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RESUMO

Este trabalho consiste de um estudo da fenomenologia critica nas vizinhangas da
temperatura de Curie (T¢) das ligas bindrias reentrantes o-Fe;..Cr,, onde x = 0,46 e¢ 0,49;
o-Feps5:Vo4s € AupyFe,, onde y = 0,135; 0,15; 0,18 e 0,21. As técnicas experimentais
empregadas neste estudo sdo (1) Magnetizacdo e (2) Impedanciometria. As medidas efetuadas
permitiram a obtencdo dos pardmetros criticos da transicdo de fase para-ferromagnética e
caracterizar a transicdo reentrante em baixas temperaturas. A criticalidade nas proximidades
da temperatura de Curie foi estudada mediante o emprego de diversos métodos, que levaram a
identificacdo dos expoentes criticos estiticos f (magnetizagdo), ¥ (susceptibilidade
paramagnética) e O (isoterma critica). O comportamento critico da susceptibilidade
paramagnética nos sistemas o-FeCr e o-FeV é melhor descrito quando se considera o
escalonamento estendido CHT (Campbell, Hukushima, Takayama), que supde que a

temperatura reduzida deve ser escrita como T = (T — T¢)/T.

As componentes real e imaginaria da permeabilidade magnética sdo obtidas a partir dos
resultados de impedéancia em funcdo da temperatura, da frequéncia e do campo magnético
aplicado. Nas proximidades de T¢, a parte real da permeabilidade se comporta como uma lei
de poténcia, tanto acima como abaixo de T¢. A andlise deste comportamento critico acima de
Tc leva a expoentes criticos razoavelmente coincidentes com aqueles obtidos a partir das
medidas magnéticas. Dos resultados de magnetoimpedancia, foi possivel estimar o campo
de anisotropia das amostras estudadas, confirmando a ocorréncia das transi¢des de fases

para-ferromagnética e ferromagnética-vidro de spin.



ABSTRACT

In this work, we report an experimental study of the critical phenomenology near the
Curie temperature (Tc), of the reentrant binary alloys o-Fe; Cr,, with x =0.46 and 0.49;
0-Fe5:Vo4s and Auj.,-Fe,, with y = 0.135; 0.15; 0.18 and 0.21. The employed techniques
were (1) Magnetization and (2) Impedanciometry. From the results, the ferromagnetic critical
phase transition and the reentrant transition at low temperatures were identified. The transition
at the Curie temperature was studied using several methods and the static critical exponents f
(magnetization), ¥ (susceptibility) and & (critical isotherm) were obtained. The description of
the critical behavior of the paramagnetic susceptibility in the o-FeCr and o-FeV systems, was
improved when the CHT (Campbell, Hukushima, Takayama) extended scaling was

considered. In this scaling scheme, the reduced temperature is written as T = (T — T) /T.

The complex magnetic permeability was obtained from the impedance measurements as
a function of the temperature, frequency and magnetic field. Near 7¢, the real part of the
permeability behaves as a power law of the conventional reduced temperature, either above
and below T¢. The values of critical exponents obtained from these analyses reproduce those
obtained from the magnetic measurements. From the magnetoimpedance experiments it was
also possible to estimate the anisotropy field. This property clearly reveals the sequential
occurrence of the para-ferromagnetic and ferromagnetic-spin glass transitions upon

decreasing the temperature.
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1. INTRODUCAO

O estudo da fenomenologia critica em sistemas magnéticos desordenados tem
despertado muito interesse em tempos presentes. Um dos aspectos fundamentais envolvidos
neste estudo consiste em determinar se a desordem é uma varidvel relevante, ou nao, para a
descricdio do comportamento critico destes sistemas. Um exemplo particularmente
interessante € o dos sistemas magnéticos reentrantes, onde a desordem € acompanhada de
frustracdo. Assim, a determinacdo da classe de universalidade da transi¢do da fase
paramagnética para a fase ferromagnética nestes sistemas € um problema atual, em que a
investigacdo experimental sistemdtica é ainda incipiente e incompleta. O interesse nesta
fenomenologia é também estimulado pelo fato de que a transi¢do reentrante é fortemente

associada com o problema mais geral da transi¢cdo reversa, que recentemente tem merecido

intenso esforco de investigagao tedrica [1].

Os sistemas ditos reentrantes sdo aqueles em que o estado desordenado paramagnético,
de altas temperaturas, e o estado fundamental tipo vidro de spin estdo separados por um
estado de ordenamento tipo ferro, ou antiferromagnético. Segundo a teoria de campo médio, a
desestabilizacdo do estado intermedidrio em baixas temperaturas deve-se ao congelamento
aleatério das componentes transversais dos spins abaixo de uma temperatura critica, Tj,

embora o ordenamento na componente longitudinal seja conservado.

Os vidros de spin mais estudados sdo aqueles formados por ligas bindrias compostas por
uma matriz de elemento nobre (Au, Pt, Cu, Ag) na qual s@o diluidos dtomos magnéticos,
como Fe ou Mn. A interacdo entre os fons magnéticos é caracterizada por desordem e
frustracdo, os ingredientes basicos dos vidros de spin. Em alguns casos, como o sistema
Au-Fe, o aumento da concentracdo do dtomo magnético leva ao comportamento reentrante.

No entanto, sistemas variados, metalicos ou isolantes, tém sido caracterizados como
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reentrantes. Nos tltimos anos, tem-se encontrado novos sistemas com comportamento

reentrante, como € o caso das ligas o-FeCre o-FeV.

Tradicionalmente, a caracterizacdo dos materiais tem sido feita por meio de medidas
magnéticas, e as andlises da transicdo critica para-ferromagnética tém sido realizadas com
base nos métodos de Kouvel-Fisher, Arrot-Noakes, e no método de escala. O mais usado, por
dispensar qualquer tipo de parametrizagdo inicial, € o método de Kouvel-Fisher, sendo os
outros dois muito uteis para a confirmagdo dos valores obtidos para os expoentes criticos,
ingredientes fundamentais na definicdo da classe de universalidade da transicdo. A suposicao
basica destas andlises propde que as propriedades magnéticas (susceptibilidade e
magnetizacdo) escalam nas vizinhangas de 7T¢ com a temperatura reduzida t = |T — T¢|/T.
Porém, em 2007, I. A. Campbell e colaboradores [2] propuseram um escalonamento nio
linear baseado na varidvel T = (B — B¢)/Bc onde B =1/kgT e Bc = 1/kgT;. Como
veremos, este novo escalonamento € perfeitamente aplicdvel ao estudo da fenomenologia

critica de materiais magnéticos reentrantes estudados nesta Tese.

Outra técnica util no estudo das transicoes de fase magnéticas sdao as medidas de
impedancia, que ganhou destaque na década de 1990 em razdo dos fortes efeitos observados
em ferromagnetos macios. Uma das vantagens desta técnica € que o campo desmagnetizante
ndo influencia no resultado das andlises, uma vez que os campos internos envolvidos sdo
.. 2 - . .. .
tipicamente da ordem de 10” Oe e sdo circunferenciais para amostras com geometria
cilindrica. Campos tdo baixos permitem o estudo de efeitos magnéticos dindmicos
(componentes real e imaginaria da permeabilidade magnética transversa inicial). A aplicacdo

de campos externos paralelos a corrente de sonda permite o estudo da magnetoimpedancia.

Esta técnica se baseia na aplicacio de uma corrente AC ao longo de um material
condutor e na medida da diferenca de potencial complexa entre dois pontos fixados na sua
superficie. A impedancia (Z = V/ [ =R—-iX ) depende da geometria da amostra, da
frequéncia da corrente de sonda, da resistividade e da permeabilidade magnética do material.
A permeabilidade magnética por sua vez, varia significativamente com a temperatura, ao

atingir a transicio de fase magnética.

Nesta Tese estudamos o comportamento critico nas vizinhangas da temperatura de Curie
para os sistemas reentrantes o-FeCr, o-FeV e Au-Fe por meio de trés técnicas experimentais:

magnetizacdo, susceptibilidade DC e impedanciometria.
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As medidas de magnetizagdo e susceptibilidade DC foram realizadas observando-se
variacdes na temperatura para campos magnéticos fixos e, em um segundo momento,
variagdes de campo magnético em condicdes isotérmicas em torno da regido de transicdo
para-ferromagnética. As medidas de impedanciometria foram realizadas observando-se: (i)
variagdes na temperatura para campos aplicados fixos e frequéncias fixas; (ii)) medidas de

magnetoimpedancia em frequéncia e isotermas fixas.

No capitulo 2 sdo feitas, num primeiro momento, breves consideragdes sobre os
sistemas vidros de spin e reentrantes. Apds, apresenta-se os modelos tedricos e as técnicas
empregadas no estudo da transi¢io de fase para-ferromagnética, e ainda sdo feitas algumas
consideracdes sobre os efeitos da aplicacdo de correntes AC em um material condutor.
Discute-se também a teoria de Landau e a dependéncia da impedancia com a permeabilidade
magnética.

No capitulo 3 sdo apresentados os procedimentos adotados na confecc¢io das amostras e
dos experimentos realizados, a descricdo das técnicas de medida (susceptibilidade e

magnetizacdo DC, e impedanciometria) e a descri¢do dos equipamentos correspondentes as

técnicas utilizadas.

Os resultados experimentais, obtidos por meio da técnica de magnetiza¢do, bem como
as andlises e a investigacdo dos resultados obtidos para os sistemas o-FeCr, o-FeV e Au-Fe,

sao apresentados, respectivamente, nos capitulos 4 e 5.

No capitulo 6 sdo apresentados os resultados e as discussdes pertinentes a técnica de

impedanciometria nos sistemas Au-Fe e o-FeCr.

As consideracdes finais, na forma das conclusdes, que pudemos obter a partir deste

estudo, sdo apresentadas no capitulo 7.

Nos apéndices sao apresentadas as consideracdes acerca do fator de desmagnetizacao
(apéndice A), os detalhes da utilizagdo do programa FEMM, necessdrio para se extrair a
contribuicdo externa nos resultados experimentais de impedanciometria (apéndice B) e os
métodos de célculo necessdrios para se obter a permeabilidade magnética a partir dos

resultados experimentais de impedancia (apéndice C).



2. SISTEMAS MAGNETICOS
REENTRANTES, FENOMENOLOGIA
CRITICA e CORRENTES ALTERNADAS

2.1 Sistemas Magnéticos Desordenados e Frustrados

Os sistemas magnéticos reentrantes sdo formados por solucdes solidas, metdlicas ou
isolantes, nas quais as interagdes entre os fons magnéticos apresentam certo grau de desordem
e frustragdo. O chamado comportamento reentrante estd associado ao fato de que, em altas
temperaturas, o sistema apresenta uma fase paramagnética de alta entropia. Ao se diminuir a
temperatura ocorre uma transi¢do para uma fase ordenada, tipo ferro ou antiferromagnética.
Porém, em baixas temperaturas, o sistema reentra para um estado tipo vidro de spin. Esta
fenomenologia peculiar é, aparentemente, paradoxal. A priori, se poderia supor que o estado
fundamental do tipo vidro de spin teria uma entropia maior que a da fase intermediéria, tipo

ferro ou antiferromagnética.

O estudo dos sistemas reentrantes remonta aos anos 1970. O trabalho publicado por
Coles e col. [3], que investigaram algumas ligas do sistema Au-Fe, ¢ um dos marcos pioneiros
da época. As ligas de Au-Fe se tornaram o exemplo mais caracteristico dentre os sistemas

reentrantes.

Uma grande variedade de técnicas micro e macroscopicas tem sido empregadas no
estudo destes sistemas. Exemplos sdo: ressonancia ferromagnética, espectroscopia Mossbauer,
espalhamento de néutrons polarizados, resistividade elétrica, calor especifico,

magnetorresisténcia, susceptibilidade AC, magnetizacdo entre outras. Nesta Tese, além da
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realizacdo de medidas de magnetizacdo, introduz-se, pela primeira vez, o uso da

impedanciometria como técnica de investigacdo de sistemas reentrantes.

Este capitulo contempla uma breve revisdo bibliogrifica pertinente ao comportamento

magnético dos sistemas reentrantes.

2.1.1 Apresentacao e Caracterizacao dos Vidros de Spin

2.1.1.1 Caracteristicas Experimentais
Os vidros de spin sdo assim chamados por possuirem momentos magnéticos congelados

em direcdes aleatdrias. Para que esse fendmeno ocorra é necessario que haja competicdo entre
alinhamentos de tipo ferro e antiferromagnético, de modo a gerar a frustracdo. O
comportamento dos vidros de spin € intrinsecamente diferente das formas de ordenamento
magnético convencionais. Estes sistemas foram descobertos e caracterizados

experimentalmente na década de 1970 [3, 4].

Estudos sistemaéticos, envolvendo vdrias técnicas de andlise apontaram a ocorréncia de
ordem magnética em ligas diluidas de metais nobres com pequenas concentracdes de
elementos magnéticos, como Fe ou Mn, que nio se enquadram nas descri¢des dos estados
ferro ou antiferromagnéticos convencionais. Por exemplo, uma cuspide é observada na curva
de susceptibilidade em funcdo da temperatura, cuja temperatura depende do campo magnético
aplicado ou da frequéncia da medida. Por outro lado, resultados de difracdo de néutrons e
estudos de campo hiperfino revelaram que os spins no estado ordenado ndo se alinham

paralelamente, nem se distribuem segundo qualquer arranjo com ordem de longa distancia.

Na figura 2./ sdo mostradas medidas realizadas de susceptibilidade AC na liga Cu-Mn.
A cuspide em T € a assinatura dos sistemas vidro de spin. No detalhe da figura é mostrada a
dependéncia de Tg com a frequéncia, onde nota-se que, a medida que a frequéncia é

aumentada, a cispide € menos marcante e a temperatura 7 aumenta [5].



15

[
-

ermuw/mol Mn

Figura 2.1: Parte real )’ em funcdo da temperatura para a amostra de Cu-Mn com
0,94 at% de Mn. O detalhe revela a dependéncia com a frequéncia. As frequéncias estudadas

foram 2,6 Hz, 104 Hz, 234 Hz e 1,33 kHz, conforme indica a seta [5].

Nas medidas de susceptibilidade DC, a caracteristica marcante é a irreversibilidade
entre as medidas ZFC e FC, mostrada na figura 2.2 [6]. No procedimento ZFC (Zero Field
Cooled), a amostra € resfriada na auséncia de campo magnético aplicado, até a temperatura
minima desejada. O campo é, entdo, ligado e a medida acontece durante o aumento da
temperatura. No procedimento FC (Field Cooled), o campo magnético fixo € aplicado, em
uma temperatura seguramente acima da transi¢@o critica. Enquanto a amostra € resfriada, as

medidas sao realizadas.

(1075 emusg)
N
W

F
‘/.-'

X

Figura 2.2: Susceptibilidade DC em funcdo da temperatura para a amostra de Cu-Mn
com 1,08 e 2,02 at% de Mn. As curvas (b) e (d) mostram o procedimento ZFC enquanto que

(a) e (c) mostram o procedimento FC [6].
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Os resultados experimentais realizados segundo o procedimento ZFC séo irreversiveis,
e correspondem a um estado metaestivel da amostra. As medidas realizadas segundo a
prescricdio FC sdo aproximadamente reversiveis e representam, aproximadamente, o
comportamento de equilibrio da susceptibilidade magnética na fase vidro de spin. A
irreversibilidade pode ser explicada em termos do complexo espaco de fases gerado pelas
interacdes magnéticas frustradas entre os spins. O estado fundamental resultante §é
caracterizado por muitas configuracdes de equilibrio ndo equivalentes energeticamente
degeneradas. Assim, em lugar de evoluir em torno de um minimo de energia livre global, o
sistema, sob acdo da temperatura e de campos aplicados, evolui de um minimo local para

outro, dando origem a metaestabilidade e irreversibilidades observadas.

2.1.1.2 Conceito de Frustracdo
Nos vidros de spin, a magnetizacdo total se anula em baixas temperaturas, de forma que

0s momentos magnéticos estaticos apontam em direcdes aleatdrias [6].

A frustragdo pode ser entendida com base na figura 2.3. Na parte (a) da figura, é
mostrado o caso ndo frustrado, no qual todas as interacdes de troca fornecem o alinhamento
ferromagnético dos spins. No caso em que as interacdes de troca levam a um alinhamento
antiferromagnético entre spins vizinhos resulta a figura 2.3b. Supondo que os spins 1 e 2 se
orientam antiferromagneticamente, o spin 3 ndo poderd satisfazer simultaneamente as
interagOes J3 € J23. Assim, a competi¢do de interagdes na posicdo do spin 3 leva a frustragdo,

de modo que todos os pares de interacdes ndo podem mais ser satisfeitos simultaneamente.

(a) (h)

Figura 2.3: (a) Rede triangular sem frustracdo: as interacdes de troca ferromagnéticas
Jij sdo todas satisfeitas. (b) Rede com frustragdo: somente a interagdo Ji; é satisfeita. As
interacoes J;; e Jo3 ndo podem ser satisfeitas simultaneamente. Diz-se que a rede é frustrada

[7].
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Entretanto, havendo liberdade de giro no plano XY, o estado fundamental para o
sistema triangular frustrado serd duplamente degenerado, como mostram as figuras 2.4a e
2.4b, e a energia global serd maior que o estado néo frustrado. Este fendmeno € comumente
chamado de canting, onde as orientacdes dos spins individuais desviam do alinhamento

colinear, assumindo posicdes aleatdrias no plano.

(n) ()

Figura 2.4: Rede triangular com frustracdo em configuracoes de equilibrio, ilustrando

o0 fenémeno de canting.

2.1.1.3 Teoria de Campo Médio para os Vidros de Spin

A teoria de campo médio para os sistemas magnéticos estd baseada na hipétese de que
um dado momento magnético microscopico interage com o campo médio gerado por todos os

demais momentos do sistema [8 - 10].

Segundo esta hipétese, o campo molecular, ou campo médio, estd diretamente

relacionado com o efeito cooperativo dos momentos magnéticos do sistema, ou seja

- —

H M = /1M ,

onde A é um pardmetro independente da temperatura que mede a intensidade do campo

médio.

2.1.1.3.a Modelo de Edwards e Anderson

Em 1975 Edwards e Anderson [11] propuseram um modelo simples, inaugurando a

teoria dos vidros de spin. O modelo EA € baseado no hamiltoniano:

1
H= _EZ]ijSi S
ij



18

onde os spins de Ising S; estdo dispostos numa rede periddica e as intera¢des de troca Jj; sdo
tomadas como varidveis independentes e aleatérias. Supde-se que as interagdes ocorrem
segundo uma distribui¢do gaussiana simétrica dada por:
= 2

_ 1 (Jij = Tij)

P(Jiy) = 172 €XP |~ 2
/
) 2(47)

(2mAJ;;

onde AJ;; € a variancia.

2.1.1.3.b Modelo de Sherrington e Kirkpatrick

D. Sherrington e S. Kirkpatrick [12] apresentaram um modelo semelhante ao EA

(modelo SK), baseado no hamiltoniano:

1
.7'[ = —EZIUSL . S] - ZHiSi y (21)
ij i

onde os J;; se distribuem de acordo com

N(/ij)zl _

2J?

P(]ij) :](ZH/N)l/Z exp |—

2.1.1.3.c Linha de Almeida-Thouless

J. R. L. de Almeida e D. J. Thouless [13] mostraram que existe uma instabilidade na

regido de baixas temperaturas da fase ferromagnética, de forma que o campo magnético, H,

varia de acordo com uma lei de poténcia do tipo (1 —Tes(H)/Tg (O))3/2, conforme figura 2.5.

