méximo.
A partir de analizar la ecuacién (9.15), vemos que el valor limite corresponde a P(t/w).
Finalmente, dado que la anisotropia es proporcional a la fraccion de volumen P, las curvas
siempre son iguales y solo su amplitud es modulada al variar la cantidad de particulas.

Para concluir esta seccidon, hemos visto que empaquetamientos de esferas isotrdpicas
pueden resultar en una anisotropia magnética de originen magnetostatico debida a la inter-
accion dipolar entre particulas. A partir del modelo empleado, en particular la ecuacion (9.2)
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vemos que para esferas isotropicas AN} = 0, la anisotropia total es:
ANp; = AN, P, (9.16)

que es un término enteramente relacionado a la interaccion entre particulas y que depende
solamente de la anisotropia de forma del volumen que contiene a las particulas (AN,) y de la
fraccion de volumen que ocupan las particulas dentro de éste.

Para los diferentes casos que hemos considerado, se obtiene este mismo resultado gene-
ral. Para el caso del tubo cilindrico, tenemos la ecuacién (9.6), para el prisma cuadrado la
anisotropia esta dada por la ecuacién (9.13) y para el caso de a placa rectangular delgada, es
la ecuacién (9.15).

9.3. Ensambles macroscopicos de nanoparticulas magnéti-
cas

Como parte de este trabajo, se propuso desarrollar una metodologia que sirviera para
fabricar ensambles de particulas magnéticas. El enfoque adoptado se basé en desarrollar
un composito que consiste en una matriz no-magnética y que posee un punto de fusion
bajo en el cual se dispersan las particulas magnéticas. Como matriz no magnéticas se probo
el acido estedrico, un 4cido graso de origen animal y vegetal, biodegradable, de muy bajo
costo y amigable con el medio ambiente. Como material magnético se optd por usar un
ferrofluido comercial ya que es una opcién de muy bajo costo para contar con cantidades
grandes de particulas magnéticas funcionalizadas para poder dispersarse en medios grasos y
donde ademas las particulas son superparamagnéticas.

Con ayuda de calor y un solvente, para controlar la viscosidad, el composito se lleva
al estado liquido y una vez ahi, se aplica por inmersiéon para formar recubrimientos. Por
lo que la geometria del ensamble que se obtiene esta definido por la geometria del objeto
sobre el cual se aplica el recubrimiento. Con el fin de producir recubrimientos y por lo tanto
ensambles de particulas con forma tubular, se usaron fibras circulares. Especificamente fibras
de henequén. Estas fibras son interesantes como base de un material por su reusabilidad,
porque es biodegradable y su abundancia [174]. Estas fibras tienen aplicaciones potenciales
como biomateriales de campo responsivo, en el drea de fabricacion y textiles que pueden ser
deformados por la aplicacion de campos magnéticos externos [175, 176, 177].
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9.4. Metodologia

El método que se ha propuesto se basa en recubrir superficies usando el método de in-
mersion. El diagrama general del método propuesto se muestra en la figura 9.7.

La mezcla de acido estéarico con ferrofluido se prepard considerando 2% (w/v) de aci-
do estedrico. El peso correspondiente de acido estedrico se agregd en un vaso con S0mL de
etanol, el cual se calenté a 80°C por un tiempo de 45 minutos con agitacion para asegurar
que la mezcla fuera homogénea. Finalmente se agregaron 2.5 mL de ferrofluido a la solucién
de 4cido estedrico y etanol para obtener la mezcla final, figura 9.7 (A). El 4dcido estedrico
(SA) de grado industrial se compr6é en Wego Chemical Group y el ferrofluido de grado co-
mercial es el FF-350 de Ferrotec Corporation. Como referencia, también se hicieron algunos
recubrimientos usando Unicamente 4cido estedrico (sin particulas magnéticas).

@ NPs magéticas
Acido estearico /\

1
1
1

(C)

Figura 9.7: (A) Vaso con solucién de dcido estedrico con nanoparticulas magnéticas en fase
liquida, (B) Se introduce por inmersion el objeto a ser recubierto y (C) ejemplo de un cilindro
y una superficie recubiertas con la mezcla de acido estearico y ferrofluido.

