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​Introdução​

​As​ ​ferritas​ ​de​ ​magnésio​ ​destacam-se​ ​por​ ​sua​
​estabilidade​ ​térmica,​ ​baixo​ ​custo​ ​e​ ​versatilidade​ ​funcional,​
​tornando-se​ ​materiais​ ​promissores​ ​para​ ​aplicações​ ​em​
​sensores,​​dispositivos​​magnéticos​​e​​catalisadores​​ambientais.​
​O​ ​estudo​ ​teórico​ ​dessas​ ​ferritas,​ ​especialmente​ ​em​ ​nível​
​atômico,​ ​é​ ​essencial​ ​para​ ​compreender​ ​e​ ​controlar​ ​suas​
​propriedades​ ​eletrônicas​ ​e​ ​magnéticas,​ ​permitindo​ ​o​
​desenvolvimento​ ​de​ ​nanomateriais​ ​com​ ​desempenho​
​ajustável​ ​e​ ​sustentável.​ ​Nesse​ ​sentido,​ ​a​ ​espectroscopia​
​Mössbauer​ ​surge​ ​como​ ​uma​ ​técnica​ ​analítica​ ​fundamental​
​para​ ​investigação​ ​de​ ​propriedades​ ​hiperfinas​ ​em​ ​materiais​
​ferromagnéticos.​​Em​​ferritas​​de​​espinélio​​como​​a​​MgFe​​2​​O​​4​​,​​a​
​interpretação​ ​de​ ​espectros​ ​experimentais​ ​frequentemente​
​requer​​suporte​​teórico​​para​​atribuição​​precisa​​dos​​parâmetros​
​hiperfinos.​​A​​Teoria​​do​​Funcional​​da​​Densidade​​(DFT)​​emerge​
​como​ ​ferramenta​ ​computacional​ ​essencial​ ​para​ ​simular​ ​e​
​prever​ ​essas​ ​propriedades​ ​em​ ​nível​ ​atômico,​ ​conforme​
​demonstrado​ ​em​ ​estudos​ ​anteriores​ ​[1].​ ​Este​ ​trabalho​
​apresenta​ ​simulações​ ​DFT​ ​completas​ ​para​ ​cálculo​ ​de​
​parâmetros​ ​Mössbauer​ ​em​ ​ferrita​ ​de​ ​magnésio,​
​estabelecendo​ ​um​ ​protocolo​ ​computacional​ ​confiável​ ​para​
​caracterização de materiais magnéticos.​

​Material e Métodos​
​Para​ ​as​ ​simulações​ ​DFT​ ​foram​ ​utilizados:​

​computador​ ​com​ ​processador​ ​Intel​​i7,​​16GB​​RAM,​​SSD​​512​
​GB,​ ​sistema​ ​operacional​ ​Linux​ ​Ubuntu​ ​20.04,​ ​software​
​Quantum​ ​ESPRESSO​ ​versão​ ​7.2​ ​[1],​ ​bibliotecas​ ​científicas​
​OpenMPI​ ​e​ ​OpenBLAS.​ ​A​ ​estrutura​ ​de​ ​espinélio​ ​inverso​ ​foi​
​modelada​​com​​parâmetro​​de​​rede​​de​​8,375​​Å​​[3].​​A​​Tabela​​1​
​resume os principais parâmetros de cálculo.​

​Tabela 1: Parâmetros de cálculo DFT.​

​O​​processo​​de​​simulação​​ocorreu​​de​​acordo​​com​​as​
​seguintes​ ​etapas,​ ​conforme​ ​ilustrado,​ ​também,​ ​na​ ​figura​ ​1.​
​fluxograma:​

​1.​ ​Definir​ ​estrutura​ ​cristalina:​ ​Modelagem​ ​da​ ​estrutura​ ​de​
​espinélio inverso com parâmetro de rede de 8,375 Å;​

​2.​ ​Configurar​ ​Cálculo​ ​DFT:​ ​Definição​ ​dos​ ​parâmetros​
​computacionais (Tabela 1);​

​3.​ ​Executar​ ​Simulação​​Quantum​​ESPRESSO:​​Cálculos​​SCF​
​com convergência em 15 iterações​