300

2:00

H7J

1:00)
Instavel

020 0-80 1-00
KT/J

Figura 2.5: Linha de Almeida-Thouless [13].
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2.1.2 Apresentacao e Caracterizacido dos Sistemas Magnéticos Reentrantes

Em 1978, B. R. Coles e col. [3] estudaram as propriedades magnéticas da liga Au-Fe,
em concentracdes desde 0,5 até 28 at% de Fe. Neste trabalho, os autores mostraram que existe
um limite de percolagdo na concentragdo de 15,5 at% de Fe. Acima desta concentragdo,
coexistem duas fases distintas: uma em temperaturas intermedidrias, com ordenamento tipo
ferromagnético e interagdes de longo alcance entre os momentos magnéticos; a outra, em
baixas temperaturas, também com ordenamento magnético, porém, com intera¢des de curto
alcance, produzindo magnetizagdo local em pequenas ilhas distribuidas aleatoriamente pela
matriz, os chamados cluster glass (cg na figura 2.6). Entretanto, trabalhos posteriores
mostraram que o estado fundamental é do tipo vidro de spin, com spins ordenados

individualmente em dire¢des aleatdrias.

Na figura 2.6 tem-se o diagrama de fases do sistema Au-Fe, apresentado por B. V. B.
Sarkissian, em 1981 [14]. Observam-se as regides paramagnética (p), ferromagnética (f),
vidro de spin (sg), reentrante (f+cg) e a regido chamada de quase critica (f*), mencionada por
alguns autores como regido de percolacdo. Os estados sg e f+cg, apesar de denotados como

diferentes, possuem propriedades magnéticas similares.

3201
280
| A
/
760
= 200+
B L
160 -]
- f
120 -
s o
8o A
i "fj
“or o a -p
- q fecg  The
ISP L L1 I i L | 1 Ja;ﬂ‘-a-l
0 4 8 12 16 20 24 28
£ lat %% Fe)

Figura 2.6: Diagrama de fases magnéticas para o sistema Au-Fe, determinado por
meio de vdrios métodos experimentais. Fases paramagnética, p, ferromagnética, f, vidro de

spin, sg, reentrante, f+cg, e regido quase critica, f* [14].
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2.1.2.1 Magnetizagdo

As medidas de magnetizagdo em sistemas magnéticos reentrantes sdo realizadas
segundo dois tipos de protocolo: 1) medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura, que
possibilitam acompanhar a evolucdo das transi¢des criticas com a temperatura e; 2) medidas
de magnetiza¢do em funcdo do campo aplicado, que permitem avaliar os efeitos de memoria

magnética.
1) Nas medidas M x T, utiliza-se os procedimentos padrdo ZFC e FC.
A figura 2.7 mostra uma medida de magnetizacio ZFC e FC na liga Ni-Mn,

evidenciando a ocorréncia de irreversibilidades magnéticas em temperaturas inferiores a 7.

Entre T, e Tc a magnetizacdo € reversivel e limitada pelo campo desmagnetizante.

I I T I
5 FC H = 30 Oe
. WW D
4L
-
=) - [ T,
& 2t
r §ZFC
= 1_3’ |
ol (@ Nip 7gMng 2 >
1 L 1 L 1 L 1
0 100 200 300

T(K)

Figura 2.7: Magnetizacdo em funcdo da temperatura para o sistema NigzsMng 2,

medido em H, = 30 Oe, de acordo com os procedimentos ZFC e FC [15].

2) Nas medidas de magnetizagdo em funcdo do campo, o procedimento usual é a
realizacdo de ciclos. Em temperatura fixa, o campo magnético é variado desde zero até um
valor maximo desejado, +H,,,, quando o campo € invertido e direcionado ao maximo oposto,
em -H,,,,. Para completar o ciclo, o campo magnético é direcionado novamente a0 maximo

positivo, +Hy-
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: x=0?52

Nijgg—xMnx

T =4.2K
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e

-1200 -800 -400 0 400 800 1200 -__--_-s—’ ‘b)
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Figura 2.8: (a) Ciclos de histerese no sistema Gd,Cr;,, em 2 K, mostrando que a
magnetizacdo ndo satura [16]. (b) Ciclos de histerese no sistema Ni-Mn, na temperatura de
4,2 K mostrando anisotropia unidirecional, quando a amostra é resfriada na presenca de um

campo magnético aplicado [17].

Estes ciclos de histerese, quando realizados em sistemas reentrantes, apresentam a
particularidade de ndo apresentar saturagdo em campos elevados. Outra caracteristica é a
baixa intensidade do campo coercivo (anisotropia uniaxial). Por fim, observa-se também o
deslocamento do ciclo para campos negativos (anisotropia unidirecional), que ocorre quando
o resfriamento da amostra € feito na presen¢a de um campo aplicado (procedimento FC) [6].

As figuras 2.8a e 2.8b ilustram estes efeitos.

2.1.2.2 Susceptibilidade AC

Em medidas de susceptibilidade AC em ligas amorfas de Fe-Zr [18], nota-se que tanto a
temperatura de Curie (7T¢) como a temperatura de congelamento (7gsc), sdo evidenciadas por
mudangas acentuadas no comportamento da parte imaginaria da susceptibilidade (}’’). Um
exemplo desta constatacdo é mostrado na figura 2.9a. Este efeito ja havia sido observado na
liga Au-15 at% Fe, estudada por R. N. Kleiman e col. [19]. Neste trabalho, os autores
aplicaram campos moderados, entre 75 Oe e 500 Oe, e uma frequéncia de 2,4 kHz. As
conclusdes a que chegaram foram de que, em temperaturas intermedidrias, ocorre um
ordenamento ferromagnético em 7 = T, marcado por um aumento acentuado na
susceptibilidade AC, y(T). Em baixas temperaturas, um novo pico foi observado, ao qual

atribuiram ao congelamento total dos spins numa ordem tipo vidro de spin (ver figura 2.9b).
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Figura 2.9: (a) Susceptibilidade AC na amostra FegZr;B;. A frequéncia utilizada é

de 10 kHz e o campo magnético aplicado de 1 Oe [18]. (b) Susceptibilidade AC na amostra

Au - 15 at%Fe, medida em vdrios campos magnéticos, em funcdo da temperatura. Os campos

magnéticos aplicados estdo marcados em cada curva [19].

2.1.2.3 Efeito Mossbauer

A técnica de efeito Mossbauer € outra técnica utilizada no estudo das transi¢oes de fases

magnéticas nos sistemas reentrantes.

A figura 2.10a ilustra o efeito do campo hiperfino médio, H,;, no sistema

Fe,Mny7.,Aly 3, observado por L. E. Zamora e col. [20]. O campo hiperfino médio apresenta

valores positivos desde T = T¢ ~ 250K, até que, em 50 K uma nova mudanga de regime é

observada, indicando a transi¢@o ao estado reentrante.
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Figura 2.10: Campo hiperfino médio em funcdo da temperatura

FeMny7..Algs [20]. (b) Para a liga na fase & CrssFess [21].
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A figura 2.10b mostra o campo hiperfino médio para a liga Cr;sFe;s, estudado por S. M.
Dubiel e col. [21], indicando que o aumento do campo hiperfino em baixas temperaturas é um

efeito marcante dos sistemas reentrantes.

Em 1983, 1. A. Campbell e col. [22] publicaram resultados de espectroscopia
Mossbauer para a liga Au — 19 at% Fe. O campo hiperfino médio, Hy; em fungdo da
temperatura ¢ mostrado na figura 2.//. O aumento do campo é observado desde zero,
em 7T = Tc ~ 150 K, até um valor finito aproximadamente constante. Em baixas temperaturas
ocorre um novo aumento de Hj;, mostrando o efeito da desordem ndo trivial provocada pelo

estado tipo vidro de spin. O efeito esperado para um ferromagneto classico € assinalado pela

linha pontilhada.

I \ e,
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0 ‘ L PO
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Figura 2.11: Campo hiperfino médio em fungdo de T na liga Au— 19 at% Fe [22].

O aumento do campo hiperfino médio em baixas temperaturas, a partir da transicéo
reentrante, ¢ associado ao efeito de canting dos momentos magnéticos. No estado
ferromagnético, o campo hiperfino médio identifica as componentes longitudinais dos
momentos magnéticos. A partir da temperatura de transi¢do reentrante, o congelamento das
componentes transversais dos momentos indica um aumento local da magnetizacao, porém o
estado global apresenta desordem. Desta forma, o ordenamento longitudinal tipo
ferromagnético coexiste com a desordem tipo vidro de spin das componentes transversais dos
momentos magnéticos. Assim, enquanto o campo hiperfino médio identifica os momentos
localizados, a susceptibilidade DC identifica o estado global desordenado, mostrando a

reducdo na intensidade da magnetiza¢do ZFC em func¢éo da temperatura.
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2.1.2.4 Teoria de Campo Médio para Sistemas Magnéticos Reentrantes

2.1.2.4.a Modelo de Sherrington-Kirkpatrick

Considerando-se os sistemas reentrantes, o modelo SK [12] apresenta uma adicdo na
exponencial da distribui¢do de probabilidades, de modo que
2
Uis —Jo)
P(];;) = — —_—— ,
(]U) ](27-[)1/2 exp 2]2
onde Jy > 0, refere-se aos sistemas magnéticos reentrantes cujo estado ordenado &

ferromagnético. Neste modelo, SK impdem que os spins S; sao do tipo Ising.

O modelo SK leva ao diagrama de fases da figura 2. /2. Neste diagrama observa-se que,
se [ > J, onde ] = J; i/N e Jo = Jo/N, ao reduzir a temperatura, a transicdo de fase é do tipo
candnica, paramagnética-vidro de spin. Entretanto, se | < J,, tem-se a possibilidade de um
estado intermedidrio com ordenamento magnético tipo ferro, ou antiferromagnético entre o
estado paramagnético e a desordem tipo vidro de spin em baixas temperaturas. A linha de
separacgdo entre a fase estdvel (ferromagnética) e a regido instavel (reentrante) é uma linha do

tipo de Almeida-Thouless.

125 | PARA
kT/T

1.00

075 | : FERRO
|
|

050 | SPIN GLASS |
N L a7

025 | :
|

0.0 1 1 | 1

0.0 025 0.50 0.75 1.00 1.25

Totd

Figura 2.12: Diagrama de fases tipico de um sistema magnético segundo o modelo SK

com a linha AT[12].
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2.1.2.4.b Modelo de Gabay-Toulouse

M. Gabay e G. Toulouse propuseram uma teoria de campo médio para vidros de spin
supondo spins vetores. Os autores propuseram ainda, que a linha de transi¢do reentrante, para
baixos campos, deve ter curvatura inversa, de acordo com a figura 2. /3 [23]. Nesta situagao, a
linha AT representa apenas um “crossover”, indicada pela linha de separacdo entre as fases

M, e My, na figura 2.13.

A linha GT permite uma interpretagdo mais clara da natureza da transi¢do reentrante. De
acordo com essa teoria, ocorre um desacoplamento entre os graus de liberdade transversais e
longitudinais dos momentos magnéticos. Assim, nos sistemas magnéticos reentrantes, o
sistema evolui de uma fase paramagnética, de grande agitacdo térmica, onde os momentos
magnéticos sdo dindmicos e dispostos em condi¢des aleatdrias, para uma fase tipo ferro, ou
antiferromagnética, onde os spins s@o alinhados parcialmente numa direcdo preferencial,
imposta por um campo magnético aplicado externamente a amostra. Somente em baixas
temperaturas (linha (a) na figura 2./3ii), ocorre o congelamento dos graus de liberdade
transversais dos spins em ordem aleatéria, formando o estado reentrante, explicado pelo efeito

de canting.

1
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Figura 2.13: Diagrama de fases magnéticas identificando a linha de Gabay-Tolouse
(linha GT) para a transicdo reentrante de acordo com o modelo SK. (i) M; e M, sdo regioes
instdveis do tipo reentrante, separadas por uma linha do tipo AT no espaco T em funcdo de
Jo. (ii) Diagrama de fases no espaco H X T. A linha (a) mostra a linha GT enquanto que a

linha (b) indica a linha AT [23].
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2.1.2.4.c Problema da Fenomenologia Critica na Temperatura de

Curie de Sistemas Magnéticos Reentrantes
As transi¢des de fases que possuem similaridades no comportamento critico pertencem

a uma classe de universalidade [10]. Estudos realizados por C. M. Haetinger [24] sugerem
que, no caso dos sistemas reentrantes, deve existir uma classe de universalidade fraca
que caracteriza os parametros criticos da transi¢do na temperatura de Curie. Neste
trabalho é discutida a relevincia dos efeitos da desordem ndo trivial sobre a transicdo
para-ferromagnética, de tal forma que os expoentes criticos possuem valores intermedidrios
entre os observados em ferromagnetos ordenados tipo Heisenberg [25] e os vidros de spin
candnicos [6], levantando a discussdao sobre a possibilidade da existéncia de uma
fenomenologia critica ndo convencional para explicar o fendmeno da reentrancia. Assim, a
desordem ndo trivial pode ser encarada como um pardmetro termodindmico relevante na

transicdo de fase paramagnética dos sistemas reentrantes.

2.2 Fenomenos Criticos Magnéticos

2.2.1 Motivacao

Os fendmenos criticos sdo observados nas proximidades das transicdes de fase de
segunda ordem. Tais transi¢des sdo descritas por meio de um pardmetro de ordem, que tende a
zero segundo uma lei de poténcia na temperatura reduzida (T - 7¢), quando a temperatura
aumenta em direcdo a temperatura critica, T¢, onde ocorre a transi¢do de fase. No caso de uma

transicdo magnética, o parametro de ordem € a magnetizacao.

As transi¢des de fase ocorrem em uma ampla variedade de sistemas. Porém, os
parametros que descrevem a transicdo, chamados pardmetros criticos, classificam-se em
classes de universalidade [8, 10]. Assim, transicdes em sistemas distintos, mostram

caracteristicas universais.

A transi¢do de fase € identificada quando ocorre uma singularidade na energia livre de

Gibbs, ou em alguma de suas derivadas [26]. A transi¢do de fase ¢ chamada de primeira

ordem quando a singularidade ocorre na energia livre, e ¢ chamada de segunda ordem quando
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a singularidade ocorre na derivada primeira da energia livre. Nas transi¢des de segunda ordem
ocorre uma mudanga continua de uma fase desordenada para uma fase ordenada como € o

caso da transi¢do de um estado paramagnético para um estado ferromagnético.

A figura 2.74 mostra um diagrama da magnetizag¢do espontanea de um ferromagneto em
funcdo da temperatura. Nesta ilustracio observa-se que a magnetizagdo se anula
continuamente na temperatura critica, mostrando que a transicdo em 7 = T¢, € de segunda

ordem.

mh
N, by
.
T. 7T

Figura 2.14: Diagrama da magnetizacdo espontdnea em funcdo da temperatura para

um material ferromagnético [10].

A susceptibilidade paramagnética e o calor especifico divergem na temperatura critica,
segundo um comportamento caracteristico observado nas transicdes de fase de segunda

ordem.

Quando a transi¢@o de segunda ordem ocorre em razdo da variagdo da temperatura, ela é
regulada pelo comprimento de correlagdo, &(T), que diverge na temperatura critica segundo
uma lei de poténcia e leva ao estabelecimento de uma ordem de longo alcance e baixa
entropia, em 7 < T¢. Com isso, as propriedades termodinidmicas relevantes também
apresentam singularidades nas vizinhangcas da temperatura critica, dando origem aos
fendmenos criticos. As equagdes abaixo definem algumas das propriedades fisicas que

possuem singularidades em T = T¢:

dG d?G d%G
M = (E>T (@) ; x= <W>T ) ; C= <W>H © , (2.5)

onde M é a magnetizacdo, ¥ € a susceptibilidade paramagnética, C € o calor especifico, G € a

energia livre de Gibbs e H é o campo magnético aplicado.
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2.2.2 Expoentes Criticos

O estudo das transi¢des de fase criticas implica na determinagdo dos expoentes criticos
cujos valores definem a classe de universalidade da transicao estudada [8, 10, 27].
Escrevendo-se a temperatura reduzida, #, como

T—T,
Te

onde T¢ é a temperatura de Curie. A dependéncia das quantidades definidas nas equagdes

2.5a, 2.5b e 2.5¢ pode ser descrita da seguinte forma,
<tV (2.6)

onde y¢é o expoente critico estatico da susceptibilidade, que € relevante acima da temperatura

critica, ou seja, em 7 > T,
M« (-t)F (2.7)

onde £ ¢é o expoente critico estitico da magnetizac@o, relevante abaixo da transi¢fo critica, ou

seja, em T < Tg,
Co|t|™ (2.8)

onde & é o expoente critico estitico do calor especifico e pode ser avaliado tanto em T < T¢

comoem 7> T¢c.

O comprimento de correlagdo também diverge em T = T¢, nas situacdes em que a

temperatura critica € aproximada por cima ou por baixo,
§oc|e|™ (2.9)
onde v ¢é o expoente critico estatico relevante.

Em propriedades dindmicas, que dependem do tempo de relaxacdo, deve-se considerar

que este também diverge em T = T segundo a expressio
T[TV, (2.10)

onde z € o expoente critico dindmico.
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A magnetizacio pode ser escrita, ainda, em termos do campo magnético aplicado, de

forma que, na temperatura critica,
Mo HYS (T=T,) , (2.11)

onde ¢'¢é outro expoente critico estdtico.

Esses expoentes estdo interrelacionados por leis de escala [10] que sdo:

p6<PB+y (desigualdade de Widom) (2.12a)
a+20+y=2 (desigualdade de Rushbrooke) (2.12b)
a+pB(6+1)=2  (desigualdade de Griffiths) (2.12¢)
a=2-vd (lei de hiperescala de Josephson) (2.12d)

Onde d, na equacgdo 2.12d, refere-se a dimensionalidade da transicao de fases estudada.

Este trabalho n@o contempla os estudos de calor especifico, comprimento de correlagio,
ou tempo de relaxacdo. Portanto, ndo se determina experimentalmente os valores de ¢, v ou z.
Porém, é possivel se estimar ¢ por meio da relacdo de Rushbrooke ou de Griffiths. No caso de

v, seu valor pode ser estimado pela lei de hiperescala. Assim sendo, a relacdo de escala de
Widom (equacdo 2.7/2a) € a Unica que pode ser testada a partir dos resultados experimentais

obtidos nesta Tese.

2.2.2.1 Previsoes da Teoria de Campo Médio para os Expoentes Criticos
Estdticos y e &

De acordo com a teoria de campo médio, e considerando a validade da lei de Curie na

fase magneticamente desordenada (T > T¢), a magnetizacd@o pode ser escrita sob a forma
— C — —
M=z (H+aM) .

Isolando a magnetizagdo, obtém-se a expressdo da susceptibilidade de Curie-Weiss,

M C
“H T-T. '

X (2.13)

onde y € a susceptibilidade paramagnética, Tc = CA € a temperatura de Curie e C é a constante

de Curie.
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A equagdo 2.13 indica que o expoente critico estitico associado a susceptibilidade

paramagnética, na teoria de campo médio, vale y = 1.