El material que se va a recubrir es inmerso en la mezcla, figura 9.7 (B). Para objetos
s6lidos, el tiempo de inmersion es de un par de minutos, mientras que para las fibras de
henequén, éstas fueron sumergidas por 6 horas. Finalmente, el material recubierto fue secado
en una placa de calor a 60 °C por 5 horas, figura 9.7 (C).

El método se probd usando diferentes materiales y realizando el mismo proceso de inmer-
sion. En la figura 9.8 se muestran Fotografias de diversas muestras que han sido recubiertas
con la mezcla de acido estedrico y ferrofluido, para cada caso se muestra la pieza antes y des-
pués de aplicar el recubrimiento (a), (b) manojo de fibras de henequén, (c),(d) clip metalico,
(e), (f) palillo de madera y (g),(h) limpia pipas.

Para cada caso podemos ver seglin la naturaleza del material empleado, las caracteristicas
del recubrimiento obtenido varia. En el caso de las fibras de henequén, figura 9.8 (a) y (b),
vemos un recubrimiento mds homogéneo. Por su parte el clip metdlico y el palo de madera

184



WM
TP
:}i*‘g

Figura 9.8: Fotografias de diversas muestras que han sido recubiertas con la mezcla de acido
estedrico y ferrofluido, para cada caso se muestra la pieza antes y después de aplicar el
recubrimiento (a), (b) manojo de fibras de henequén, (c),(d) clip metdlico, (e), (f) palillo de
madera y (g),(h) limpia pipas.

dejan ver un recubrimiento poco menos homogéneo, figura 9.8 (c)-(f). Por su parte el limpia
pipas, figura 9.8 (g) y (h), por su naturaleza de fibras cortas radiales, posee mucho volu-
men disponible. Por lo que al aplicar el recubrimiento todo este volumen libre entre fibras
es ocupado por la mezcla de 4cido estedrico con ferrofluido, perdiendo casi por completo
la estructura fibrosa. Lo anterior muestra que si bien el método propuesto hace factible la
obtencién de recubrimientos de dcido estedrico con ferrofluido sobre objetos con geometria
arbitraria, la naturaleza de estos materiales si puede jugar un papel importante en la calidad
y caracteristicas del recubrimiento.

9.5. Resultados y discusion

En lo siguiente, el estudio se centrd unicamente en los materiales obtenidos a partir de
recubrir fibras de henequén. Las fibras de henequén (Agave Fourcroydes) se caracterizan por
ser son duras, fuertes y de largo similar a la fibra de sisal. Estas se obtienen de las hojas de
plantas de agave y se utilizan principalmente para la fabricacién de cuerdas, sogas, alfom-
bras y cordeles. Cuando se comparan con otras fibras naturales, éstas son de bajo costo y
baja densidad lo cual las hace ideales para biocompuestos. La celulosa es el principal com-
ponente de las fibras de henequén y la unidad primaria de una macromolécula de celulosa
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Figura 9.9: Micrografias ESEM de fibras pristinas de henequén (a), (b), (c). Fibras de hene-
quén con acido estedrico (d), (e), (f) y fibras henequén con édcido estedrico y ferrofluido (g),

(), @.

es anhidro d-glucosa, que contiene tres grupos hidroxilo (OH). Estos grupos hidroxilo for-
man enlaces de hidrégeno dentro de la macromolécula en si (intramolecular) y entre otras
macromoléculas de celulosa (intermolecular).

La fibra de henequén tiene muy buenas caracteristicas fisicas-mecdnicas por lo que ha
recibido muhco interés para explorar si puede ser empleada como material de refuerzo en
diferentes matrices poliméricas. En virtud del alto contenido de celulosa en las fibras de
henequén se han realizado estudios sobre el aprovechamiento de la celulosa en la preparacion
de materiales compuestos.

La morfologia de los materiales utilizados se estudié utilizando microscropio de barri-
do electronico ambiental (ESEM, de sus siglas en inglés Environmental Scanning Electron
Microscope), FEI SEM Quanta 200.