​4.​ ​Calcular​ ​propriedades​ ​hiperfinas:​ ​Obtenção​ ​dos​ ​tensores​
​EFG e campos hiperfinos​

​5. Extrair parâmetros Mössbauer:  Cálculo de δ, ∆EQ e Bhf​

​6.​ ​Simular​ ​Espectros:​ ​Geração​ ​dos​ ​espectros​ ​Mössbauer​
​teóricos​

​Figura​ ​1:​ ​Fluxograma​ ​do​ ​processo​ ​de​ ​simulação​
​computacional.​

​Resultados e Discussão​
​O​ ​cálculo​ ​SCF​ ​convergiu​ ​em​ ​15​ ​iterações​ ​com​

​precisão​ ​de​ ​1,0×10​​−8​ ​Ry.​ ​As​ ​propriedades​ ​eletrônicas​
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​calculadas​ ​(Tabela​ ​2)​ ​mostram​ ​valores​ ​consistentes​ ​com​ ​a​
​literatura.​

​Tabela 2: Propriedades eletrônicas calculadas.​

​Os​ ​parâmetros​ ​Mössbauer​ ​calculados​ ​(Tabela​ ​3)​
​mostram​ ​excelente​ ​concordância​ ​com​ ​dados​ ​experimentais​
​[3,4].​ ​Os​ ​valores​​de​​deslocamento​​isomérico​​entre​​0,26-0,38​
​mm/s​ ​são​ ​característicos​ ​de​ ​íons​ ​Fe​​3+​ ​em​ ​ambientes​
​tetraédricos​ ​e​ ​octaédricos.​​A​​comparação​​direta​​na​​Tabela​​4​
​consolida a confiabilidade dos métodos empregados.​

​Tabela 3: Parâmetros Mössbauer calculados.​

​Tabela 4: Comparação de dados calculados vs. experimental​
​[2].​

​Conclusões​

​A​ ​abordagem​ ​integrada​ ​de​ ​simulação​ ​e​
​experimento​ ​demonstra​ ​ser​ ​uma​ ​estratégia​ ​robusta​ ​para​ ​o​
​estudo​ ​da​ ​dopagem​ ​em​ ​ferritas​​de​​magnésio.​​Os​​resultados​
​esperados​ ​indicam​ ​que​ ​a​ ​integração​ ​entre​ ​DFT​ ​e​
​espectroscopia​ ​Mössbauer​​mostrou-se​​eficaz​​para​​descrever​
​propriedades​ ​hiperfinas​ ​em​ ​MgFe​​2​​O​​4​​,​ ​estabelecendo​ ​uma​
​base​ ​teórica​ ​sólida​ ​para​ ​futuros​ ​estudos​ ​de​ ​dopagem​ ​e​
​síntese​ ​experimental;​ ​futuramente​ ​pretende-se​ ​verificar​ ​a​
​eficácia​ ​de​ ​um​ ​método​ ​de​ ​síntese​​verde​​assistido​​por​​goma​
​para​ ​produzir​ ​nanopartículas​ ​de​ ​MgFe​​2​​O​​4​ ​com​ ​dopagens​
​usando​ ​prata​ ​e/ou​ ​cobre​ ​e​ ​assim​ ​comparar,​ ​de​ ​fato,​ ​dados​
​experimentais​ ​próprios​ ​com​ ​os​ ​obtidos​ ​nas​ ​simulações​
​apresentadas​ ​neste​ ​trabalho.​ ​Isto​​reforçará​​a​​capacidade​​da​
​Espectroscopia​ ​Mössbauer,​​suportada​​por​​dados​​de​​DFT,​​de​
​elucidar​ ​os​ ​complexos​ ​efeitos​ ​da​​dopagem​​com​​Ag​​e​​Cu.​​O​
​estudo​ ​contribui​ ​para​ ​o​ ​desenvolvimento​ ​de​ ​rotas​
​sustentáveis​ ​na​ ​produção​ ​de​ ​nanomateriais​ ​avançados​​com​
​propriedades funcionais ajustáveis.​
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