Acima de T¢, os momentos magnéticos sao orientados aleatoriamente e, embora exista
magnetizacdo local, as flutuacdes dos spins sdo insuficientes para estabelecer algum tipo de
ordenamento de longo alcance. Abaixo de T¢, o sistema apresenta ordenamento magnético,
que se traduz em uma magnetizacio diferente de zero. A magnetizacio, na fase ordenada, é
dada por

.UHef
M = Notte] B (kB_T> '

onde u € a intensidade do momento magnético microscopico, B; € a fungdo de Brillouin, N, é
o nimero de momentos magnéticos por unidade de volume, kg € a constante de Boltzmann e

H,=H + AM é o campo médio efetivo no interior do material.

Nas proximidades de T¢, a magnetizacdo tende a zero segundo a expressao:
M « (T, — T)/?

Portanto, a teoria de campo médio supde que S=0,5.

Analisando-se a magnetizag@o, no plano M X H e na isoterma critica T = T¢, é possivel

mostrar que o valor para o expoente critico estitico d, pela teoria de campo médio, vale 0= 3.

7

Entretanto, a teoria de campo médio ndo é valida nas proximidades imediatas da
temperatura critica, uma vez que os efeitos de flutuagdes correlacionadas ndo sdo
considerados. Assim, nas proximidades da transi¢cdo, flutuagdes genuinamente criticas, de
grande amplitude, devem ser tratadas com outros métodos, como a teoria de escala, ou o

grupo de renormalizacéo.

2.2.2.2 Expoentes Criticos em Sistemas Ordenados
Os expoentes criticos ndo dependem do sistema estudado, mas sim de quantidades

bésicas como a dimensionalidade desse sistema ou a simetria do pardmetro de ordem
relacionado com a transi¢do de fase verificada. No modelo de Ising 2-D [8], por exemplo, os
expoentes criticos sdo definidos como £ = 0,125, y = 1,75 e J = 15,04. Entretanto, neste
modelo, o pardmetro de ordem é unidimensional, pois os momentos magnéticos t€ém somente
orientacdes paralela ou antiparalela em determinada direcdo. Outros valores para os expoentes

criticos, descritos de acordo com os respectivos modelos, sdo listados na tabela 2.1.
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Tabela 2.1: Expoentes criticos calculados conforme modelos baseados em expansdes

em série de poténcia.

Classe de universalidade
Dimensao Dimensao do
Modelo espacial | pardmetro de ordem o B Y o Ref
Ising 3 1 0,11 032 | 1,24 | 50 | 25
XY 3 2 -0,01 0,35 | 1,32 | 4,77 | 25
Heisenberg 3 3 -0,12 036 | 1,39 | 48 25
Esférico 3 oo -1 0,5 2 5 8

2.2.2.3 Expoentes Criticos em Sistemas Desordenados
Intensos esforgos tedricos e experimentais t€m sido dispensados no intuito de se

verificar se, e quanto, a desordem pode interferir na transicdo de fase para-ferromagnética. O
efeito da desordem em baixas temperaturas provoca modificacdes nas interacdes de longo
alcance. Assim, deduz-se que modifica¢des significativas podem ocorrer nos expoentes

criticos que caracterizam os sistemas magnéticos desordenados.

A desordem pode estar relacionada com a mobilidade dos dtomos na rede cristalina do
material estudado e, em geral, é decorrente de dois fatores. A desordem cléssica € obtida por
métodos de t€mpera dos materiais (quenching), que fixa os dtomos magnéticos em posicoes
especificas, mas que ndo necessariamente correspondam ao equilibrio térmico. A desordem

dindmica € obtida por meio de recozimento do material (annealing), que garante que a

configuragdo atdmica reflete o equilibrio termodindmico na distribui¢do dos dtomos.

Estudos tedricos e experimentais investigaram amplamente a desordem imposta de
forma dinimica em sistemas magnéticos [28 - 30]. Foi identificado que a desordem depende

do expoente critico do calor especifico do sistema puro correspondente.

Em sistemas com desordem do tipo annealing também se verifica a dependéncia com a
desordem do expoente critico o, do calor especifico do sistema ordenado correspondente.
Entretanto, controvérsias existem quanto a validade do critério de Harris [31], que estabelece
que, se &< 0, a desordem néo altera o valor dos expoentes criticos estaticos com relacio aos
valores observados no sistema ordenado correspondente. Porém, se « > 0, a classe de

universalidade da transi¢do pode ser modificada.
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2.2.3 Métodos de Determinac¢iao dos Expoentes Criticos

Conforme relatado na se¢fo 2.2.2, os expoentes criticos permitem identificar a classe de
universalidade de um dado sistema. Existem vdrios métodos para a identificacio dos
parametros criticos, dentre os quais, os largamente utilizados sdo: (i) o método de
Kouvel-Fisher (método KF), utilizado na determinacdo direta dos expoentes f e % (ii) o
método de Arrot-Noakes (método AN), utilizado para determinar os mesmos expoentes
quando a relagdo de Widom (equacgdo 2./2a) € suposta como uma igualdade; (iii) a técnica da
isoterma critica, usada na determinac¢@o do expoente critico de (iv) o método de escala, util na
confirmag@o dos valores para os expoentes f e O e para a temperatura de Curie, obtidos com

outros métodos.

2.2.3.1 Método de Kouvel-Fisher

James S. Kouvel e Michael E. Fisher [32] propuseram, em 1964, uma técnica que
tornou possivel a identificacdo dos expoentes criticos estéticos ye £, com base nos estudos de
susceptibilidade () e magnetizacdo (M), descritas segundo as relagdes fundamentais das
equacdes 2.2 e 2.3. O método supde a determinacdo prévia do inverso da susceptibilidade

inicial, ¥ (T), e da magnetizagao espontinea, Mg(T), (equagdes 2.6a e 2.7a), ou seja

H
2,1 (1) = }Il_r}})m =A@)" (2.6a)
Mg (T) = }Ii_rg M(T,H) = B(-t)? . (2.7a)

A técnica propde a divisdo da funcdo em questdo por sua derivada. Por exemplo,

considerando A como uma constante na equagdo 2.6, obtém-se

dy " -1 -1 -1
ap = YA =T =7y (T = Tc)
O método K-F supde, entdo, a determinacio experimental da fungdo Y(7), onde
~1
X 1
YT)= ——=-(T-T;) . 2.14
d/},/ 1/ Y c ( )
dT

Esta quantidade é também denominada de susceptibilidade K-F. De modo similar,

obtém-se a magnetizacdo K-F, ou funcdo X(7), dada por
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X(T) =

1
- =—(Tc-T) . (2.15)
aM
far P
As equagdes 2.14 e 2.15 representam retas que cortam o eixo de temperaturas em
T = T¢. A inclinagdo de uma dada reta permite a determinag@o do expoente critico associado a

funcdo em questao.

A figura 2.15 ilustra a aplicacdo do método para a liga bindria reentrante Augg;Feq 19
[15]. Verifica-se a dependéncia linear com a temperatura da susceptibilidade K-F
representada no painel (a), e da magnetiza¢do K-F em relagdo a temperatura no painel (b). Ao
se realizar o ajuste dos dados experimentais as retas em 7 > Tc e T < T¢, € possivel determinar

tanto os expoentes criticos, como a temperatura critica, que deve ser comum nas duas

aplicagdes.
Auu.aquu.w
50 v T 30 o —— - = - -
A0 . 25 (b)
= -~ 20
5 30 =y
o 15
= 20+
g 2 10
510 P =
b
' H=400 O (a) '
) " | H=300 Oe
160 180 200 220 0 150 160 170 180
Temperatura(K) Temperatura(K)

Figura 2.15: Determinagcdo dos pardmetros criticos pelo Método K-F na liga

AuggiFeg 9. (a) expoente y; (b) expoente 5 [15].

2.2.3.2 Método de Arrot-Noakes
Este método foi proposto por Anthony Arrot e John E. Noakes [33], em 1967. Com base

na relacdo de escala de Widom (equacgéo 2./2a), nas relagdes de estado da susceptibilidade
(equagdo 2.6a) e da magnetizacdo em fung¢do da temperatura (equacdo 2.7a) e da

magnetizacdo em funcdo do campo aplicado (equacdo 2./7), eles propuseram a relagdo

empirica
H\"" T —-T, (M\"F
) =) : (2.16)

onde M; e T; s@o constantes arbitrarias dependentes do material analisado.
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Representando-se (H /M)YY no eixo das abscissas e M/ B no eixo das ordenadas, e
escolhendo-se os valores corretos para os expoentes criticos, as curvas correspondentes as
medidas de M X H sdo linearizadas, de tal modo que a isoterma correspondente a 7' = T¢ passa

pela origem.

A figura 2.16 ilustra o método de Arrot-Noakes (painel (b)) aplicado as medidas de

magnetizacdo em funcio do campo magnético (painel (a)) para a liga reentrante Nig 7sMng 2;.

Nig 75MNg 22
ol @ 225K _nopaegHRRR | o[ T =220K o5k o
I RE gg g B =055 228 K
— f g gg g z 9l y=1.71 -
D6 1 =
3 | % 234 K = o
= | . T Bl _
24 ] 2
s | 5 / 234 K
O i 1 i 1 1 i U 1 1 1 {b]|
0 100 200 300 400 500 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
H(Oe) (HM)088

Figura 2.16: (a) Medidas de magnetizacdo em funcdo campo magnético na liga

reentrante Nig;sMnp 2z [15]; (b) Método de Arrot-Noakes aplicado as medidas do painel (a).

2.2.3.3 Isoterma Critica
O método da isoterma critica é baseado na equacdo 2.7/, e consiste em tomar o

logaritmo de ambos os lados desta equacdo. Ao se considerar o grafico de In(M) em funcao de
In(H) na isoterma T = T, deve-se obter uma reta, de forma que o inverso da inclinacdo
fornece o expoente critico 6. Um exemplo do emprego dessa técnica pode ser visto na figura

2.17 [34], que mostra a determinagdo de J para a manganita NdysPby MnOj.
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Figura 2.17: Método dos logaritmos utilizado para obter o expoente critico estdtico O

para o oxido NdysPbo4MnOj [34].

2.2.3.4 Método de Escala

O método de escala é baseado em uma equag@o de estado magnética representada sob a

seguinte forma
m=fi(h) (2.17)

onde m=M/|t|P é a magnetizacio escalonada, h = H/|t|P® é o campo magnético
escalonado, f-(h) € a funcio de escala em T < T¢ enquanto que f.(h) representa a fungéo de

escala para T > T¢. A temperatura reduzida é t = (T — T;) /T; .

Este método garante que a magnetizacdo pode ser estudada tanto em 7 < T¢, quanto em
T > T¢. Entretanto, a equacdo 2./7 somente é valida na regido de temperaturas proximas a 7.
Com os expoentes criticos adequados, e usando-se o valor correto para a temperatura critica,
os resultados experimentais colapsam em duas curvas universais, acima e abaixo de T¢. Um

exemplo de aplicacdo deste método pode ser visto na figura 2.18.
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Figura 2.18: Exemplo de aplicacdo do método de escala na determinacdo dos

expoentes criticos § e dno sistema Niz;Fe;Vis [35].

2.2.4 O Escalonamento Estendido de Campbell, Hukushima e Takayama
(CHT)

Em 2007, I. A. Campbell e colaboradores [2] propuseram um escalonamento estendido
(escalonamento CHT) inspirado na corre¢do de uma contribuicdo ndo critica associada a
expansdo das séries de alta temperatura [36] e testado nos modelos de Ising candnico 3-D,
modelo XY e Heisenberg ordenado. Este escalonamento é baseado na hipdtese de que as
propriedades fisicas escalam nas vizinhangas de 7¢ segundo a temperatura reduzida

T-Tg
T

r (2.18)

A modificacdo na temperatura reduzida, para a condicdo de T > T, sugere que a

susceptibilidade paramagnética deva ser escrita como

T'_7k>_y (2.19)

x

d ( T
O comprimento de correlagdo deve ser reescrito como

{: e T—l/ ZT—V

e o calor especifico escala da seguinte forma:

TZ-73>'“

CocT‘2< Tz
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Supondo o escalonamento CHT vélido para qualquer sistema, conforme sugerido
recentemente por Campbell [37, 38], a susceptibilidade K-F necessita ser reescrita. A derivada

da equagdo 2.19 ¢

d/‘t/_l _ —ly T (l _ T — Tc>
ar % Y- \r1” "2 ’

e a susceptibilidade K-F, W(T), baseada no escalonamento CHT, ¢ dada pela equagio

1 1
W(T)=x—tr—=—(T—-T,) . (2.20)

A equagdo de estado de Arrot-Noakes, equacdo 2./6, também sofre modificacdes, de
modo que

HA\YY b
(M) =ar +7M1/B : (2.21)

Ja a equagdo de escala magnética, equagdo 2.7/7, ndo sofre modificagdo, exceto que a
temperatura reduzida CHT, 7, deve substituir a temperatura reduzida convencional, .

2.3 Correntes AC: Impedancia e Permeabilidade

2.3.1 Motivacao

O uso de correntes alternadas no intuito de investigar transicdes de fases por meio da
técnica de impedanciometria € recente. A técnica ganhou destaque com o trabalho publicado

em 1995, por F. L. A. Machado e col. [39].

Diversos trabalhos na drea foram publicados desde entdo, ressaltando as caracteristicas
da impedancia como funcdo da frequéncia da corrente aplicada, ou ainda da

magnetoimpedancia (impedancia em fungdo do campo magnético aplicado externamente).

A impedancia de um material condutor € a fungdo resposta do sistema a aplicacdo de
uma corrente alternada, ou seja, V(w) = Z(T, w) * I(w), onde I(@) é a corrente, V(w) é a
tensdo desenvolvida no material e Z(7T, @) € a impedancia, que é uma fungdo da temperatura e

de outras varidveis termodinidmicas relevantes ao problema. Nas experiéncias que nao
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envolvem campo magnético externo, os momentos magnéticos da amostra sio estimulados
pelo autocampo gerado pela corrente de sonda, de forma que, correntes alternadas de 10 mA
produzem campos da ordem de 107 Oe. Os baixos campos a que 0s momentos magnéticos
estdo sujeitos, permitem avaliar o comportamento magnético das amostras sem a presenga dos
efeitos do campo desmagnetizante.

z

Nesta Tese, a impedancia de sistemas reentrantes € estudada em funcdo de 7, da
frequéncia, f, e do campo magnético aplicado, H. A partir das medidas de impedancia, as

componentes real e imagindria da permeabilidade magnética circunferencial sdao obtidas.

2.3.2 Conceitos Basicos

Os efeitos de se submeter um material ao estimulo de uma corrente alternada, relativos a

variagdo da frequéncia sao:

1) Em baixas frequéncias, a corrente gera uma autoindutdncia no interior da amostra,
que produz um campo magnético alternado, dando origem a um campo elétrico

longitudinal fora de fase com a corrente, produzindo assim a reatdncia indutiva;

2) A frequéncias mais altas, o campo magnético circunferencial perpendicular a
corrente, gera correntes induzidas, provocando o surgimento das correntes de
Foucault. Esse efeito faz com que a corrente resultante no centro do condutor
decres¢a com o aumento da frequéncia, que provoca o chamado “efeito skin”, ou

seja, a expulsao da corrente elétrica do centro do condutor para as bordas.

2.3.2.1 A Impedancia e a Permeabilidade Magnética

A permeabilidade de sistemas magnéticos possui cardter complexo e pode ser deduzido
a partir da 4rea interna de um ciclo de histerese. Para que esta drea seja ndo nula, € necessario

que o campo magnético possua uma diferenca de fase em relagdo a magnetizacdo. Ou seja,

como B = uH ,ese B = Bye!@+®) ¢ H = Hyel® entiopu = %ei"’ =u +iu".
0

A permeabilidade magnética € entdo, uma das responsaveis pela dissipacdo da energia
magnética em um sistema magnético submetido a uma corrente AC, e sua intensidade é

medida de acordo com a area sob a curva da histerese B X H [9]. Como as correntes de
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Foucault sdo as responsiveis pela dissipagdo de energia em meios condutores, € correto
afirmar que o cariter complexo da permeabilidade magnética também estd associado as
correntes de Foucault.

A impedancia depende da permeabilidade magnética, Z/ (@ T,H)], e sua dependéncia
explicita pode ser obtida por meio da teoria de Landau [40] para o eletromagnetismo. A
impedancia € a fun¢do resposta de um material condutor submetido a uma corrente alternada e

pode ser escrita como
AV(w,T,H) = Z(4, w) * [(w) (2.22)

onde AV ¢é a diferenca de potencial entre dois pontos na superficie do material; @=27f ¢é a
frequéncia angular; T € a temperatura; H é o campo magnético aplicado externamente e 1 € a

permeabilidade magnética do material.

Por seu cardter complexo, Z pode ser expressa como sendo
Z=R-1X |, (2.23)
onde R € a resisténcia e X a reatancia indutiva.

A relacdo entre a impedancia e a permeabilidade pode ser obtida por meio das equacdes
de Maxwell para meios condutores, sem excesso de cargas. Se nestes meios a permeabilidade
magnética, K, permissividade elétrica, & e condutividade elétrica, o, forem consideradas

grandezas escalares, tem-se
j=0E ,D=¢E e B=uH . (2.24)

Assim, as equacdes de Maxwell podem ser escritas como

V-E=0, V-H=0 (2.25)
. oH L
VXE = —Hoo (a), VXH-=0E (b), (2.26)

Faz-se necessdario impor que, para o estudo da impedancia, os efeitos dos campos
elétrico e magnético ocorram no limite quase-estitico, ou seja, o comprimento de onda dos
campos elétrico e magnético devem ser muito maiores que o livre caminho médio dos elétrons
de condugdo e o tempo médio entre as colisdes deve ser muito menor que o periodo de

oscilacdo entre os campos.
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A teoria de Landau [40] permite estabelecer a relacdo entre impedancia e
permeabilidade apenas para tr€s tipos de simetrias: plano semi-infinito, 1dmina e cilindro.
Assim, considerando-se um cilindro, formato que mais se aproxima das amostras estudadas

nesta Tese, a equacdo 2.26a pode ser escrita como

V2Es + kEs =0

onde Es ¢é a amplitude de oscilacio do vetor campo elétrico, ou seja, E (1, t) = Eq(r)e™ @t ¢
k? = iwou, considerando-se a identidade vetorial V X V x 4 = v(v- ff) — V24,

Escrevendo o laplaciano em coordenadas cilindricas,

VB + 1B = (22 + L\ B 4 2B = 0

s ST \ror orz)S s ’

e comparando com a equacio diferencial de Bessel xy’ + x2y"" + (x> —n?)y = 0, com n>0,

o vetor campo elétrico pode ser expresso como
E = AY,(kr)e~@te, | (2.27)
onde A € uma constante e Yy(kr) € a solucao de Bessel para n=0.

Para o campo magnético, a partir das equagdes 2.26a e 2.27, tem-se

onio OF, oH _ At

Como os campos elétrico e magnético estdo relacionados através do vetor de Poynting,

e como E = [Z, escrevemos a impedancia para um condutor cilindrico, de raio a, a partir da lei

de Ampere, como sendo

1 Yy (ka)

7 ==Rpcka2rs
2 0c*y (k)

(2.28)

onde Rpc € a resisténcia elétrica para frequéncia nula, Yy e Y; sdo fungdes de Bessel, e

1+
: () ; 6= P

k=+
4 o f

(b) (2.29)

onde d¢é o comprimento de penetragéo.
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A equacdo 2.28 é conhecida como equagdo de Landau para impedancia [40].
Fazendo-se o grifico de Z/Rpc em fungdo de a/d tem-se a chamada curva universal de

Landau, mostrada na figura 2.79.

10}

R/R

Z/

dc

Figura 2.19: Curva universal de Landau [40].