En la figura 9.9 se muestran las micrografias ESEM en diferentes magnificaciones de
las fibras sin funcionalizar (FB) (a), (b), (c), las fibras recubiertas de acido estearico (FB-
SA) (d), (e), (f) y las fibras con 4cido estedrico y ferrofluido (FB-SA-FF) (g)(h)(i). Para las
fibras FB, se pueden observar patrones de pequefios poros circulares a lo largo de la fibra,
especialmente visible en la imagen (c)[178]. Mientras que en las fibras FB-SA presentan una
capa de 4cido estedrico que cubre casi todos los poros. Finalmente, en las imagenes (g)-(i) se
muestra una capa muy similar a la anterior con algunos puntos brillosos, que es consistente
con la presencia de hierro proveniente del ferrofluido. Topografias similares se pueden ver
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Figura 9.10: Espectro IR del polvo de 4cido estedrico (SA), ferrofluido (FF), fibras de hene-
quén pristinas (FB). fibras de henequén con acido estedrico (FB-SA), y fibras de henequén
con acido estedrico y ferrofluido (FB-SA-FF).

otras especies de henequén estudiadas en otros trabajos [179].

La espectroscopia de infrarrojo se ha utilizado para elucidar posibles interacciones entre
las componentes que forman el recubrimiento y el material sobre el cual se aplica. Para la
espectrometria de infrarrojo con transformada de Fourier, en el presente estudio se uso un
equipo Nicolet iS-10 con adquisiciéon ATR. Los espectros se han medido entre 550 y hasta

4400 cm~! con una resolucién de 6 cm~—!.

En la figura 9.10 se comparan los espectros de FTIR de los materiales (a) SA, (b) FF, (c)
FB, y las fibras recubiertas con acido estedrico y (d) FB-SA con la mezcla de dcido estedrico
y ferrofluido (e) FB-SA-FF.

Los FTIR de SA presenta una sefial de absorcion en 2918,2848, y 1466 cm~ !, estas
bandas estdn asociadas con el grupo metilo CH,[180, 181, 182], la sefial en 1703 cm~! re-
sulta caracteristico al ensanchamiento del carbonilo del 4cido estedrico [181]. El espectro
del ferrofluido (FF) muestra dos bandas en 2848 y 2951 cm—1, ambos relacionados con la
asimetria de la vibracion de estrechamiento en CH, y a la simetria del estrechamiento del
4cido oleico. La sefial en 580 cm ™! est4 atribuida al enlace Fe-O [183]. El espectro de (c) FB
presenta una banda de absorcién en 3302 cm™! indicativo al estrechamiento de O-H corres-
pondiente a la celulosa [184], y otra banda en 1026 cm ™! correspondiente al estrechamiento
del enlace C-O [185]. El FTIR de (d) FB-SA y (e) FB-SA-FF presentan bandas de absorcion

en 2918, 2848, 1703, 3302, y 1026 cm B presencia de los picos caracteristicos de la
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Figura 9.11: XRD de polvo de acido estedrico (SA), ferrofluido (FF), fibras de henequén
pristinas (FB). fibras de henequén con &cido estearico (FB-SA), y fibras de henequén con
acido estedrico y ferrofluido (FB-SA-FF).

celulosa y el 4cido estedrico superpuestos sugiere que no hay interacciones quimicas.

Como parte de la caracterizacion elemental también se ha empleado la difraccion de
rayos X. Para estas mediciones se uso un equipo de espectrometria RIGAKU SmartLab
usando la radiacién de Cu Ka con una velocidad de barrido de 1 grado/min sobre el rango
de angulo entre 10 y 90 (20) grados.