Expandindo as fungdes de Bessel em baixas frequéncias, na equacdo 2.28, e

considerando a equagdo 2.23, a resisténcia e a reatdncia podem ser escritas como

R = Ry, [1 + %(%)4 n ] (2.30)
X = —Rp¢ E (%)2 + ] . (2.31)

Considerando-se o primeiro termo das equagdes 2.30 e 2.31, a equagdo 2.29b e
definindo L = ul/8m (como sendo a indutincia), chega-se a expressdo geral Z = Ry — iwL,
que € a impedancia de um circuito R-L discreto. Assim, as equagdes 2.30 e 2.31 indicam que,
a autoindutancia do material € a principal responsavel pela variacdo da impedancia em funcdo
da frequéncia. A corrente alternada gera um autocampo magnético circunferencial no interior
do material, que, por sua vez, é responsavel pela producdo de um campo elétrico longitudinal

fora de fase com a corrente, e assim, produzindo a reatancia indutiva no material.

Em altas frequéncias, as equagdes para Z, R e X sofrem modifica¢des importantes:

1
7= ERDcka (228a)
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T
R = aRp, —gg °Jr (2.30a)
T
X = —aRp¢ gz"\/? . (2.31a)

A equacdo 2.28a indica que o efeito predominante na variacdo da impedancia em
funcdo da frequéncia, neste caso, é o chamado efeito skin. Ele é causado pela expulsdo da
corrente elétrica alternada do interior do condutor para as bordas, por meio das correntes de
Foucault, que compensam o campo elétrico no interior do condutor. O aumento da frequéncia
provoca a redu¢do do comprimento de penetracdo que, por sua vez, provoca o aumento da

impedancia.

Conforme explicitado na equacgdo 2.28, a teoria de Landau considera que a
permeabilidade magnética é uma constante. Entretanto, a corrente alternada provoca um
autocampo circunferencial no interior do condutor, provocando o alinhamento dos momentos
magnéticos no plano transverso da corrente. Assim, variando-se a frequéncia, a
permeabilidade transversa deverd sofrer modificacdes. Nota-se ainda que, em um
paramagneto ideal, a permeabilidade € igual a unidade, L = 1, enquanto que, em materiais
ferromagnéticos a permeabilidade pode chegar a valores da ordem de 10° vezes a

permeabilidade do vacuo. Assim, a permeabilidade magnética transversa é uma grandeza

dependente das quantidades campo magnético externo, frequéncia e temperatura, ou seja
u=u(f,HT)=yu +iu" . (2.32)
onde 1’ € a parte real e 1’’ € a parte imagindria da permeabilidade magnética transversa.

Aplicando-se campos magnéticos externos paralelamente ao sentido da corrente, ocorre
competicao entre o autocampo circunferencial e o campo externo, modificando a polarizagio

da permeabilidade transversa. Este efeito € frequentemente associado ao campo de

anisotropia.

Variagdes na impedancia em func¢do do campo magnético aplicado, ou simplesmente
magnetoimpedancia, foram verificadas em diversos sistemas que apresentam comportamento
ferromagnético, como é caso de fitas amorfas de Coys.Fe,Si;sB;g, em temperatura ambiente,
conforme resultados de F. L. A. Machado e col. [39]. Neste trabalho, assim como em

trabalhos posteriores [41 - 44], € relatado que a magnetoimpedéncia sofre um pequeno
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aumento de intensidade em baixos campos, cuja posi¢do depende da frequéncia de medida, e,
em seguida, uma descida até um valor minimo, em campos mais elevados. Um exemplo deste

efeito pode ser visto na figura 2.20.
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Figura 2.20: Magnetoimpeddncia considerando filmes de CoFeB conforme foram
produzidos, nos pontos vazados, e apds tratamento térmico, nos pontos cheios. A linha
tracejada corresponde a estimativa teorica. A frequéncia e a corrente de sonda utilizada

estdo indicadas [41].

Medidas de impedancia em funcdo da temperatura mostram um maximo de impedancia
na regido proxima a temperatura de transi¢do critica para-ferromagnética, conforme trabalhos
publicados recentemente [45 - 49]. Este comportamento estd associado ao fato de que, em
alguns sistemas, a permeabilidade magnética possui um pico na magnitude, levemente abaixo

da transicdo de fase para-ferromagnética (efeito Hopkinson).
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Figura 2.21: Dependéncia da resisténcia e reatdncia com T para a amostra

Lay 7819 3MnQOj3, nas frequéncias indicadas e para os campos aplicados indicados [47].
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Nota-se, na figura 2.2/, que o campo magnético externo influencia no sentido de tornar
a transicdo de fase menos marcante. O campo magnético externo é paralelo a corrente AC, e
consequentemente, € perpendicular ao campo interno, produzido pela corrente, responsavel

pela polarizagdo transversa dos momentos magnéticos no interior do material.

Nos materiais reentrantes, além do salto na impedéncia, em 7 = T¢, nova mudanga de
regime se observa em baixas temperaturas, assinalando a temperatura de congelamento, Tk,

conforme apresentado no trabalho de G. L. F. Fraga e col. [49], ilustrado na figura 2.22.
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Figura 2.22: (a) Resisténcia e (b) Reatdncia em funcdo da temperatura para a liga
AugpsoFep1s. A temperatura de canting, Tk, estd indicada. As frequéncias aplicadas sdo, a

partir do topo, 1,8 MHz, 1,0 MHz, 100kHZ e 80 Hz [49].



3. METODOLOGIA

Neste capitulo sdo apresentados os procedimentos adotados na preparagcdo das ligas
estudadas nesta Tese, bem como a descricdo dos equipamentos e das técnicas de medidas
empregadas para a caracterizagdo de suas propriedades magnéticas e de transporte elétrico

AC.

3.1 Processo de Producao das Ligas

As ligas de fase sigma foram produzidas na Faculdade de Fisica e Ciéncia
Computacional da Cracévia, Poldnia, sob a supervisdao do Prof. Dr. Stalislaw M. Dubiel,

tendo sido considerados os seguintes passos:

As ligas o-Fe;Cr, (x = 0,46 e 0,49) e o0-Feps52Vp4s , por simplicidade, denotadas
respectivamente como Cr46, Cr49 e V48, foram produzidas a partir de seus precursores
metélicos Fe (99,95% de pureza), Cr (99,9% de pureza) e V (99,5% de pureza). Para a
obtencdo da fase o, que apresenta comportamento magnético reentrante em baixas
temperaturas, foi necessdrio realizar mais de um tratamento térmico. Apds a fusdo, um
primeiro tratamento térmico (1200°C por 24h para Fe-Cr e 1000°C por 72h para Fe-V)
seguido de resfriamento rdpido (quenching), fez com que a liga adquirisse a estrutura
cristalina bee caracteristica da fase @ Um novo tratamento de longa duragio (700°C durante
100h para Fe-Cr e 700°C durante 25 dias para Fe-V) se fez necessério para que as ligas

estabilizassem a fase o [50 - 52].
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A figura 3.1 apresenta o diagrama de fases para as ligas Fe-Cr. A regido de estabilidade
para a fase o pura € restrita a regido de concentragdes entre 40 e 50% de Cr. A figura 3.2
apresenta o diagrama para as ligas Fe-V. De forma semelhante, apenas a regiao central (entre
35 e 65% de V) permite a estabilizacdo da fase o. As ligas que formam esta fase possuem
estrutura cristalina complexa. No caso da liga Fe-Cr, a estrutura foi identificada em 1954 por
B. G. Bergman [54]. A simetria € tetragonal, com 30 dtomos por cela unitaria. De acordo com
S. M. Dubiel e B. F. O. Costa [55], desde 1966 até 1993, data do referido artigo, foram
identificadas 53 ligas que podem ser estabilizadas na fase 6. Os atomos de ferro distribuem-se
na rede cristalina de maneira que os dtomos de cromo, ou vanadio, os circundem isto

enfraquece a interacdo magnética entre os dtomos de Fe e favorece a formacdo do sistema

reentrante.

Temperatura °C
8 3
2 9
}.
w
("]
&
)

50 60 70 80 90 100

40
¢ (%) de Cr

A 10 20 3‘0

Figura 3.1: Diagrama de fases da liga Fe-Cr [53].
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Figura 3.2: Diagrama de fases da liga Fe-V [53].
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As ligas Au;,Fe, (y = 0,135, 0,15, 0,18 e 0,21), denotadas, por simplicidade,
respectivamente como Fel3, Fel5, Fel8 e Fe2l, foram produzidas no Laboratério de
Supercondutividade e Magnetismo do IF-UFRGS realizando-se a fusdo a arco dos precursores
metdlicos Au (99,99% de pureza) e Fe (99,95% de pureza) a partir do célculo
estequiométrico, de acordo com a concentracdo desejada. Ap6s a homogeneizagao das ligas,
as amostras foram formatadas de acordo com o tipo de técnica a ser estudada, magnetizacao e
impedanciometria. Em seguida foi realizado tratamento térmico por 1h em 900°C, seguido de
resfriamento rdpido em 6leo (quenching) para que se pudesse obter uma diluicio homogénea
dos dtomos de Fe na rede do Au e produzir o comportamento magnético reentrante em baixas

temperaturas.

Na figura 2.6 (se¢do 2.1.2) € mostrado o diagrama de fases magnéticas para o sistema
Au-Fe. Nota-se que, para baixas concentragdes de Fe ocorre uma transi¢do vidro de spin
candnica, em baixas temperaturas. Em concentragdes acima de 13 at% de Fe, tem-se a
formacdo de uma fase tipo ferromagnética entre o estado paramagnético de alta temperatura e
o estado fundamental tipo vidro de spin. Acima de 26 at% de Fe, o sistema se torna
ferromagnético em temperatura ambiente e nido mais apresenta reentrincia em baixas

temperaturas.

3.1.1 Escolha das Amostras

3.1.1.1 Magnetizacdo

Para a realizag@o das experiéncias de magnetizacdo, as amostras foram escolhidas com
formatos alongados do tipo agulha ou fitas, de forma que se minimizasse o campo
desmagnetizante. Na tabela 3./ sdo apresentadas as dimensdes (comprimento, a, largura, b,
espessura, ¢), a massa, m, € o fator de desmagnetizacdo, 77, para cada uma das amostras

estudadas.
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Tabela 3.1: Dimensoes, axbxc, massa m e fator de desmagnetizacdo 1 (conforme

equagdo A.5) das amostras estudadas nesta Tese.

Amostra | a(cm) | b(cm) | c(cm) | m(mg) n

Cr46 0,42 0,32 0,07 63,6 0,126
Cr49 0,17 0,06 0,03 1,9 0,133
V48 0,14 0,05 0,03 0,63 0,123
Fel3 0,54 0,16 0,01 17,3 0,014
Fel5 0,32 0,06 0,03 8,9 0,043
Fel8 0,39 0,11 0,02 11,8 0,026
Fe2l 0,33 0,08 0,01 2,8 0,013

3.1.1.2 Impedanciometria

As amostras utilizadas nas experiéncias de impedanciometria possuiam formato de
paralelepipedo, com secdo reta aproximadamente quadrada (comprimento, c¢, largura, a;,

espessura, a;) e a distdncia entre os contatos de tensdo, d. As dimensdes das amostras

estudadas por esta técnica estdo listadas na tabela 3.2.

Tabela 3.2: Dimensoes das amostras estudadas com auxilio da técnica de

impedanciometria.

Liga | c¢(cm) | a; (cm) | a; (cm) | d (cm)
Fel3 1,26 0,10 0,10 1,15
Fel8 1,78 0,11 0,13 1,51
Fe2l 1,42 0,09 0,10 1,23
Cr46 | 0,53 0,10 0,16 0,36




49

3.2 Técnicas de Medidas

No intuito de realizar a caracterizacdo magnética das ligas investigadas nesta Tese,
utilizou-se dois sistemas de medidas disponiveis no Laboratério de Supercondutividade e
Magnetismo do IF-UFRGS: Magnetizacdo, e Impedanciometria. As técnicas de medida sdo

descritas a seguir.

3.2.1 Magnetizacao

As medidas de magnetizagdo foram realizadas com um magnetdmetro de SQUID
(Superconductor Quantum Interferometer Device), modelo MPMS-XL (Magnetic Properties
Measurements System), da empresa Quantum Design Inc. e foram observados dois

procedimentos:

(1) Magnetizacdo em fungdo da temperatura (M X T), considerando campos magnéticos
aplicados fixos e observando-se os procedimentos ZFC e FC. No procedimento ZFC, a
amostra é resfriada na auséncia de campo magnético, o qual € aplicado somente quando a
mais baixa temperatura de medida é atingida. As medidas s@o realizadas enquanto a
temperatura é aumentada. No procedimento FC, um campo magnético fixo é aplicado com a

amostra aquecida e, enquanto ocorre o resfriamento da amostras, as medidas sdo realizadas.

(2) Magnetizacdo em fun¢do do campo magnético (M x H), avaliando-se isotermas nas
proximidades da temperatura de Curie, considerando-se curvas de magnetizagdo inicial e
ciclos de magnetizacdo. A partir da estabilizacdo de determinada temperatura, sdo realizadas
medidas de magnetizacdo em fun¢cdo do campo magnético aplicado, a partir do campo nulo
até um valor maximo. Concluida a medida, o campo € desligado e o sistema € aquecido até

uma temperatura bem acima de T¢ para eliminar a histéria magnética persistente na amostra.

Para a realizacdio das medidas no magnetometro de SQUID, adota-se dois

procedimentos:

i — Formato das amostras. Para a minimizacdo da a¢do do campo desmagnetizante, as
amostras escolhidas (quando possivel) possuiam formatos alongados e laminares, como, por

exemplo, folhas retangulares estreitas, ou agulhas. A amostra deve ser colocada com o
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formato mais alongado na dire¢do paralela ao campo magnético aplicado para que o efeito do

campo desmagnetizante seja minimizado.

ii — Instalacdo das amostras. O procedimento padrdo € feito através da fixacdo da
amostra no interior de um canudo plastico préprio. Um pequeno pedago do canudo € cortado,
onde se fixa a amostra com auxilio de algoddo, formando um envelope. Este ¢ introduzido no
canudo, que ¢ fixado na vareta que suporta o conjunto amostra e porta-amostras no

magnetometro.

O magnetdmetro de SQUID opera nos modos RSO ou DC. No modo RSO
(Reciprocating Sample Option), a vareta contendo a amostra oscila de forma senoidal, o que
torna a medida mais rdpida. No modo DC (por extracdo da amostra), a amostra excursiona
para fora da regido central da bobina de detec¢do do momento magnético. O sistema permite
medidas na faixa de temperaturas entre 1,9 K e 400 K. A temperatura pode ser estabilizada ou
excursionada com taxas que variam entre um minimo de 0,01 K/min e um mdaximo de
10 K/min. Campos magnéticos de até 50 kOe podem ser aplicados. O momento magnético é

medido com precisdo maxima de 5x10” emu.

Figura 3.3: Magnetéometro de SQUID. (1) Criostato; (2) Sistema de controle.
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O equipamento é composto por dois sistemas principais: (1) criostato e (2) controle

eletro-mecanico, conforme exemplificado na figura 3.3.

O criostato é composto de um reservatério Dewar superisolado que € resfriado com
hélio liquido e tem capacidade para 56 litros. Este Dewar € blindado termicamente com
nitrogénio liquido. Em seu interior estdo a bobina supercondutora, o sensor SQUID, o sistema

de termometria, o controle eletronico e a vara de transporte da amostra (ver figura 3.4).

T

—

o

Figura 3.4: Sistema interno do criostato do magnetometro MPMS. (A) I- vara de
transporte; 2- rotor; 3- transporte (DC ou RSO); 4- sonda; 5- sensor de nivel de He-L;
6- bobina supercondutora; 7- setor de impedancia; 8- cdpsula do SQUID. (B) 1- cdmara da
amostra; 2- espaco da amostra; 3- folha com aquecedor; 4- regido de isolamento térmico;
5- parede de vdcuo interno; 6- superisolamento; 7- parede de vdcuo externo; 8- amostra;
9- parede interna da bobina; 10- bobina supercondutora; 11- parede externa da bobina;

12- culote da bobina.
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O controle do equipamento ¢ feito por meio de um computador, que opera no sistema
Windows, com uma interface IEEE-488. Trés sistemas sdo comandados pelo software. O
controlador modelo 1822 ¢ responsavel pelas seguintes funcdes e subsistemas: (1) transporte
da amostra no interior da bobina; (2) aquecedor interno; (3) detec¢do do sinal SQUID;
(4) fonte de corrente que gera campo magnético; (5) chave de operacdo no modo persistente;
(6) impedancia e (7) sensor de nivel de He. O segundo controlador € responsdvel pela chave
de fluxo de gés, de ar e do sistema de vacuo. O terceiro controlador (ponte R/G modelo 1802)

é responsdvel pelo monitoramento do sensor de temperatura e aquecimento de He-gés.

3.2.2 Impedanciometria

Para as medidas de impedanciometria foi utilizado um conjunto de equipamentos
eletronicos, descritos mais adiante, e dois tipos de criostatos para o resfriamento das amostras.
Trés tipos de medida da impedancia sdo possiveis: impedincia em funcdo da temperatura,
impedancia em fun¢do da frequéncia e impedéancia em fun¢do do campo magnético externo

(magnetoimpedancia).

(1) Impedancia em funcdo da Temperatura (Z X T), mantendo-se fixos a frequéncia e o
campo magnético aplicado. Devido a condi¢cdes de ordem técnica para o procedimento de
medidas adotado, espera-se até que o equipamento atinja a temperatura minima, sem a
presenca de campo magnético externo. As medidas sdo realizadas enquanto a temperatura ¢é
aumentada, com, ou sem, a presenca do campo aplicado. Logo apds este procedimento,
medidas podem ser feitas durante a diminuicdo da temperatura, se necessirio, obtendo-se

ciclos de aquecimento e resfriamento.

(2) Impedancia em fungdo da Frequéncia (Z X f), mantendo-se temperatura e campo
magnético constantes. Resfria-se o sistema até a temperatura desejada, sem a presenga de
campo aplicado, e executa-se a medida variando a frequéncia, na presenca, ou ndo, do campo

magnético.

(3) Impedancia em fun¢do do Campo aplicado (Z X H,), mantendo-se as demais
grandezas constantes. Escolhe-se a frequéncia e, quando o sistema atinge a temperatura
escolhida, realizam-se as medidas como num ciclo de magnetizacdo. O campo ¢é desligado e o

sistema € aquecido até T >> T¢ e novamente resfriado para executar um novo ciclo em outra
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temperatura. Este procedimento garante que a amostra ndo apresentard efeito de memoria

magnética.

Para realizar as medidas, € necessdrio que sejam feitos contatos elétricos nas amostras.
O modo mais eficiente de fixacdo dos contatos € o de solda ponto, observando a técnica de
quatro pontos, ilustrada na figura 3.5. Amostra e contatos elétricos sdo ancorados em um

porta-amostras (lamina de cobre) com o auxilio de verniz GE.

Figura 3.5: llustracdo da técnica de quatro pontos utilizada nas experiéncias de

impedanciometria.

Para a realizacdo das medidas foram utilizados dois sistemas criogé€nicos, ilustrados nas
figuras 3.6, 3.7 e 3.8. Um dos sistemas é baseado num criostato convencional para nitrogénio
liquido desenvolvido no Laboratério de Supercondutividade IF-UFRGS (figura 3.6), que
opera entre 80 K e 350 K. O outro sistema é baseado num criorrefrigerador DISPLEX, da

empresa Advanced Research Systems (ARS) que opera entre 19 K e 350 K (figuras 3.7 e 3.8).

A parte interna do criostato de N,-L, ilustrado na figura 3.6, € composta por uma camara
fechada com junta de indio, suspensa por tubos de aco inox de parede fina, por onde é feito
vicuo. A camara possui dupla fun¢do: impedir que a amostra e o aquecedor fiquem imersos
diretamente no banho de N, e manter homogénea a temperatura no porta-amostra. No interior
da camara estd instalado o porta-amostras de cobre, em formato circular, conforme figura
3.6b. Em um dos lados foi instalado um sensor CGR (Carbon-Glass Resistor), para a leitura
da temperatura, € um aquecedor, constituido por um fio de manganina enrolado de forma a
anular o autocampo. Do outro lado, estdo colocados os contatos elétricos para que se possa
instalar a amostra. O criostato possui ainda uma bobina responsavel pela produgdo de campo
magnético externo. A bobina foi também confeccionada no laboratério e pode gerar campos
de até 500 Oe. Externamente, é colocado um vaso dewar de vidro, de parede dupla espelhada,

para que o conjunto seja colocado em banho de N, liquido.
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O criorrefrigerador de ciclo fechado, da ARS, é composto por um compressor e um

dedo-frio acoplado a um criostato, mostrado esquematicamente na figura 3.7.
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Figura 3.6: (a) Esquema do criostato de N»>-L. 1- Vaso Dewar para N»-L; 2- aletas;

3- bobina geradora de campo magnético; 4- vaso de isolamento; 5- porta- amostras; 6- caixa

de terminais elétricos; 7- conexdo para bomba de vdcuo. (b) Vista frontal do porta-amostras.

1- contatos elétricos; 2- amostra. (c) Vista lateral do porta-amostras. 1- aquecedor; 2- sensor

CGR; 3- amostra.

O compressor necessita de uma pressdo minima de repouso de 185 psig de hélio gasoso,

atingindo 250 psig em modo trabalho, e funciona em regime de ciclo fechado, retirando calor

por meio de compressdo e expansdo do gas. O compressor é refrigerado com o auxilio de uma

serpentina de dgua pressurizada.

A central de comando do criorrefrigerador é composta por um sistema de pistdes,

acionados pelo compressor, que € mantida no ambiente externo ao criostato evacuado no qual
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o dedo frio, com dois estigios de resfriamento, estd inserido. No interior do dedo frio circula
He gasoso. Na por¢éo intermedidria do dedo frio encontra-se o estigio de 40 K e na regido
inferior, o estagio 12 K. Neste ponto estd instalado um sensor de temperatura e um aquecedor.
Os detalhes do criostato podem ser vistos na figura 3.8. Externamente a cimara onde € situada
a amostra, é possivel inserir uma bobina para a aplicagdo de campos magnéticos. A bobina

utilizada nas experiéncias atinge o valor maximo do campo magnético de 160 Oe.

de Helio gasoso Absorvedor
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Figura 3.7: Esquema do criorrefrigerador ARS. 1- compressor; 2- dedo frio.

O porta-amostras € uma cana em ag¢o inox de parede fina, que € inserido em uma camara
acoplada ao criostato (ver figura 3.8). A caixa de terminais elétricos estd colocada na
extremidade superior da cana, acima de um flange de conexdo. No corpo da cana foram
colocadas 4 aletas em inox com dupla fungdo: conter a conveccdo do He gas injetado na
camara e blindar a incidéncia de radiacdo infravermelha sobre a amostra. A amostra e o
sensor CGR, fixados na extremidade inferior da cana, sdo ligados aos terminais da caixa
externa através de um conjunto de fios criogénicos da LakeShore. A figura 3.9 mostra,

esquematicamente, a cana porta-amostras.
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Figura 3.8: Detalhe do criostato com dedo frio. 1- Expansor DE 202; 2- receptdculo de
controle do motor do expansor; 3- Conectores da linha de gds, 4- Conexdo para bomba de
vdcuo; 5-Tubo extensor da cdmara da amostra; 6- estdgio 40K; 7-Dedo-frio; 8- Camara de
vdcuo; 9- Controlador e sensor de temperatura; 10- Estdgio 12K; 11- Posicdo do sensor
CGR; 12- Parede interna da camara da amostra; 13- Posicdo da amostra; 14- Tubo

extensor.
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Figura 3.9: Detalhe da cana porta-amostras do criostato de ciclo fechado. 1- central de
conectores elétricos (a — contato de V , ; b — contato de V _; ¢ — contato de i, ; d— contato
do CGR) ; 2- flange; 3- tubo em inox de parede fina, 4- aletas; 5- haste em fibra; 6- sensor
CGR; 7- local da amostra.

A amostra é fixada na cana do porta-amostras com verniz GE, com a possibilidade de
ser colocada em série com um resistor de 50 Q (ver 11 na figura 3.10). A funcfo do resistor é
melhorar o casamento da impedancia da amostra com os cabos externos. O transporte de
corrente para a amostra, a leitura da d.d.p., o monitoramento da frequéncia e corrente e a
leitura do sensor de temperatura sdo feitos por meio de cabos blindados coaxiais, com

impedancia de 50 Q.

O controle, a leitura e o armazenamento dos dados sdo realizados por meio de um
conjunto de equipamentos eletrdnicos, mostrado esquematicamente no diagrama de blocos da

figura 3.10 e explicado a seguir.

A corrente que atravessa a amostra € senoidal e € aplicada por um gerador de funcdes da
Hewlett Packard, modelo 33120A (3), associado a um amplificador diferencial (2) com ganho
1:1. A intensidade e a frequéncia da corrente aplicada sdo monitoradas por um osciloscopio
Tektronix, TDS 1012B (4). Na montagem baseada no criostato de N»-L, o controle de
temperatura € feito por meio de um controlador da Oxford, ITC 502 (6). O aquecedor é
constituido por um bobinado de manganina, enrolado de forma a anular o autocampo. A
medida de temperatura € feita com um sensor CGR. No caso da montagem baseada no
criorrefrigerador ARS, o controle de temperatura é feito por um controlador da Scientific
Instruments, modelo 9650, associado a um sensor CGR fixado nas vizinhangas da amostra e
acoplado a uma fonte de corrente DC. Este sensor € monitorado por dois multimetros digitais
Keithley, modelo 196, operando nos modos tensdo e corrente. O campo magnético externo é
obtido por meio de uma bobina (8) que recebe corrente de uma fonte bipolar (7), desenvolvida

no IF-UFRGS, que é monitorada por um multimetro digital Keithley, modelo 195A (5). Por
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fim, a leitura da d.d.p. na amostra € feita por meio de um detector sincrono (lock-in) da Perkin

Elmer, modelo 7280 DSP (1). O lock-in possui dois canais para a medida da impedancia; o

canal A ¢é responsdvel pela leitura da d.d.p. em fase com a corrente (canal Vy, associado a

resisténcia), enquanto que o canal B identifica a d.d.p. em diferenca de fase de 90° em relacdo

a corrente (canal Vy, associado a reatancia). Todas as leituras sao feitas via conexao GPIB de

forma automatizada, com o auxilio de um programa em Qbasic, desenvolvido em ambiente

DOS.
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Figura 3.10: Montagem do aparato experimental para as medidas de impedadncia.

(1) Lock-in; (2) Amplificador; (3) Gerador de sinal; (4) Osciloscépio; (5) Voltimetro

Keithley; (6) Controlador de temperatura; (7) Fonte de corrente; (8) Bobina e amostra;

(9) Computador; (10) Resistor de 1 £2; (11) Resistor de 50 £2.



3.3 Experimentos Realizados

3.3.1 Magnetizaciao
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Os experimentos de magnetizagdo em fungdo da temperatura, M X T, foram realizados

aplicando-se campos fixos e observando-se os procedimentos ZFC e FC. Enquanto que, os

experimentos de magnetizacdo em fungdo do campo magnético aplicado, M X H,, foram

realizados observando-se as curvas de magnetizac¢do inicial para isotermas na regido em torno

da temperatura de transi¢do critica (T¢). Foram realizados ainda, ciclos de magnetizagdo em

trés temperaturas distintas, uma abaixo da transicdo critica reentrante, uma na regido ordenada

tipo ferromagnética e a terceira acima da transicdo critica. A escolha dos tipos de

experimentos € apresentada na tabela 3.3.

Tabela 3.3: Tipo de medidas de magnetizacdo realizadas nos sistemas estudados.

MxT M xH Ciclode M
Amostra | Intervalo H fixos Intervalo | Isotermas entre | Intervalo Isotermas
entre de
Cr46 40K - 10 Oe e 0 Oe - 20Ke 35K -5000e—- | 8K, 19K e
80,0 K 130 Oe 500 Oe +500 Oe 35K
Cr49 20K - 10 Oe e 0 Oe - 2K e 10K 3000e—- | 2K, 4Ke
50,0 K 70 Oe 300 Oe +300 Oe 12K
V48 6,0 K- 10 Oe e 0 Oe - 36 Ke5S0K -5000e - | 34 Ke 50K
90,0 K 160 Oe 500 Oe +500 Oe
Fel3 40K - 10 Oe e 0 Oe — 45Ke 100K | -5000e- | 20K, 64 K
160,0 K 100 Oe 500 Oe +500 Oe e 105K
Fel5 8,0K - 20 0Oe e 0 Oe — 81 KellOK | -5000e- | 20K, 80K
200,0 K 100 Oe 500 Oe +500 Oe ell5SK
Fel8 8,0K - 10 Oe e 0 Oe - 144 Ke 170K | -500 0e - | 20K, 143 K
260,0 K 200 Oe 500 Oe +500 Oe e 166 K
Fe2l 40K - 10 Oe e 0 Oe - 184 Ke216 K | -5000e - | 20K, 190 K
270,0 K 200 Oe 500 Oe +500 Oe e216 K




3.3.2 Impedanciometria
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Os experimentos de impedancia em funcdo da temperatura (Z X T) foram realizados

observando-se campos magnéticos aplicados fixos e frequéncias fixas. Os experimentos de

impedancia em func¢do do campo magnético aplicado, magnetoimpedéncia (Z x H), foram

realizados observando-se uma frequéncia fixa em diversas isotermas, desde a minima

permitida pelo equipamento até pouco acima da temperatura de transi¢do critica. A escolha

dos experimentos é mostrada na tabela 3.4.

Tabela 3.4: Medidas realizadas para os

sistemas estudados pela técnica de

impedanciometria.
ZxT ZxH
Amostra | Intervalo | H fixos de | Frequéncias | Intervalo Isotermas | Frequéncia
entre entre
Fel3 190K-10,20,70e | 80Hz e -140Oe - [20e 100K | 200 kHz
140,0 K 120 Oe 1,8 MHz +140 Oe
FelS8 190K-| 0,20 e 80Hz e -1500e - [20e 180K | 100 kHz
230,0 K 50 Oe 1,8 MHz +150 Oe
Fe2l 190K-| 0,20e 80Hz e -150 0e - [20e220K | 100 kHz
270,0 K 120 Oe 1,8 MHz +150 Oe
Crd6 19,0K- | 0,50, 100 1kHz e -1500e - | 18e36K 400 kHz
61, 0K | e 150 Oe 1,8 MHz +150 Oe




4. FENOMENOLOGIA CRITICA NOS
SISTEMAS o-FeCre o-FeV

4.1 Introducao

Neste capitulo apresentam-se as medidas, as andlises e as discussdes pertinentes a
fenomenologia critica nas vizinhancas da transicdo para-ferromagnética dos sistemas o-FeCr
e o-FeV. Os experimentos realizados sdo: magnetizacdo em funcdo da temperatura (M X T) e
magnetizacido em funcdo do campo magnético aplicado (M X H). Os métodos empregados
nas andlises sdo os de Kouvel-Fisher (K-F) para M x T, e Arrot-Noakes (A-N), Isoterma

critica e Escala, para M x H.

Primeiramente apresentamos uma rapida discussio sobre o campo desmagnetizante, que
deve ser considerado nas medidas de magnetizacdo. Os detalhes acerca do campo
desmagnetizante sdo mostrados no apéndice A. Em seguida, sdo apresentados os resultados
obtidos para as ligas dos sistemas reentrantes de fase o Cr46, Cr49 e V48, preparada

conforme os procedimentos descritos no capitulo 3.

Ao final do capitulo, é apresentado o diagrama de fases magnéticas para cada uma das
ligas estudadas e é feita uma comparacdo entre os expoentes criticos ff, ¥ e ¢ determinados

experimentalmente para a transi¢io para-ferromagnética nestes sistemas.
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4.2 O Campo Desmagnetizante

O campo desmagnetizante produz efeitos significativos nos resultados de magnetizacéo

de amostras ferromagnéticas de formato arbitrario. Este campo é dado por

onde M é a magnetizagdo e 77 € o fator de desmagnetizagdo da amostra.

Este campo atua no sentido de dificultar a orientagdo dos momentos magnéticos num
material que estd sujeito a um campo magnético externo. Assim sendo, o campo efetivo

sentido pela amostra, que chamamos de campo interno H;, € descrito por
Hi=H,—H; , (4.1)

onde H, é o campo magnético aplicado externamente.

Maiores detalhes sobre o fator de desmagnetizagdo s@o apresentados nos apéndices.
Porém, em linhas gerais, tem-se que o fator de desmagnetizagdo estd relacionado a geometria
da amostra. O cdlculo deste fator € possivel para amostras com geometria elipsdide [56, 57].

Em nossas medidas consideramos a determinacdo de 77 apresentada por Chikazumi [56]:

TC a—b 3 /a—hb\*
n=——1————( ) ;o a>b>c (A.5)
onde a, b e ¢ sdo os semieixos do elipséide. O formato real das amostras é, no caso do

presente estudo, aproximadamente descrito como elipsoidal.

As amostras escolhidas para este estudo possuem formatos alongados e foram instaladas
na configuragdo mais favordvel para minimizar o fator de desmagnetizag¢ao, de acordo com a
equacdo A.5, e assim minimizar o efeito do campo desmagnetizante nas medidas de

magnetizacdo.
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4.3 O Sistema o-Fe; ,Cr,

4.3.1 Resultados de Magnetizacao

i) Amostra Cr46:

A figura 4.] apresenta as medidas de magnetizacdo realizadas na liga Cr46. No painel
(a), sdo apresentados alguns exemplos das medidas de magnetizagdo em funcdo da
temperatura. Para essas medidas, foram adotados o procedimento ZFC, representado pelos

pontos cheios, e o procedimento FC, representado pelos pontos vazados.

6.0 %% 120 Oe = ZFC/|7
80 Oe %% s FC
VVVr QQ
450 T, v -
’ 50 Oe SEN
—~ LYY v
E’ N AAAQLAQAAA LAY
> Aa ‘17 i
% 3.0} 3(0)093000 ay v?g
o TN 2,7 T
002 QQQ a e C
= o FONERLY
T. QQ Av—,’o
15 q00e ' M |T e %, 1
O0O0oooo irr ° A
- ..D.D-D-QQQQQQQ )
0.0 T ) ) Dungéggzﬁﬁgqqqqoax

0 5 10 15 20 25 30 40 45
T(K)

5.0 T T T T T

0 100 200 300 400 500
H (Oe)

Figura 4.1: Medidas de magnetizacdo para a amostra Cr46. (a) Curvas M x T para
alguns campos magnéticos fixos. Os pontos cheios foram obtidos com o procedimento ZFC,
enquanto que os vazados foram obtidos com o procedimento FC. (b) Curvas de M x H

considerando isotermas entre 22,0 K e 31,0K, com intervalos de 1 K entre as isotermas.
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Nota-se a reducdo da temperatura de irreversibilidade (7;,), que denota o ponto de
separacdo das curvas ZFC e FC, a tendéncia constante da temperatura critica (T¢) e a
diminui¢d@o do ponto de irreversibilidade forte (77.y), ponto de mdximo na magnetizagdo ZFC,
com o aumento do campo magnético. Estes resultados sdo melhor explicados mais adiante.
No painel (b) t€m-se algumas medidas de magnetizacio em fung¢do do campo magnético
interno para isotermas entre 22,0 K e 31,0 K, medidas a cada 1,0 K. A medida que se aumenta
a temperatura, a magnetizacao se torna mais linear com o campo e possui menor intensidade
até que, em T > T, a dependéncia entre M e H tende a linearidade em temperaturas muito

acima de T¢. O campo interno H; foi avaliado de acordo com a equagdo 4. 1.

ii) Amostra Cr49:

A figura 4.2 apresenta as medidas de magnetizacgdo realizadas na liga Cr49. O painel (a)
apresenta algumas das medidas de M x T em campos magnéticos aplicados fixos. Os pontos
cheios representam o procedimento ZFC, enquanto que os vazados, o procedimento FC. De
forma semelhante que para a liga Cr46, nota-se que o aumento do campo magnético aplicado
provoca diminui¢do da temperatura de irreversibilidade (7},). A temperatura critica (T¢) ndo
varia e o ponto de irreversibilidade forte (7} apresenta a particularidade de se confundir com
T:, sugerindo que, nesta situacdo, o comportamento magnético da amostra se aproxima de
um vidro de spin puro. No painel (b) sdo apresentadas medidas de M X H, considerando
isotermas entre 3,0 K e 10,0 K, realizadas em intervalos de 1,0 K. O campo interno, H,,

representado no eixo horizontal da figura 4.2b, foi calculado com base na equagéo 4. 1.
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Figura 4.2: (a) Curvas de M X T para a liga Cr49 em alguns campos magnéticos

aplicados. Os pontos cheios foram obtidos com o procedimento ZFC, enquanto que 0s

vazados representam medidas com o procedimento FC. (b) Curvas de M X H medidas em

temperaturas fixas entre 3,0 K e 10,0K, com intervalo de 1 K entre as isotermas.

4.3.2 Analises

4.3.2.1 Analises com o Método de Kouvel-Fisher

O método K-F [32] consiste na obtenc@o e andlise das quantidades:

Y(T) = d;lw = (T=To) (2.14)
M1
X(T) = —W=E(T—Tc)

(2.15)

65
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As equagdes 2.14 e 2.15 supdem a validade do escalonamento convencional, o qual
considera que as propriedades magnéticas escalam, nas vizinhangas de T¢, com a temperatura

reduzida t = (T — T) /T, (conforme discutido no capitulo 2).

4.3.2.1.a Susceptibilidade DC no Escalonamento Convencional
Seguem-se as andlises da susceptibilidade DC com base no escalonamento

convencional para o sistema o-FeCr.

i) Amostra Cr46:

As figuras 4.3 e 4.4 apresentam a quantidade Y(7), que denominamos de
susceptibilidade K-F, em fun¢do da temperatura para a liga Cr46 em diferentes valores de
campo aplicado. A quantidade Y(7) € determinada a partir das medidas de susceptibilidade

conforme a defini¢do dada pela equacao 2.174.

Figura 4.3: Susceptibilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equacdo 2.11 para a liga Crd46 em vdrios campos magnéticos aplicados entre 20 Oe e
130 Oe. O intervalo de variacdo do campo é de 10 Oe. A linha cheia vermelha denota o

ajuste linear global, de forma que os pardmetros criticos indicam y= 0,58 e T¢ = 33,8 K.