En la figura 9.11 se comparan los difractogramas de rayos-X de las muestras. El 4cido
estedrico (a) SA presenta dos picos caracteristicos en 26 = 21,28° y 20 = 23,70° [180, 186].
Para la muestra polvo de ferrofluido (b) FF, los picos se encuentran en 30,17°, 35,5°,43,10°,
57,22° y 62,82°, y estan atribuidos a la magnetita cibica [183]. Las fibras de henequén
pristinas (c) FB presentan dos picos intensos, el pico en 16,06° indica la presencia de celulosa
nativa, mientras que el pico en 22,45° muestra la difraccién de la celulosa cristalina [187,
188]. Los patrones de rayos-X en la muestra FB-SA presenta una combinacién de los dos
picos representativos del 4cido estedrico y el henequén en 21,28° y 16,06° respectivamente,
también hay un ensanchamiento aproximadamente en 22,45° que resulta de la superposicion
del pico (002) de la celulosa cristalina en (c) y de los picos en 21,28° y 23,70° del dcido
estedrico (a). Finalmente, el difractograma de la muestra FB-SA-FF indica una combinacion
de los picos asociados con el ferrofluido y de las fibras de henequén.

A continuacion se realizo la caracterizacion de las propiedades magnéticas de las fibras
de henequén recubiertas de la mezcla de acido estedrico y ferrofluido. Los ciclos de histére-
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Figura 9.12: Ciclo de histéresis medido a temperatura ambiente de fibras de henequén con
acido estedrico y ferrofluido (FB-SA-FF) y de ferrofluido seco (FF). El inset muestra el
acercamiento de los ciclos de histéresis cerca de cero.

sis fueron medidos a temperatura ambiente (300K) usando primeramente un magnetémetro
Quantum Desing MPMS3-VSM.

En la figura 9.12 se comparan los ciclos de histéresis normalizados medidos a tempera-
tura ambiente de las fibras recubiertas con la mezcla de 4cido estedrico y ferrofluido (FB-
SA-FF) y del ferrofluido secado (FF). Estos ciclos muestran un comportamiento superpara-
magnético, el cual no es del todo perfecto, como se ve en el acercamiento, ya que muestra una
pequena pero finita coercividad (Hc = 30 Oe) y una magnetizacion remanente (M, = 5%).
Para la muestra FB-SA-FF la magnetizacion de saturacion (My) fue de 1.9 emu/gr a2 T. Esta
coercividad finita se le atribuye al posible agrupacion de nanoparticulas magnéticas. Esta
situacion pasa cuando en su fase liquida ya no hay forma de moverse [189, 190].

Como se menciond anteriormente, un enfoque reportado para fabricar empaquetamientos
de nanoparticulas magnéticas y que ha sido parte de la motivacion para estudiar el problema
en el presente trabajo, es el desarrollado por Merk y colaboradores [162], asi como Segmehl,
y colaboradores, [172], quienes han fijado nanoparticulas magnéticas por reduccién quimi-
ca en la estructura porosa y jerdrquica de la madera. Si bien su enfoque difiere del nuestro,
sirve como casi similar para comparar el uso de estructuras naturales como madera o bien
fibras, para incorporar en ellas particulas magnéticas. Como podemos ver a partir de los ci-
clos de histéresis, no hay ninguna indicacién de la presencia de una anisotropia magnética.
Si bien este era uno de los puntos de interés del estudio, los resultados obtenidos muestran
que para los casos considerados, no hay tal anisotropia. Una razon posible para explicar esto
es que la concentracion de particulas magnéticas necesita ser mds elevada para realmente
contar con efectos visibles y claros. En un trabajo reciente, Gan y colaboradores [191] repor-

189



tan la fabricacion de madera magnética donde se han asegurado de remover la lignina a fin
de permitir que los poros de la madera queden abiertos y las particulas magnéticas nucleen
principalmente en su interior. Sus ciclos de histéresis muestran un comportamiento superpa-
ramagnético, consistente con la ausencia de algun tipo de anisotropia. Lo cual nuevamente
se puede suponer que ocurre por las concentraciones bajas de particulas magnéticas.

Estas fibras han sido funcionalizadas usando un método simple, barato y escalable de
inmersion, sin requerimiento de equipo especializado o procesos complejos, ya que ocupa
materiales comunes. Al realizar los recubrimientos en las fibras pristinas e hidrofilicas, estos
cambiaron las propiedades, haciendo las fibras hidrofébicas y magnéticas. El recubrimien-
to es muy pequefio y por ende puede ser facilmente removido cuando se flexiona la fibra.
Por lo que estas fibras pueden ser usadas en aplicaciones de baja deformacion como sepa-
racién magnética e hidrofébica en esponjas, mallas, y textiles para la remocion de aceite en
superficies, en agua, o en compdsitos para el apantallamiento de ondas electromagnéticas
[192, 193, 194, 195, 196].