Na figura 4.3 sdo apresentadas as medidas da susceptibilidade K-F em varios campos

magnéticos aplicados, entre 20 Oe e 130 Oe. Observa-se que a susceptibilidade K-F depende
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fortemente e sistematicamente do campo aplicado em temperaturas superiores a 55 K. Isto
significa que o regime linear da susceptibilidade, onde andlises criticas confidveis podem ser
efetuadas, limita-se a regido T¢c < T < 55 K. Um ajuste global, realizado entre 44 K e 54 K é
mostrado na figura 4.3. Obtém-se T¢ = 33,8 K e = 0,58. A temperatura critica estimada estd
muito acima do valor esperado com base na posicio do minimo de dM / dT, mostrado no
detalhe da figura 4.4. O valor estimado para T¢ é também alto se comparado com a estimativa
obtida dos resultados de magnetizacdo mostrados na figura 4. /. Por fim, o valor obtido para o

expoente 7€ andmalo e menor que a previsao da teoria de campo médio.

A figura 4.4 mostra uma andlise individualizada para o campo magnético aplicado de
70 Oe. Neste caso, a andlise foi limitada a regido T < 27¢. Observa-se que Y(7T) ndo mostra
um comportamento genuinamente linear neste intervalo de temperaturas. Ainda assim,
procurou-se realizar um ajuste linear, como mostrado na figura. Neste caso obtém-se y= 1,05
e Tc = 27,0 K. A temperatura critica estd coerente com o esperado das curvas de

magnetizacdo (figura 4.7) e o expoente critico remete a teoria de campo médio.

60— — T v T T T
,_0.1 . [ ]
45+ 5 .- -
023 y
& 3016155655 50 35 20"
> T T (K) ."
15} H,=700e .
y=1,05 T ,=27,0K
0 " 1 " " " " 1 " " " " 1 " " " " 1 "
30 40 50 60
T(K)

Figura 4.4: Andlise de K-F com base no escalonamento convencional para a liga Cr46
no campo aplicado de 70 Oe. No detalhe, tem-se dM / dT. O ajuste foi realizado no regime de

baixas temperaturas, porém introduz fortes incertezas (ver texto).

2

Este comportamento ¢ aproximadamente reproduzido para qualquer valor de campo

magnético aplicado no intervalo entre 20 Oe e 130 Oe. Desta forma, foi possivel o calculo de
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valores médios, os quais sdo y= 1,06 + 0,02 e T¢ = 26,7 (+ 0,4) K. A pequena quantidade de
pontos para ajuste, tornando a reta tangencial a curvatura de Y(7), entretanto, levanta dividas

quanto a relevancia fisica da andlise efetuada e aos parametros criticos por ela obtidos.

ii) Amostra Cr49:

As figuras 4.5 e 4.6 apresentam as andlises da susceptibilidade em fungdo da
temperatura, utilizando-se o método de K-F e escalonamento convencional para a temperatura

reduzida (equacdo 2.14), no caso da liga Cr49.

A figura 4.5 apresenta a susceptibilidade K-F, ou fun¢do Y(7), obtida em diversos
campos magnéticos aplicados entre 10 Oe e 70 Oe. Entre 10 Oe e 30 Oe, as medidas foram
realizadas a cada 5 Oe e, entre 30 Oe e 70 Oe, as medidas foram feitas a cada 10 Oe. Nesta
amostra, os resultados obtidos nos diferentes campos se sobrepdem razoavelmente, mostrando
que os efeitos ndo lineares na susceptibilidade sdo pequenos. Nota-se, no entanto, a ocorréncia
de uma anomalia em todas as curvas em torno de 15,0 K. A origem desta anomalia ndo é
conhecida. A andlise dos resultados na figura 4.5 é feita apenas na regido de baixas
temperaturas. Tomando-se o conjunto dos resultados, um comportamento aproximadamente

linear € identificado no intervalo de temperaturas entre 8§ Ke 12 K.

10.0 ———————
75}
< 5.0
> 70 Oe
vy=1,45
251 E
T, =49K
10 Oe
0.0 e

50 75 100 125 150 175 200 225
T(K)

Figura 4.5: Susceptibilidade K-F para a liga Cr49 em campos magnéticos aplicados
entre 10 e 70 Oe.
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Na figura 4.6 este comportamento € individualizado para o campo aplicado de 25 Oe.
Obtém-se, a partir das andlises realizadas para os demais campos magnéticos aplicados, os
valores médios T¢ = 4,8 (= 0,3) Ke y= 1,48 + 0,05. O valor de T¢ estd em razoavel acordo
com a expectativa baseada no minimo de dM / dT, mostrado no detalhe da figura 4.6, assim

como a expectativa do expoente critico para a classe dos sistemas magnéticos reentrantes.

10.0 T T T
0.0
75[ -0.1 - .__.._
>
©
0.2 A—
e e e i
> T (K)
H =250e
25 @ g
v=1,43 TC=5,01 K
0.0 L

15 20

Figura 4.6: Andlise de K-F usando o escalonamento convencional para a liga Cr49 no
campo aplicado de 25 Oe. O ajuste indica y= 1,43 e Tc = 5,0 K. No detalhe, tem-se
dM /dT x T.

4.3.2.1.b Susceptibilidade DC e o Escalonamento CHT

O escalonamento CHT supde que a temperatura reduzida possa ser definida como sendo
T = (T —T,)/T. Assim, a susceptibilidade K-F serd dada por

—1

_r
dy 1
lar

- Lr-1

2.20
T (2.20)

1
W) ==

i) Amostra Cr46:

A figura 4.7a apresenta a funcdo W(T) em diversos campos magnéticos aplicados entre
20 Oe e 130 Oe. Visualmente observam-se os mesmos efeitos reportados na figura 4.3,
entretanto, os graficos se sobrepdem razoavelmente na regido de temperaturas entre 35 K e
55 K. O ajuste global € realizado no referido intervalo, que informa os parametros T¢c =27 K e

y=1,54.
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Figura 4.7: Andlise de K-F usando o escalonamento CHT para a liga Cr46. (a) Pontos
determinados com o uso da equacdo 2.17 em diversos campos magnéticos entre 20 Oe e
130 Oe. O espacamento entre os campos é de 10 Oe. (b) Fungdo W(T) no regime de
temperaturas entre 35 K e 58 K no campo magnético aplicado de 70 Oe. Neste caso o ajuste

linear indica y= 1,55 e Tc = 26,8 K.

No painel (b) da figura 4.7, é apresentado uma andlise individualizada no campo
magnético aplicado de H = 70 Oe. O ajuste ¢ feito considerando-se a regido linear que inicia
pouco acima de T¢ e se estende até cerca de 60 K. Neste caso, o expoente critico tem valor de
y= 1,55 e a temperatura critica de 7¢ = 26,8 K. Como nos demais campos investigados, W(T)
apresenta comportamento semelhante, foi possivel estabelecer os valores médios dos
pardmetros criticos, ¥= 1,54 + 0,04 e T¢ = 26,8 (£ 0,5) K. A linearidade do gréfico, a extensa

regido de ajuste, a temperatura critica consistente com a derivada da magnetizacéo (detalhe da
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figura 4.4) e o expoente critico compativel com o esperado para sistemas reentrantes [24],
sugerem que esses valores sdo fidedignos e o escalonamento CHT é mais adequado para

descrever a fenomenologia critica na liga Cr46.

ii) Amostra Cr49:

A andlise da transicdo para a amostra da liga Cr49 com base no escalonamento CHT

leva ao resultado ilustrado na medida representativa da figura 4.8.

0.60 —————————————— :
045} 1
030}

= H, =25 Oe
0151 T,,=001K |

T,,=34K
0.00 : : : :
0 5 10 15 20 25

Figura 4.8: Andlise de K-F usando o escalonamento CHT para a liga Cr49 no campo
aplicado de 25 Oe. Em vermelho, o ajuste linear em baixas temperaturas sugere a ocorréncia
de uma transicdo quadntica, enquanto que o ajuste em azul, em altas temperaturas, sugere o

regime cldssico.

A anomalia em torno de 15 K torna-se ainda mais marcante. A extrapolacdo linear do
regime de altas temperaturas (7 > 18 K) leva a temperatura critica T¢ = 3,5 K. Porém o regime
de baixa temperatura indica T¢ = 0 K. Este resultado sugere a ocorréncia de uma transi¢do de
fase quantica no caso da liga Cr49. Se esta interpretagdo estiver correta, a anomalia em
T = 15 K poderia ser um crossover do regime de transi¢do cldssica, com temperatura critica
ndo nula, para um regime de baixa temperatura que revela uma transicdo quantica, com
temperatura critica nula. O método, porém, ndo permite a determinacdo do expoente critico

neste caso. A dificuldade resulta do termo que multiplica o fator (T — T¢) na equagdo 2.20.
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Este termo € inversamente proporcional a 7¢ e, no limite em que T¢ — 0, a determinacdo de ¥

torna-se muito imprecisa.

4.3.2.1.c Comparacao entre os Escalonamentos
Para comparar a aplicabilidade dos escalonamentos convencional e CHT na liga Cr46 e

testar os valores obtidos para o expoente critico 7% representamos as medidas de
susceptibilidade na forma x”? em fun¢io de T, para o escalonamento convencional
(apresentada no painel (a) da figura 4.9), ou Ty"” em funcdo de 7, para o escalonamento

CHT, apresentada no painel (b) da mesma figura.

Os resultados da figura 4.9a foram obtidos com o campo magnético aplicado de 50 Oe.
Resultados semelhantes foram obtidos para outros valores do campo magnético. A reta de
ajuste corresponde ao valor médio = 1,06, tal como obtido com a andlise de Kouvel-Fisher
supondo escalonamento convencional. A reta ajusta-se no intervalo de 32 K< T <44 Ke
fornece T¢ = 27 K. No painel (b), correspondente ao escalonamento CHT, € obtido em ajuste
linear num extenso intervalo de temperatura quando se considera ¥= 1,54, tal como obtido da
andlise da figura 4.7, na se¢do 4.3.2.1.b. A temperatura critica extrapolada é T¢ = 27,2 K. Os
resultados da figura 4.9 indicam que o ajuste com o escalonamento CHT ¢ de qualidade
superior nesta liga e que o valor médio do expoente critico a ser considerado §é
¥y = 1,54 £ 0,04. A observagdo de que o escalonamento CHT se mantém vélido até

temperaturas muito superiores a T¢ é consistente com a expectativa tedrica [2].

Na amostra da liga Cr49, a susceptibilidade apresenta uma anomalia em torno de /5 K
na representacdo grifica do tipo Kouvel-Fisher. O escalonamento CHT sugere que esta
anomalia consiste num crossover para um comportamento de baixas temperaturas do tipo
transicdo quantica, com T¢ = 0 K. Por outro lado, o escalonamento convencional também
produz uma descricdo razodvel do comportamento critico desta liga no regime de baixas
temperaturas, fornecendo o expoente critico médio y= 1,48 + 0,05, cujo valor é consistente

com aquele que caracteriza a transi¢do ferromagnética na liga Cr46.
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Figura 4.9: Comparacdo entre os escalonamentos convencional e CHT para a liga
Cr46 no campo aplicado de 50 Oe. (a) Resultados com base no escalonamento convencional.

(b) Resultados com base no escalonamento CHT. Detalhes no texto.

4.3.2.1.d Magnetizacdo no Escalonamento Convencional
As figuras 4.10 e 4.11 apresentam andlises da magnetizacdo em fun¢@o da temperatura

para a liga Cr46, utilizando-se o método K-F, supondo o escalonamento convencional para a

temperatura reduzida (equagdo 2.15).

Na figura 4.10 esté representada a funcdo X(7), definida pela equagdo 2.15, obtida em
campos magnéticos aplicados, entre 10 Oe e 130 Oe. Uma forte dependéncia da magnetizagio
reduzida com o campo aplicado € observada abaixo de 80 Oe. Acima deste valor de campo
aplicado, as curvas se sobrepdem, indicando que os efeitos ndo lineares sdo reduzidos em

campos acima de 80 Oe. A determinacdo do expoente critico S € discutida a seguir.
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Figura 4.10: Aplicacdo da equacdo 2.12 para as medidas de magnetizacdo na liga
Cr46, considerando campos magnéticos aplicados entre 10 e 130 Oe. As curvas
correspondem a valores de campo aplicado espacados de 10 Oe, aumentando conforme

indica a seta.

A figura 4.1] mostra a andlise para a medida obtida no campo magnético aplicado de
80 Oe. Nio se verifica claramente a ocorréncia de uma regido linearmente dependente da
temperatura em X(7). Na figura estd representado o melhor ajuste linear obtido mediante a
fixacdo da temperatura critica no valor de 27 K, obtido da andlise K-F efetuado nos resultados
de susceptibilidade. O expoente critico correspondente a esta reta € § = 0,58. Este resultado é
reproduzido nos demais campos magnéticos considerados, de forma que valores médios
puderam ser calculados. Assim, obteve-se f = 0,57 + 0,02 e T¢ = 26,3 (= 0,2) K. A pequena
quantidade de pontos para ajuste das retas, entretanto, torna pouco convincente a andlise da
magnetizacdo na amostra Cr46 com o método de Kouvel-Fisher. Assim, sdo necessarios

métodos auxiliares para se definir o valor do expoente critico f nesta liga.
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Figura 4.11: Andlise da magnetizacdo K-F usando o escalonamento convencional para

a liga Cr46 no campo aplicado de 80 Oe. Detalhes no texto.

Para a liga Cr49 néo foi possivel analisar as medidas de magnetizacdo K-F. O estudo da
susceptibilidade mostra que esta liga estd nas proximidades de um ponto critico quéntico, e

uma genuina magnetizacao parece nao ser estivel em temperaturas ndo nulas.

4.3.2.2 Ciclos de Magnetizacdo

No intuito de se estabelecer a regido de aplicabilidade do método de Arrot-Noakes
(A-N), ciclos de magnetizagdo, como os mostrados nas figuras 4.12 e 4.13, foram realizados.
O método somente € vilido para a magnetizagdo de equilibrio. Isto significa que o método
somente pode ser aplicado quando ndo ha histerese, ou seja, o campo coercivo € nulo. Nesta
situacdo o material ndo apresenta efeitos de irreversibilidades magnéticas e a magnetizacio

medida corresponde ao equilibrio termodinamico.

i) Amostra Cr46:

As figuras 4.12a e 4.12b apresentam ciclos de magnetizacdo para a liga Cr46, medidos
nas temperaturas de 8,0 K, 19,0 K e 35,0 K, em campos aplicados entre -500 Oe e +500 Oe.
As medidas realizadas em campos mais altos indicam que a magnetizacdo cresce
monotonicamente sem demonstrar tendéncia a saturacdo, comportamento caracteristico dos
sistemas magnéticos reentrantes. De acordo com a figura 4./a, a temperatura de 8,0 K e em

baixos campos aplicados, a liga encontra-se na fase reentrante. Na temperatura de 19,0 K
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tem-se a fase ordenada tipo ferromagnética, enquanto que em 35,0 K, a liga encontra-se na

fase paramagnética.

[Crae] 80K

5.0 ]
25¢ 1

0.0

25f ]

M (emu / g)

“H00 50 0 50 100

3.0F 4

150 / ]

35,0 K
0.0 ’/ —

M (emu / g)

15} 1

Figura 4.12: Ciclos de magnetizacdo para a liga Crd6. (a) A isoterma de 8,0 K,
encontra-se na fase reentrante. (b) A isoterma de 19,0 K, denota o ordenamento

ferromagnético, e a isoterma de 35,0 K apresenta o comportamento da fase paramagnética.

O painel (a) da figura 4.12 mostra o ciclo de magnetiza¢io para a temperatura de 8,0 K.
O campo coercivo € 4,4 Oe e a magnetizacdo de saturagdo € 0,49 emu/g. Notam-se
semelhancas no comportamento de M X H nas isotermas de 8,0 K e 19,0 K. Entretanto, o
campo coercivo é aproximadamente nulo na isoterma de 19,0 K. No painel (b) sio
comparados os ciclos de magnetizacdo obtidos em 19,0K e 35,0 K. O resultado em
T = 35,0 K mostra que, nesta temperatura, M é pequena e aumenta linearmente com o campo,

tal como esperado para um sistema paramagnético em temperaturas afastadas de T¢.
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A figura 4.13 apresenta ciclos de magnetizacdo para a liga Cr49, medidos para as

temperaturas de 2,0 K, 4,0 K e 12,0 K, considerando campos

+300 Oe.

M (emu / g)

M (emu/ g)

1.5

1.0

0.5

0.0

-0.5

-1.0

-1.5

aplicados entre -300 Oe e

2,0K

-100

Figura 4.13: Ciclos para a liga Cr49. (a) Histerese na isoterma de 2,0 K, caracteristico

da fase reentrante. (b) Magnetizacdo nas isotermas de 4,0 K, ordenamento ferromagnético, e

de 12,0 K, fase paramagnética.

O painel (a) da figura 4.13 mostra a histerese em 7 = 2,0 K com magnetizacdo

remanente de 0,4 emu/g e campo coercivo de 7,9 Oe. No painel (b) sdo apresentados ciclos de

magnetizacdo em 4,0 K e 12,0 K. Nestas temperaturas, a liga encontra-se no regime de

magnetizacio de equilibrio, no qual o campo coercivo € aproximadamente nulo. Em 4,0 K o

comportamento da magnetizacio ndo apresenta histerese e uma dependéncia tipica de
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materiais ferromagnéticos macios, enquanto que, no ciclo de 12,0 K, a magnetiza¢io é muito

pequena e linear com H, conforme esperado para a fase paramagnética.

4.3.2.3 Andlises com o Método de Arrot-Noakes

A equagdo de estado de Arrot-Noakes [33], considerando-se o escalonamento

convencional, € escrita como

(H)l/”_T—TC_l_(M)l/B 516
M) 0T M, ’ (2.16)

onde M; e T; s@o pardmetros fenomenoldgicos, caracteristicos do sistema; T € a temperatura

da isoterma; S e ¥ sdo os expoentes criticos para a magnetizacdo e susceptibilidade,

respectivamente, e T¢ € a temperatura critica.

Tomando-se os grificos de MYF em funcio de (H/M)'YY, com os expoentes
adequadamente escolhidos, devem-se obter retas paralelas para as isotermas, de forma que a

isoterma critica, T = T¢, cruza a origem dos €ixos.

A equacdo de estado de Arrot-Noakes supondo vélido o escalonamento CHT nas
proximidades da temperatura critica, conforme é discutido na secio 2.2.4, do capitulo 2, deve

Ser escrita como

HA\YY b
— = —MYE 2.21
(M) at+ o (2.21)

onde a e b sdo constantes caracteristicas do material e T = (T —T;)/T é a temperatura
reduzida CHT. As isotermas, neste caso, devem ser representadas na forma (1/T) M /B em

funcdo de (H/M)'/7.

i) Amostra Cr46:

A figura 4. 14 apresenta isotermas de A-N, considerando o escalonamento convencional,
baseado na equagdo 2.1/6, no painel (a), e o escalonamento CHT, baseado na equagdo 2.2/, no

painel (b).
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Figura 4.14: Andlise de Arrot-Noakes para a liga Cr46. As temperaturas das isotermas
estdo entre 26,0 K e 29,0 K. (a) Andlise baseada no escalonamento convencional, dado pela

equacdo 2.16. (b) Andlise baseada no escalonamento CHT, dado pela equagdo 2.21.

As temperaturas correspondentes as isotermas analisadas variaram de 26,0 K a 29,0 K, a
cada 0,5 K. Em adicdo, foi medida uma isoterma em 27,3 K, que fornece 7¢. O melhor valor
encontrado para o expoente da magnetizacdo, mantendo-se fixo = 1,54, obtido das andlises
K-F, foi f = 1,38 + 0,04. Trata-se de um valor relativamente alto, que reflete a natureza

desordenada do estado tipo ferromagnético no Cr46.