9.6. Conclusiones

Se ha propuesto y desarrollado un modelo de tipo campo medio para describir los efectos
magnetostdticos de anisotropia de forma y de interaccion dipolar en ensambles de particulas.
El modelo consider6 el caso sencillo de ensambles con un nimero muy grande de particulas,
las cuales son consideradas idénticas, especificamente esféricas y sin ningtn tipo de aniso-
topia magnetocristalina o magnetoelastica. Del modelo se obtiene que empaquetamientos de
esferas isotropicas pueden resultar en una anisotropia magnética de originen magnetostatico
debida a la interaccion dipolar entre particulas. Dicha anisotropia tiene las mismas propie-
dades que tiene las anisotropia de forma asociada a la geometria envolvente. Por otra parte,
se propuso un método de inmersién para producir recubrimientos de una mezcla de acido
estedrico y ferrofluido comercial. En este caso, un proceso simple de funcionalizacion ba-
sado en el método de inmersion ha sido propuesto y validado usando diferentes objetos.
Posteriormente, centrandonos en recubrimientos realizados en fibras naturales de henequén
se mostré que no hay interacciones quimicas entre las fibras y el recubrimiento. Por otra
parte, las fibras muestran ciclos de histéresis superparamagnéticos que estd relacionado al
estado nanoscopico de las particulas magnéticas del ferrofluido.
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Capitulo 10

Conclusiones y perspectivas

10.1. Conclusiones generales

Como conclusién general del presente trabajo iniciamos por retomar las ideas que 1o mo-
tivaron y que fueron la base para definir los objetivos. El trabajo se centré en (A) establecer
metodologias para cuantificar el campo de interaccion empleando ciclos menores y a partir
de estas cuantificaciones obtener las distribuciones intrinsecas de campos de rotacién. (B)
Estudiar de manera tedrica el problema de los efectos de la interaccidon dipolar en ensambles
de particulas esféricas y (C) elaborar un método experimental que permita obtener de manera
sencilla ensambles de particulas magnéticas de diferentes formas y dimensiones.

En el presente trabajo se han propuesto y validado cuatro métodos que nos han permitido
obtener el campo de interaccion y la distribucién intrinseca de campos de rotacién punto a
punto y promedio.

El primer método explota la diferencia entre las dreas contenidas en los ciclos menores
en los lados positivo y negativo del eje del campo magnético. Como se argumenta, en el
caso particular sin interaccion estas dreas son iguales y dejan de serlo cuando el campo
de interaccion es finito. Se han propuesto dos métodos que emplean la diferencia de areas
para cuantificar el campo de interaccién asociado al punto de retorno del ciclo menor. Para
cada ciclo menor se obtiene el campo de interaccién y la coercividad intrinseca del punto
de retorno del ciclo menor. Por lo que la medicién de un numero grande de ciclos menores
aporta el nimero de puntos de las distribuciones de campo de interaccion y de campos de
rotacion intrinsecos que son determinados. El método ha sido validado usando simulaciones
y datos experimentales y proporciona resultados muy favorables cuando se compara con los
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resultados del campo de interaccién promedio y la iSFD obtenidas usando métodos basados
en las curvas de remanencia. El método tiene la ventaja de ser simple y muy directo ya que
no requiere de mucho procesamiento de datos. Es claro que se pierde la fiabilidad cuando la
magnitud del campo de interaccion es muy baja y adicionalmente los efectos de dispersion
del campo de interaccién cerca de la saturacion reducen la precision ya que de hecho este
efecto hace que la diferencia entre las dreas no sea tinicamente debida a un corrimiento por
superposicion de campos.

El segundo método usa dos puntos de interseccion que aparecen al graficar las derivadas
de la parte ascendente y descendente de un ciclo menor. Estas intersecciones corresponden
a los campos en la parte ascendente del ciclo menor necesarios para (i) invertir el mismo
numero de particulas que son invertidas en el estado remanente en la parte descendente (o
equivalente al ciclo mayor) e, (i1) invertir el mismo nimero de particulas que se invierten en
la parte descendente (o equivalente al ciclo mayor) antes de alcanzar la remanencia.

El método ha sido validado usando simulaciones y datos experimentales y proporciona
resultados muy favorables cuando se compara con los resultados del campo de interaccion
promedio y la iSFD obtenidas usando métodos basados en las curvas de remanencia. Lo que
se observa es que las derivadas obtenidas de manera numérica sobre los datos experimentales
introducen mucho ruido y por lo tanto se pierde precision o bien la precision resultante es
un compromiso entre la magnitud del ruido propio que resulta de la muestra y medicion y
el procesamiento numérico de las derivadas y el ruido. Otra limitante de las dos variantes
del método es que usan puntos que implican un nimero muy reducido de particulas del
ensamble, esto quiere decir que el método es muy sensible al cociente senal/ruido de la
medicién. En este sentido, si bien el método en cualquiera de sus variantes nos proporciona
un punto por ciclo menor o bien de cada ciclo menor obtenemos dos valores del campo
de interaccion. Sin embargo, los cambios en el eje del campo entre puntos de cruce son
pequefios y por lo tanto hay un limite sobre el nimero de ciclos menores que resultan utiles.

El tercer método que explota asimetrias entre procesos de magnetizacion y desmagneti-
zacion emplea corrimientos de las curvas de retorno de primer orden (FORCs). En sus ideas
principales, este es el método mds directo y simple ya que en esencia encuentra el histerén
correspondiente a cada punto medido en la desmagnetizacién y hecho esto, es directo la
obtencion del campo de interaccion y la coercividad intrinseca. Sin embargo la aportacion
mas significativa que se hizo en relacion con este método es usar un esquema recursivo para
eliminar la necesidad de contar con la medicion del proceso de desmagnetizacion, en efecto,
esta implementacion permite obtener los campos de interaccion y coercividades intrinsecas
usando dnicamente las curvas de magnetizacién o lo que son las curvar de retorno de pri-
mer orden. Lo valioso es que en esta forma, es posible usar como datos de entrada cualquier
conjunto de curvas FORC previamente medidas y proporcionard informacion valiosa que
complementa a la obtenida a partir de los diagramas FORC. El método ha sido validado
usando simulaciones y datos experimentales y proporciona resultados muy favorables cuan-
do se compara con los resultados del campo de interaccién promedio y la iSFD obtenidas
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usando métodos basados en las curvas de remanencia. La principal ventaja del método es que
puede generar una gran cantidad de datos. En particular, dados n ciclos menores podemos
obtener un valor del campo de interaccion para cada combinacion de pares entre dos valores
iguales de magnetizacion en estos ciclos menores, esto es, se puede obtener un numero k que
es igual a la combinaciones de dos en un conjunto de n, lo cual equivale a k =n(n—1)/2 tal
que si tenemos 10 ciclos menores obtenemos 45 valores para el campo de interaccion de ese
valor de m, pero si tenemos 50 curvas FORC entonces se pueden obtener 1225 valores del
campo de interaccion para ese valor de m. Este es el método mas flexible y que menos sufre
de problemas de precision ya que genera muchos puntos y es posible descartar o no incluir en
el andlisis puntos cercanos a la saturacion o bien segmentos que presentan demasiado ruido,
etc.

Los métodos anteriores se basan en determinar primero el campo de interaccion punto a
punto y con este valor se determina la iSFD como la coleccion de coercividades intrinsecas.
En un enfoque opuesto, se replante6 el método propuesto por Hinata y cols., para establecer
un método que permite obtener directamente la iSFD mediante una transformacién simple
de los ciclos menores que requiere solamente de los campos de retorno y de saturacion co-
rrespondientes. Mediante esta transformacion se obtiene la iISFD desplazada o recorrida en
el eje del campo magnético por una cantidad igual al campo de interaccion. Este método es
simple, directo, robusto y los resultados son confiables. Sin embargo, como se ha mencio-
nado, el método estd fuertemente limitado en sistemas reales por la dispersion del campo
de interaccion que introduce mucha incertidumbre en la determinacion de los campos de
saturacion, cosa que en la simulacion puede ser evitado.