Nao se observa diferenca significativa entre os graficos A-N obtidos com base no
escalonamento convencional (equacdo 2.7/6) ou com base no escalonamento CHT (equacdo

2.21).
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ii) Amostra Cr49:

No caso da liga Cr49, foram realizadas as medidas de magnetiza¢do inicial em

isotermas de 2,0 K a 12,0 K, espacados a cada 0,5 K.

Como tentativa de andlise A-N, foi realizado apenas o escalonamento convencional,
pois, como visto na sec¢ao 4.3.2.1.b, o escalonamento CHT sugere que a transicdo é quantica
neste sistema. Fixou-se entdo = 1,50 e T¢ = 5,0 K tal como obtido no método K-F. O valor
B = 0,69 £ 0,04 mostrou melhor ajuste as isotermas no intervalo entre 4,0 K e 7,0 K. A figura
4.15 mostra as isotermas de A-N para as condices apresentadas. Devido a ndo linearidade
das isotermas em baixos campos aplicados, foram considerados os campos de valor
intermedidrio para a andlise. O resultado desta andlise deve ser encarado com cautela, uma
vez que o valor de £ destoa do observado para a liga Cr46 e néo hé evidéncias sélidas de que

uma transi¢do termodinamica ocorra nesta liga.

1250 B=0,69 y=1,50

Cr49 {1

1000k T.,=50K

750

1/
M B

500

250

0.0 0.5 1j0 115 2.0 2.5
(H/m '
Figura 4.15: Andlises de Arrot-Noakes para a liga Cr49, realizada com base no

escalonamento convencional, dado pela equacdo 2.16. As temperaturas das isotermas estdo

entre 4,0 K e 7,0 K, espacados de 0,5 K.

4.3.2.4 Isoterma Critica
Conforme descrito no capitulo 2, o método da isoterma critica permite a determinagao

do expoente J e consiste unicamente na aplicacdo do logaritmo nos dois lados da equag@o

2.11, relativa a isoterma 7 = T¢.

M=aHY® (em T=T.), (2.11)
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onde a é uma constante caracteristica do material e d¢é um expoente critico que se relaciona a

f e ysegundo a relagdo de Widom, discutida no capitulo 2, e dada por:

Bé=y+p (2.12a)

Utilizando os valores encontrados para f e ypor meio dos métodos antes apresentados e
usando a relacdo de Widom (equagdo 2.72a) podemos estimar o expoente critico J, desde que

arelacdo 2.12a seja aplicavel aos sistemas estudados.

i) Amostra Cr46:

Aplicando-se o método a isoterma de 27,3 K para a liga Cr46, obtivemos um bom ajuste
com uma reta. O ajuste linear dos pontos experimentais indica d = 2,07 = 0,05, conforme

mostra a figura 4.76.

Conhecendo-se os valores f = 1,38 e ¥= 1,54 e supondo vidlida a relacdo de Widom,
estima-se d= 2,12. Este valor € consistente com o obtido experimentalmente pelo método da
isoterma critica. Este resultado também indica que os valores de 5 e ¥ determinados de modo

independente com os métodos K-F e A-N sdo fidedignos.

55—

505 5_207+005 )
_ T =273K
< asf ]
£

40 ]

Figura 4.16: Aplicacdo do método da isoterma critica para a liga Cr46. O ajuste linear

indica 6= 2,07 para a isoterma de 27,3 K.
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ii) Amostra Cr49:

A figura 4.17 mostra o método da isoterma critica para a liga Cr49 na isoterma de
5,0 K. O expoente critico obtido a partir do ajuste linear nos pontos experimentais indica
0= 3,20 + 0,04. Supondo vélidos os valores = 0,69 ¢ y= 1,50 e supondo que a relagio de
Widom (equagdo 2.7/2a) seja aplicdvel a estes resultados, estima-se d = 3,17. Novamente os
resultados sdo consistentes. Entretanto a ndo linearidade em larga extensdo da isoterma faz
com que a descricio da fenomenologia critica nesta liga seja sujeita a verificagdes

suplementares.

5.0 T T T T T
451
=
£
4.0 §=23,20+0,04 |
T,=50K
35 L L L L L
3.0 35 4.0 4.5 5.0 5.5 6.0

Figura 4.17: Método da isoterma critica para a liga Cr49. O ajuste linear define

0 = 3,20 para a isoterma de 5,0 K.

4.3.2.5 Andlises com o Método de Escala

O método de escala é fenomenoldgico, assim como o método A-N, e tem como base o
fato de que a magnetizacdo pode ser escrita em fungdo da derivada da energia livre de Gibbs

em relacdo ao campo magnético, conforme descrito no capitulo 2.

A andlise se baseia na condi¢do de que, escolhidos os parametros corretos, as isotermas
abaixo de T¢ colapsam em uma tnica curva e as isotermas acima de 7T¢ colapsam em outra
curva, com o encontro entre elas ocorrendo na isoterma critica. A equacdo 4.2 mostra a
relacdo de escala usada na aplicacdo do método [35], ou seja

M(H,t) H
= f(W;il) , (4.2)
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onde t = (T — T¢) /T, é a temperatura reduzida; B e Jsdo os expoentes criticos € o termo */

se refere ao limite de temperaturas acima e abaixo de 7.

i) Amostra Cr46:

A figura 4.8 apresenta a aplicacdo do método para a liga Cr46. Os expoentes testados
foram f = 1,38 e 0 = 2,07 e a temperatura critica foi estabelecida em T. = 27,3 K. As
isotermas escolhidas estao entre 25,0 K e 29,0 K. O colapso dos dados em duas curvas que se

encontram tangencialmente em 7 = T¢ € razoavel.

o

= 10} Tj//‘?
~ o
s | ]

: - I“' ."

] ° .*. T>T

o T, =273K

>
()
B=1,38 §=2,07

10° 10° 10° 10 10° 10°
H /[t

Figura 4.18: Método de Escala aplicado a liga Cr46 usando isotermas entre 25,0 K e

29,0 K e considerando os expoentes criticos = 1,38 e 0= 2,07 e a temperatura critica

Tc=273K

O método de escala, tal como foi usado, tem a funcdo de confirmar, ou nédo, os valores
obtidos para os pardmetros criticos com as técnicas de andlises empregadas anteriormente.

Dado o conjunto de andlises, pode-se afirmar que, para a liga Cr46 estudada, os
expoentes criticos estaticos sdo f = 1,38 + 0,04; y= 1,54 £ 0,04 ¢ § = 2,07 = 0,05. A

temperatura critica desta liga é T¢ = 26,8 (+ 0,5) K.
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ii) Amostra Cr49:

A figura 4.19 apresenta as isotermas da liga Cr49 submetidas a anélise pelo método de
escala. O melhor resultado foi obtido quando os valores dos expoentes criticos foram
considerados como £ = 0,69 e 0= 3,17 para a temperatura critica de T¢c = 5,1 K. As isotermas
escolhidas estdo entre 3,0 K e 8,0 K. Assim como no caso anterior, os pontos colapsam
razoavelmente, corroborando os valores para os parametros criticos obtidos a partir da
suposi¢do de validade do escalonamento convencional. Neste caso, porém, resta alguma

subjetividade em fun¢do da vizinhanga, muito préxima, de um ponto critico quintico.

»»»
44::»«1>
T<T ,,.W
i /
=% 2 »
310 F .I" "ﬁ*‘ E
t oy ."
= . < TT.T, 82317 p=069
- .
10"} T,=51K E
10' 10° 10° 10* 10°

H. /P

Figura 4.19: Método de Escala aplicado a liga Cr49 usando isotermas entre 3,0 K e

8,0 K e considerando os expoentes criticos = 0,69 e 0= 3,17 e a temperatura critica

TC:5,]K

Para a liga Cr49 estudada, os expoentes criticos estiticos sdo £ =0,69 +0,04;

y=1,48 £ 0,05 e 0= 3,20 = 0,04. A temperatura critica desta liga é Tc = 4,8 (£ 0,3) K.

De modo geral, os valores encontrados para os expoentes criticos nas proximidades da
transicdo ferromagnética das ligas estudadas colocam o sistema o-FeCr na classe de

universalidade dos materiais reentrantes [15].
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4.4 O Sistema GF80’52V0,48

4.4.1 Medidas de Magnetizacao

Amostra V48:

A figura 4.20 apresenta as medidas de magnetizacio realizadas na liga V48. No painel

(a), sdo apresentados alguns exemplos das medidas de magnetizagdo em funcdo da
temperatura segundo os procedimentos ZFC e FC.

9.0
751
S 6.0
>
g 45+
2
= 30}
15
0.0
0
7.5 T T T T T
50 . ]
—_ . ®
(S) o .t
R
v
22.5'A, < 1
v <
04}’
<>.:
A
0_0....|....|....|....|....|..
0 100 200 300 400 500
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Figura 4.20: Medidas de magnetizacdo para a amostra V48. (a) Curvas M x T para
alguns campos magnéticos fixos. Os pontos cheios foram obtidos com o procedimento ZFC,
enquanto que os vazados foram obtidos com o procedimento FC. (b) Curvas de M x H

considerando isotermas entre 37,0 K e 46,0K, com intervalo de 1 K entre as isotermas.
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Nota-se a reducdo da temperatura de irreversibilidade T, (ponto de separacdo das
curvas ZFC e FC), e a diminui¢do do ponto de irreversibilidade forte 7. com o aumento do
campo magnético. Estes resultados sdo discutidos mais adiante. No painel (b) t€ém-se medidas
de magnetizacdo em fungdo do campo magnético interno para isotermas entre 37,0 Ke
46,0 K, medidas a cada 1,0 K. Tal como no sistema o-FeCr, a magnetizacdo em fun¢do do
campo se torna mais linear, e de menor intensidade, & medida que se aumenta a temperatura.

O campo interno H; foi avaliado de acordo com a equagéo 4. 1.

4.4.2 Analises

4.4.2.1 Analises com o Método de Kouvel-Fisher

Tal como discutido na se¢do 4.3.2.1, utilizamos o método K-F na obtencdo do expoente
critico ¥, com base na equagdo 2./4, para o escalonamento convencional e com base na
equacdo 2.20, para o escalonamento CHT. Obteve-se ainda o expoente critico 3, com base na

equacdo 2.15, que considera o escalonamento convencional.

4.4.2.1.a Susceptibilidade DC no Escalonamento Convencional
A figura 4.21 apresenta as medidas da susceptibilidade K-F, Y(T), para os campos

magnéticos aplicados entre 20 Oe e 160 Oe. Observa-se que Y(7) depende fortemente e
sistematicamente do campo aplicado. Somente na pequena regido de temperatura entre 48 K e
51 K as medidas apresentam um padrdo confidvel para ajuste. Um ajuste global para esta
regido fornece T¢c = 41,9 K e y=1,26. A temperatura critica é consistente com o minimo de
dM / dT x T, mostrado no detalhe da figura. Entretanto, a pequena regido usada para ajuste

ndo garante a confiabilidade dos pardmetros obtidos.
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Figura 4.21: Susceptibilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equacdo 2.14 para a liga V48 em vdrios campos magnéticos aplicados entre 20 Oe e 160 Oe.
Os campos entre 20 Oe e 60 Oe estdo espacados de 10 Oe e, acima de 60 Oe, espacados a
cada 20 Oe. No detalhe é mostrado dM / dT em fungdo de T para a medida de 80 Oe.

4.4.2.1.b Susceptibilidade DC e o Escalonamento CHT
A figura 4.22 apresenta a andlise individualizada da fun¢do W(7) (equacgdo 2.20) para

o campo magnético aplicado de 30 Oe. Os resultados permitem um ajuste linear entre
46 K < T < 55 K. Este ajuste fornece os parametros T¢ = 41,3 K e = 1,62. Fortes efeitos de
ndo linearidade foram observados em campos aplicados acima de 50 Oe. Estes dados ndo
foram considerados no calculo dos valores médios, os quais si@o ¥=1,61+0,05 e
Tc =419 (£ 0,6) K. A extensdo na regido de ajuste, a temperatura critica consistente com a
derivada da magnetizagdo, mostrada no detalhe da figura 4.2/, e o expoente critico
compativel com o determinado para o sistema o-FeCr e com o esperado para sistemas
reentrantes [15], sugerem que estes valores sdo fidedignos e que o escalonamento CHT € mais

adequado para descrever a fenomenologia critica da liga V48.
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Figura 4.22: Andlise de K-F usando o escalonamento CHT para a liga V48 no campo
aplicado de 30 Oe. Os pontos foram determinados com o uso da equacdo 2.20. O
comportamento linear da funcdo W(T) no regime de temperaturas entre 47 K e 54 K, indica

y=162 e Tc=413K.

4.4.2.1.c Comparacao entre os Escalonamentos
As andlises apresentadas nas sec¢Oes 4.4.2.1.a e 4.4.2.1.b indicam que tanto o

escalonamento convencional quanto o CHT podem ser usados na determinacdo dos
parametros criticos para a liga V48. Entretanto, o escalonamento CHT mostra-se mais
confidvel, sobretudo em razdo da maior extensdo da regido de ajuste linear na funcdo W(T).
Para comparar a aplicabilidade dos escalonamentos convencional e CHT na liga V48 e testar
os valores obtidos para o expoente critico ¥ representamos as medidas de susceptibilidade na
forma "7 em funcdo de T, para o escalonamento convencional (apresentada no painel (a) da
figura 4.23), e Ty em funcio de T, para o escalonamento CHT, mostrada no painel (b) da

mesma figura.
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Figura 4.23: Comparacdo entre os escalonamentos convencional e CHT para a liga
V48 no campo aplicado de 40 Oe. (a) Resultados com base no escalonamento convencional.

(b) Resultados com base no escalonamento CHT.

O campo magnético aplicado, nas experiéncias mostradas na figura 4.23, é de 40 Oe. Os
demais valores de campo (abaixo de H = 50 Oe) foram testados e, com exce¢do do caso
H = 10 Oe, todos apresentaram resultados semelhantes. No painel (a) da figura 4.23, estd
mostrada a susceptibilidade com o escalonamento convencional, considerando ¥y = 1,26,
tal como obtido com a andlise K-F da secdo 4.4.2.1.a. A reta ajusta-se no intervalo
45 K < T < 60 K e fornece T¢ = 42 K. No painel (b), correspondente ao escalonamento CHT,
€ obtido em ajuste linear num extenso intervalo de temperatura quando se considera y= 1,61,
tal como obtido da andlise da figura 4.22, na se¢do 4.4.2.1.b. A temperatura critica
extrapolada é T¢ = 42,1 K. Os resultados da figura 4.23 indicam que o ajuste com o

escalonamento CHT € de qualidade superior no V48, assim como ocorre para a liga Cr46. No
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escalonamento CHT, a funcionalidade se mantém valida até temperaturas muito superiores a
T¢, conforme a expectativa tedrica [2]. Assim, o valor médio do expoente critico a ser

considerado é y= 1,61 £ 0,05.

4.4.2.1.d Magnetizacao no Escalonamento Convencional
A figura 4.24 apresenta resultados para a magnetizagdo reduzida, X(7), para a liga V48.

Supde-se o escalonamento convencional para a temperatura reduzida (equacdo 2.15). Os
campos magnéticos aplicados variam entre 20 Oe e 160 Oe. Observa-se que X(7) é fortemente
dependente do campo aplicado em todo o intervalo de campos e temperaturas estudado. Este
fato dificulta a realizacdo de andlises do tipo K-F, pois os pardmetros criticos tornam-se
dependentes de H. Observa-se também que todas as curvas X(7), determinados em todos os
valores de H aplicados, interceptam-se na temperatura em torno de 7% = 39 K. Nesta
temperatura especifica, X(7) é independente de H. A origem de tal comportamento nédo é
conhecida. Um fendmeno semelhante, observado na magnetizacdo dos cupratos
supercondutores de alta temperatura critica, € atribuido a um efeito de flutuag¢des térmicas

[58].

100

75

25

45

Figura 4.24: Andlise da magnetizacdo K-F com base na equacdo 2.12 para a liga V48.
Considerando campos magnéticos aplicados entre 20 e 60 Oe, espacados de 10 Oe, e entre
60 Oe e 160 Oe, espacados de 20 Oe, aumentando conforme indica a seta. Todas as curvas

X(T) interceptam-se na temperatura T* = 38,7 K.
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4.4.2.2 Ciclos de Magnetizacdo

De acordo com a figura 4.20a (M X T), na temperatura de 34,0 K tem-se a fase
ordenada, enquanto que em 50,0 K a liga encontra-se na fase paramagnética. Assim, ciclos de
magnetizacdo para a liga V48, foram medidos nas temperaturas mencionadas, em campos
aplicados entre -500 Oe e +500 Oe. Os resultados sdo mostrados na figura 4.25. Medidas
estendidas para campos mais altos indicam que a magnetizagdo cresce monotonicamente sem
demonstrar tendéncia a saturagdo. O resultado em 7 = 50,0 K mostra que M € pequeno e
aumenta linearmente com o campo, tal como esperado para um sistema paramagnético em
temperaturas afastadas de T¢. O resultado em 7 = 34,0 K mostra que M possui

comportamento tipico de um sistema ferromagnético.

M (emu/ g)
o

-100 -50 0 50 100

Figura 4.25: Ciclos de magnetizacdo para a liga V48. Isoterma de 34,0 K,
comportamento caracteristico de ordenamento ferromagnético. Isoterma de 50,0 K

mostrando os efeitos da fase paramagnética.

O ciclo medido em 34,0 K apresenta um campo coercivo de 3,0 Oe, com magnetizacio
de saturacdo de 0,60 emu / g. A fraca irreversibilidade observada nao invalida a anélise de

Arrot-Noakes realizada em temperaturas superiores a T = 40 K.

4.4.2.3 Anadlises com o Método de Arrot-Noakes

A figura 4.26 apresenta isotermas de A-N, supondo vdlido o escalonamento

convencional. As temperaturas correspondentes as isotermas analisadas variaram de 40,5 K a
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43,5 K, a cada 0,5 K. O melhor valor encontrado para o expoente da magnetizagao,
mantendo-se fixo ¥= 1,56 obtido das andlises K-F, foi f = 0,96 £ 0,05. Trata-se de um valor
relativamente alto, que reflete a natureza desordenada do estado tipo ferromagnético na

amostra V48. Este resultado € consistente com as observacdes na liga Cr46.

Nao se observa diferenca significativa entre os graficos A-N obtidos com base no
escalonamento convencional ou com base no escalonamento CHT, conforme mostram os

painéis (a) e (b) da figura 4.26.

300 T T T

B=0,96 7y =1,56

200 - T,~423K

1/
M B

100

1.5 2.0 2.5

7.5 .
B=096 v =1,56

T, ~ 423K
5.0

2.5

A/mmP

Figura 4.26: Andlise de Arrot-Noakes para a liga V48. As temperaturas das isotermas
variam entre 40,5 K e 43,5 K. A separagdo entre as isotermas é 0,5 K. (a) Andlise baseada no

escalonamento convencional, dado pela equacdo 2.16. (b) Andlise baseada no escalonamento

CHT, dado pela equacdo 2.21.
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4.4.2.4 Isoterma Critica
Aplicando-se o método da isoterma critica na curva M X H medida em 42,0 K para a

liga V48, obtivemos uma reta. O regime linear, no entanto, somente é valido para H > 90 Oe.
O ajuste linear dos pontos experimentais fornece d = 2,61 + 0,05, conforme mostra a figura

4.27.