De manera general, los cuatro métodos que se han presentado funcionan bien dentro del
rango en el que son aplicables, lo cual ya ha sido establecido para cada caso. Lo que se puede
ver es que los métodos pueden funcionar de manera complementaria, es decir, se pueden
usar juntos para obtener asi una descripcion mas completa de la distribucién del campo de
interaccion que involucre mds puntos y que a su vez enriquezca la iSFD.

Como parte del trabajo, también se trabaj6 en el problema de la interaccion dipolar en
ensambles de particulas. El trabajo realizado se desarrolld desde la perspectiva de realizar
el modelado de ensambles de particulas con énfasis en los efectos de la interaccioén entre
particulas y desde la perspectiva de proponer y probar un método simple que permita obte-
ner ensambles de particulas magnéticas como recubrimientos de diferentes objetos. En este
sentido, se propuso y desarrollé un modelo de tipo campo medio para describir los efectos
magnetostdticos de anisotropia de forma y de interaccion dipolar en ensambles de particu-
las. El modelo consider6 el caso de ensambles con un nimero muy grande de particulas, las
cuales son consideradas idénticas, especificamente esféricas y sin ningtn tipo de anisotopia
magnetocristalina o magnetoelastica. Del modelo se obtiene que empaquetamientos de es-
feras isotropicas pueden resultar en una anisotropia magnética de originen magnetostitico
debida a la interaccion dipolar entre particulas. Dicha anisotropia tiene las mismas propie-
dades que tiene las anisotropia de forma asociada a la geometria envolvente. Por otra parte,
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se propuso un método de inmersién para producir recubrimientos de una mezcla de acido
estedrico y ferrofluido comercial. En este caso, un proceso simple de funcionalizacion ba-
sado en el método de inmersion ha sido propuesto y validado usando diferentes objetos.
Posteriormente, centrandonos en recubrimientos realizados en fibras naturales de henequén
se mostré que no hay interacciones quimicas entre las fibras y el recubrimiento. Por otra
parte, las fibras muestran ciclos de histéresis superparamagnéticos que estd relacionado al
estado nanoscopico de las particulas magnéticas del ferrofluido.

194



10.2. Perspectivas

El presente trabajo cuenta con numerosas perspectivas para el estudio y desarrollo de
diversos problemas basicos y aplicados que estdn relacionados con los efectos de interaccion
en ensambles de particulas magnéticas asi como con las transformaciones para pasar de la
SFD medida a la intrinseca.

Una extension directa y muy importante es estudiando la validez de los diferentes méto-
dos obtenidos en el presente trabajo para redes de nanoalambres, al extenderlos a otros sis-
temas biestables y posteriormente relajando esta condicion de biestabilidad. Aqui existe un
gran numero de sistemas donde podria ser interesante buscar validar o entender como fun-
cionan estos métodos ya que son sistemas donde la interaccién es un problema importante.
Este es el caso de los ensambles de nanoparticulas que presentan muchos efectos que estan
relacionados con la amplitud de la barrera de energia y su competencia con efectos térmicos.
Y como han mostrado muchos estudios en este tipo de sistemas, es posible obtener infor-
macion valiosa sobre la barrera de energia de las particulas trabajando a bajas temperaturas.
En base a esto, es comun encontrar en publicaciones relacionadas con estos sistemas que se
reportan curvas Delta-M o Henkel obtenidas a bajas temperaturas. Como hemos visto, las
mediciones del campo de interaccion en base a las curvas de remanencia solo proporcionan
una imagen parcial de lo que ocurre en sistema ya que solo consideran los procesos irre-
versibles de rotacion de la magnetizacion. Por lo que los métodos que se han desarrollado
y validado en el presente trabajo basados en ciclos menores pueden ser de relevancia para
poder realizar una descripcion mas completa de los fendmenos y procesos relacionados con
los efectos de interaccion entre particulas.

Asi mismo, y como se menciond en repetidas ocasiones a lo largo del trabajo, nuestro
enfoque estd limitado al caso en el que no hay efectos colectivos y por lo tanto los efectos de
interaccion pueden ser considerados de manera muy sencilla como un campo adicional que
se superpone al resto de los campos presentes. Es claro que hay muchos sistemas formados
por ensambles de particulas que presentan efectos colectivos y en este caso es importante y
de gran interés validar procedimientos para determinar el campo de interaccion ya sea en la
aproximacion de campo medio o bien como una distribucién y posteriormente encontrar la
respectiva iSFD.

Como ya se ha mencionado, todo ensamble de particulas presenta efectos de interaccion
entre particulas, incluyendo el caso particular de interaccion nula. En estos casos tenemos
que la interaccién juega un papel central ya que (a) modifica la energia local de las particu-
las, es decir, las propiedades que exhibe el ensamble pueden ser modificadas por el campo
de interaccion y,(b) la interaccion modifica la SFD de manera que la SFD medida no corres-
ponde a la distribucion intrinseca y para fines de poder disefar las propiedades del material
es necesario conocer la iSFD.
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Estos dos puntos van de la mano y son determinantes en bdsicamente cualquier efecto
que dependa de las propiedades o de la respuesta del material a la excitaciéon de un campo
magnético aplicado, ya sea su coercividad, su remanencia o bien su susceptibilidad. Por lo
que al hablar de temas de gran importancia actual, estos efectos son subyacentes en su estudio
y avance. Tal es el caso de temas como el nano magnetismo 3D, la 16gica nano magnética.

De punto de vista fundamental, el presente trabajo incursioné en el problema de de-
terminar experimentalmente y estudiar la distribucion del campo de interaccion. Como se
menciond en uno de los capitulos, mediante estos métodos es posible hacer la construcciéon
de histogramas y distribuciones a partir de un conjunto muy grande de datos. En este sentido,
una continuacién en este problema seria la de elaborar modelos (analiticos, aproximados o
simulaciones) que permitan explicar el origen y propiedades de esta distribucion del campo
de interaccion relativa al sistema de estudio especifico.

Otro punto que sigue directamente del trabajo realizado es el de combinar los diferentes
métodos para determinar el campo de interaccion y la iSFD para integrarlos en un solo
protocolo de medicién optimizado para evitar redundancia en la adquisicion de datos y en la
correcta construccion de la distribucién del campo de interaccion y en la transformacion de la
SFD medida para recuperar la iSFD. Asi mismo seria interesante buscar diferentes esquemas
para el procesamiento numérico de los datos medidos para la identificacion y extraccion de
parametros del campo de interaccion y de la SFD.

Como se menciond también para cada uno de los diferentes métodos propuestos, hay
una limitante intrinseca en las mediciones que hemos llamado la dispersion del campo de
interaccion y que como se ha explicado, corresponde al comportamiento de las curvas de
magnetizacion cuando el sistema se aproxima a la saturacion. A nivel de la simulacion se ha
introducido este efecto suponiendo que el campo de interaccién que actia sobre la i-ésima
particula (a;) se puede escribir como la suma del campo de interacciéon local (0l;) y un
campo que fluctda aleatoriamente (9;), tal que:

o; = (i +6;)m (10.1)

En realidad, este efecto puede estar relacionado no solo o no inicamente con esta dispersion
del campo de interaccidn, sino también con procesos de magnetizacion mas complejos que
se conocen y suelen aparecer en otros tipos de sistemas. Concretamente, la llegada a la sa-
turacion en mediciones tipicas de ciclos de histéresis se caracteriza por un comportamiento
asintdtico al valor de la magnetizacion de saturacion.

En todos los métodos presentados vimos que este efecto reduce la certidumbre y confia-
bilidad del método. Por lo que una perspectiva importante es la de ahondar en este problema
para ver como podria ser integrado en el andlisis a fin de reducir o eliminar su efecto nega-
tivo en lo referente a la cuantificacion del campo de interaccion a partir de la informacién
contenida en los segmentos cercanos a la saturacién de las mediciones M (H).
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