5.25

5.00 -

4.75¢

In(M)

4.50 -

8=2,61+0,05

4.25 T =42K

400 L L L L L
3.5 4.0 4.5 5.0 5.5 6.0 6.5

Figura 4.27: Aplicacdo do método da isoterma critica para a liga V48. O ajuste linear

indica 0= 2,61 para a isoterma de 42,0 K.

Conhecendo-se os valores f = 0,96 e ¥= 1,56 e supondo vidlida a relacdo de Widom,
estima-se d= 2,63. Este valor é consistente com o obtido experimentalmente pelo método da
isoterma critica. Este resultado também indica que os valores de e ydeterminados de modo

independente com os métodos K-F e A-N sdo fidedignos.

4.4.2.5 Anadlises com o Método de Escala

A figura 4.28 apresenta a aplicacdo do método de escala para a liga V48. Os expoentes
testados foram f = 0,96 ¢ d= 2,61 e a temperatura critica foi estabelecida em Tc = 41,8 K. As
isotermas escolhidas est@o entre 40,0 K e 44,0 K. O colapso dos dados em duas curvas que se

encontram tangencialmente em 7' = T¢ € razodvel.
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Figura 4.28: Método de Escala aplicado a liga V48 usando isotermas entre 40,0 K e

44,0 K e considerando os expoentes criticos = 0,96 e 6= 2,61 e a temperatura critica

Tc=41,8K.

O método de escala, tal como foi usado, tem a funcéo de verificar a consisténcia entre

os valores obtidos para os pardmetros criticos com as técnicas de andlises empregadas

anteriormente.

Dado o conjunto de andlises efetuado, pode-se afirmar que, para a liga V48 estudada, os
expoentes criticos estaticos sao f = 0,96 £ 0,05; y= 1,61 £ 0,05 ¢ = 2,61 £ 0,05. A
temperatura critica desta liga é T¢c = 41,9 (£ 0,6) K. Desta forma, estes valores indicam que o

sistema o-FeV encontra-se na classe de universalidade dos materiais reentrantes [15].

4.5 Diagrama de Fases H - T

Conhecidas as temperaturas caracteristicas para cada liga estudada e, em especial as
temperaturas da transic@o critica para-ferromagnética, € pertinente apresentar o diagrama de
fases magnético H — T para cada um destes sistemas. Os campos aplicados nas medidas de
magnetizacdo em funcdo da temperatura permitem levantar as linhas que constroem o
diagrama. As temperaturas de Curie (7¢ (H)), foram obtidas pela andlise de K-F, e assinalam

a linha de transi¢do para-ferromagnética. A linha de irreversibilidade (7}, (H)) foi obtida a
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partir dos pontos em que as curvas ZFC e FC se separam. Os méximos das curvas ZFC
assinalam a linha de irreversibilidade forte, (7;s (H)). Na regido de baixos campos, a linha de

irreversibilidade pode ser ajustada a lei de poténcia

H « |Tirr(H) - Tirr(O)lp , (4'3)

que € comportamento caracteristico dos sistemas vidro de spin.

i) Amostra Cr46:

Na figura 4.29 tem-se o diagrama de fases H - T para a liga Cr46. Um ajuste em
baixos campos para T;, (H), com base na equacio 4.3, obtém-se T;, (0) = 27,2 K e 0 expoente
p = 0,5. Este expoente é consistente com a previsdo da teoria de campo médio para vidros de

spin do tipo Heisenberg [23]. Enquanto que a temperatura T;, (0) = T¢ (0).

60 . . — :
— T
\ i o o T _(H)
' ?—ﬁ—< [ i
B a |- T, (H)|
i ‘1_ i —— Ajuste
— I I Guia
8 30 i i 1
= Ve (FM)
T \ ! (PM)
\ |
151 \'\ wlh b
v (VdS) i
N -
N i
0 1 [ 1

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
T(K)

Figura 4.29: Diagrama H - T para a liga Cr46 mostrando as fases: paramagnética
(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de campos baixos da linha

Ti(H) se ajusta a teoria de Gabay-Tolouse [23]. A linha de irreversibilidade forte indica um

crossover para um comportamento na fase vidro de spin.

ii) Amostra Cr49:

A figura 4.30 apresenta o diagrama de fases H - T para a liga Cr49. O ajuste de T, (H)
com a equagdo 4.3, em baixos campos indica T;, (0) = T¢ (0) = 5,5 Ke p = 0,74, que é um

pouco superior a previsao de Gabay-Tolouse [23], p = 0,5, porém ainda qualitativamente
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compativel com a teoria de campo médio para a transicdo dos sistemas vidro de spin. A linha

de irreversibilidade forte se confunde com T, (H) neste sistema.

60 — —— :
SCTOl S
F:F._{ : ° Tirr (H)
45+ i T —— Ajuste| 7
B N Guia
i e
) 30} o ! i
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-
15} (VdS) b 1
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I
O PR RS SR S S R S S ST S SR
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Figuras 4.30: Diagrama H - T para a liga Cr49 mostrando as fases: paramagnética
(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de baixos campos se ajusta a

teoria de campo médio para a transigcdo vidro de spin num sistema reentrante (ver texto).

iii) Amostra V48:

A figura 4.31 apresenta o diagrama de fases H - T para a liga V48.

100 -

75+

~ 50

H. (Oe)

25}

Figuras 4.31: Diagrama H - T para a liga V48 mostrando as fases: paramagnética
(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de baixos campos se ajusta a

teoria de campo médio para a transigcdo vidro de spin num sistema reentrante (ver texto).
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O ajuste de T;, (H) com a equagdo 4.3, em baixos campos, indica T;, (0) =40,1 Ke
p = 0,76, que € qualitativamente compativel com a previsdo da teoria de campo médio para a

transicdo vidro de spin dos sistemas reentrantes. Novamente nota-se que 7;, (0) = T¢ (0).

4.6 Comparacao entre os parametros criticos nos sistemas c-FeCr e

o-FeV

O estudo da fenomenologia critica nas proximidades da transicdo para-ferromagnética
nos sistemas reentrantes o-FeCr e o-FeV, por meio das andlises K-F, A-N, Isoterma Critica

e Método de Escala, levaram a obtencdo dos expoentes criticos estdticos f, ye O e das

temperaturas criticas. Estes resultados estio ordenados na tabela 4. /.

Tabela 4.1: Parametros criticos para os sistemas reentrantes o-FeCr e o-FeV, com

respectivas incertezas experimentais.

Liga B y ) Te(K)
G FegsiCrom | 138004 | 1,54+004 | 2,07%005 268205
o-Feys5,Croq9 0,69 + 0,04 1,48 £ 0,05 3,20 £ 0,04 4,8+0,3
o FegsVom | 006%005 | 1,61£0,05 | 261005 419206

Os valores do expoente critico ¥ foram definidos por meio da andlise K-F e sdo
consistentes para as trés ligas estudadas. A andlise que se mostrou mais adequada para
descrever o comportamento critico da susceptibilidade na fase paramagnética foi aquela
baseada no escalonamento CHT, no caso das ligas Cr46 e V48. A aplicacdo do escalonamento
CHT para os resultados obtidos na liga Cr49, indica que a transi¢do para-ferromagnética estd

no limite quantico neste caso.

Os valores obtidos para o expoente critico f nas ligas Cr46 e V48 sdo proximos a
aqueles que caracterizam uma transi¢do vidro de spin. Na liga Cr49, f tem valor préximo,

porém superior, a previsdo da teoria de campo médio. A proximidade de uma transicdo
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quantica pode ter influéncia no valor deste expoente. Em todas as ligas estudadas, a anélise

A-N mostrou-se bem sucedida para a determinacdo deste expoente.

Os valores do expoente critico d, determinado com base na isoterma critica e na relagio
de Widom (equacdo 2.12a), e confirmado pelo método de escala, indicam que os sistemas
o-FeCr e o-FeV pertencem a classe de universalidade dos materiais reentrantes [24]. Nas
ligas Cr46 e V48, o comportamento critico observado estd mais préoximo daquele que
caracteriza uma transi¢do vidro de spin candnica, do que o caso dos sistemas Au-Fe e Ni-Mn
estudados por C. Haetinger e col. [15]. Os resultados aqui estudados, portanto, indicam que
ndo hd uma rigorosa universalidade na fenomenologia critica da transi¢do ferromagnética nos

sistemas reentrantes.



5. FENOMENOLOGIA CRITICA NO
SISTEMA Au-Fe

5.1 Introducao

Neste capitulo sdo apresentadas as medidas, as andlises e as discussdes pertinentes a
fenomenologia critica nas vizinhangas da transi¢do para-ferromagnética do sistema Au-Fe. Os
experimentos realizados sdo: magnetizacdo em funcdo da temperatura M X T) e
magnetiza¢ido em funcdo do campo magnético aplicado (M X H). Os métodos empregados nas

andlises s@o: Kouvel-Fisher (K-F), para M X T, Arrot-Noakes (A-N) e Escala, para M x H.

Inicialmente, sdo apresentados os difratogramas de Raios-X como validacdo da
formacdo de fase unica do sistema estudado. Na sequéncia, sdo apresentados os resultados

obtidos para as ligas do sistema reentrante Au-Fe: Fel3, Fel5, Fel8 e Fe2l.

Ao final do capitulo, é apresentado o diagrama de fases magnéticas para cada uma das
ligas estudadas e é feita uma comparagdo entre os expoentes criticos 5, ¥ e ¢ determinados

experimentalmente para a transi¢io para-ferromagnética nestes sistemas.
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5.2 O Sistema Au-Fe

5.2.1 Difratometria de Raios-X

As amostras, com concentragdes de ferro distintas foram caracterizadas com a técnica
de difracdo de Raios-X, no intuito de confirmar a formagdo estrutural desejada. A figura 5.1/
mostra os difratogramas para as amostras estudadas. As linhas observadas sdo compativeis
com a estrutura cristalina cibica de face centrada do ouro. A diluicdo de ferro provoca
pequenas variacdes no parametro de rede, e assim observa-se o deslocamento dos picos para a
direita com o aumento da concentracdo de Fe. O difratograma da liga Fel5 foi deslocado
verticalmente em 25 unidades, enquanto que os difratogramas para as ligas Fel8 e Fe2l, em
50 e 75 unidades, respectivamente, com o intuito de se obter melhor visualizacdo dos picos. A
indexacdo dos picos observados estd explicita na figura. A tabela 5./ lista o pardmetro de rede
para as ligas estudadas, determinados pelo método de Rietveld, a partir dos difratogramas da

figura 5.1.

250 T T T T T
Fe13 ——Fel5
200 — Fe18 —— Fe21| ]
©
3 150 I T
(0]
® 100} ]
% " A JL. Iy W
§ 50 peas -ijuw
c
. ST S .
(111) . T(ZOOI) (2|20)T . (311)T . T(222)
30 40 50 60 70 80 90

20(°)

Figura 5.1: Difratograma de Raios-X nas amostras estudadas no sistema Au-Fe,
confirmando a formacdo de fase iinica ciibica de face centrada. As ligas Fel5, Fel8 e Fe2l
tiveram suas intensidades somadas em 25, 50 e 75 unidades, respectivamente, para fins de

melhor visualizacdo.
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Tabela 5.1: Pardametro de rede cuibica de face centrada das ligas Au-Fe estudadas.

Concentracao at% Fe 0 13,5 15 18 21
Pardmetro a = b=c (A) 4,0786 | 4,0540 | 4,0489 | 4,0312 | 4,0201

5.2.2 Resultados de Magnetizacao

i) Amostra Fel3:

A figura 5.2 mostra alguns dos resultados experimentais obtidos para a liga Fel3. No
painel (a) t€ém-se resultados de M x T seguindo-se os procedimentos ZFC e FC. O forte
decréscimo da magnetizacdo ZFC, para os vdrios campos aplicados, na regido de baixas
temperaturas, indica o comportamento vidro de spin. O fato das curvas de magnetizacdo ZFC
possuirem valores negativos, em baixas temperaturas, estd associado ao campo remanente da
bobina supercondutora do magnetometro, ndo possuindo nenhum tipo de relagdo com o
comportamento intrinseco da amostra. A temperatura de irreversibilidade (7},,), que denota o
ponto de separagdo das curvas ZFC e FC, apresenta diminuicdo significativa com o aumento
do campo, enquanto que a temperatura critica (7¢) permanece constante. Assim como ocorre
na liga Cr49, o ponto de irreversibilidade forte (7, ndo € observado, sugerindo que o
comportamento magnético da amostra, em baixas temperaturas, aproxima-se de um vidro de
spin puro. No painel (b) estdo mostradas medidas de M X H;, segundo isotermas entre 65,0 K
e 90,0 K, espacadas a cada 3,0 K. A medida que se aumenta a temperatura, a magnetizacio se
torna mais linear com o campo e possui menor intensidade. O campo interno H,, nesta e nas

demais medidas, foi avaliado de acordo com a equacdo 4.1.
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Figura 5.2: (a) Curvas M X T para a liga Fel3 em alguns campos magnéticos fixos. Os
pontos cheios foram obtidos com o procedimento ZFC, enquanto que os vazados foram
obtidos com o procedimento FC. Os valores negativos da magnetizacdo ZFC em baixas
temperaturas devem-se ao campo remanente da bobina supercondutora do magnetometro. (b)

Curvas de M X H para a liga Fel3, considerando isotermas entre 65,0 K e 90,0 K, com

intervalos de 3 K entre as isotermas.

ii) Amostra Fel5:

A figura 5.3 apresenta os resultados de magnetizacdo para a liga Fel5. O painel (a)
apresenta alguns dos resultados de M x T medidos em campos magnéticos aplicados fixos. Os
pontos cheios representam o procedimento ZFC, enquanto que os vazados, o procedimento
FC. De forma semelhante que para a liga Fel3, nota-se a forte diminui¢do da magnetizagio
ZFC em baixas temperaturas. O aumento do campo magnético aplicado provoca forte

diminuicdo da temperatura de irreversibilidade (7;,,). A temperatura critica (T¢) ndo varia com
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o campo e o ponto de irreversibilidade forte (7;y) ndo € observado. No painel (b) sdo

apresentadas algumas medidas de M X H;, considerando isotermas entre 85,0 K e 110,0 K,
realizadas em intervalos de 2,0 K ou 3,0 K.
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Figura 5.3: (a) Curvas de M X T para a liga Fel5 em alguns campos magnéticos
aplicados. Os pontos cheios denotam o procedimento ZFC, enquanto que os vazados, o
procedimento FC. (b) Curvas de M X H para a liga Fel5. As medidas sdo realizadas em

temperaturas fixas entre 85,0 K e 105,0 K, com intervalos variados de 2 K ou 3 K entre as
isotermas.

iii) Amostra Fel8:

A figura 5.4 apresenta as medidas de magnetizacdo para a liga Fel8. O painel (a)

apresenta medidas representativas de M X T em campos magnéticos aplicados fixos. O
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aumento do campo aplicado provoca a diminuicdo da temperatura de irreversibilidade, T;,. A

temperatura de Curie, T¢, ndo varia com H. No painel (b) sdo apresentadas algumas medidas

de M X Hj, segundo isotermas entre 145 K e 161 K, realizadas em intervalos de 2 K.
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Figura 5.4: (a) Curvas de M X T para a liga Fel8 em alguns campos magnéticos
aplicados. Os pontos cheios denotam o procedimento ZFC, enquanto que os vazados, o

procedimento FC. (b) Curvas de M X H para a liga Fel8, medidas em temperaturas fixas
entre 145,0 K e 161,0 K, com intervalo de 2 K entre as isotermas.

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.5 apresenta as medidas de magnetizacdo para a liga Fe2l. O painel (a) da

figura 5.5 apresenta algumas das medidas de M X T em campos magnéticos aplicados fixos. A

sistematica na reducdo das temperaturas de irreversibilidade (7},,) e irreversibilidade forte
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(Tip), com o aumento do campo aplicado € observada. A temperatura critica (7¢) ndo varia
significativamente com a intensidade do campo aplicado. No painel (b) sdo apresentadas

algumas medidas de M X H;, considerando isotermas entre 192,0 K e 208,0 K, realizadas em
intervalos de 2,0 K.
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Figura 5.5: (a) Curvas de M X T para a liga Fe2l em alguns campos magnéticos
aplicados. Os pontos cheios mostram o procedimento ZFC, enquanto que os vazados
representam o procedimento FC. (b) Curvas de M X H para a liga Fe2l, medidas em

temperaturas fixas entre 192,0 K e 208,0 K, com intervalo de 2 K entre as isotermas.



106

5.2.2 Analises

5.2.2.1 Anadlises com o Método de Kouvel-Fisher

Conforme discutido no capitulo 2 e aplicado nas secoes 4.3.2.1 e 4.4.2.1, o método K-F
€ utilizado na obtencdo do expoente critico % por meio da equagdo 2.7/4, no escalonamento
convencional, e por meio da equacdo 2.20, no escalonamento CHT. O método € utilizado,
ainda, na obten¢@o do expoente critico f de acordo com a equagdo 2.1/5, considerando-se

apenas o escalonamento convencional.

5.2.2.1.a Susceptibilidade DC no Escalonamento Convencional
Seguem-se as andlises da susceptibilidade DC com base no escalonamento

convencional para o sistema Au-Fe.

i) Amostra Fel3:

A figura 5.6 apresenta a susceptibilidade K-F em funcio da temperatura para campos

magnéticos aplicados entre 10 Oe e 100 Oe.

Figura 5.6: Susceptibilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equagdo 2.14 para a liga Fel3 em vdrios campos magnéticos aplicados entre 10 Oe e

100 Oe. O intervalo de variacdo do campo é de 10 Oe.
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Um ajuste global pode ser realizado na extensa regido de temperatura entre 95 Ke
150 K, tal como mostrado na figura 5.6. Obtém-se T¢ = 76,8 (+ 0,9) Ke y= 1,84 + 0,05 para
os parametros criticos médios no escalonamento convencional. Diferentemente do observado
nos sistemas o-FeCr e o-FeV, o escalonamento convencional permite boa descricdo da

fenomenologia critica nesta liga.

ii) Amostra Fel5:

A figura 5.7 apresenta a susceptibilidade K-F obtida em diversos campos magnéticos
aplicados entre 20 Oe e 90 Oe. Os resultados obtidos nos diferentes campos se sobrepdem

razoavelmente, mostrando que os efeitos ndo lineares na susceptibilidade sdo pequenos.

As curvas Y(T) mostram extensa linearidade em funcdo da temperatura, com boa
sobreposi¢do entre os vdrios campos aplicados. Andlises individualizadas dos campos
aplicados foram realizadas e, conforme mostra o comportamento apresentado na figura 5.7,
foi possivel estabelecer os valores médios T¢ = 92,1 (= 0,4) K e y= 1,81 £ 0,02. A reta
correspondente a este ajuste estd mostrada na figura 5.7. O valor de T¢ estd em razoavel

acordo com a expectativa baseada nos resultados de magnetizacdo mostrados na figura 5.3a.

60 T T
45t
<30t
>
=1,81
15} !
T,=92,1K
0 1

120 135 150 165 180 195
T(K)

90 105

Figura 5.7: Susceptibilidade K-F para a liga Fel5 em campos magnéticos aplicados

entre 20 Oe e 90 Oe. Os pardmetros criticos estdo denotados na figura.
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iii) Amostra Fel8:

A figura 5.8 apresenta a susceptibilidade K-F obtida em diversos campos magnéticos
aplicados entre 10 Oe e 200 Oe. Ocorre notdvel sobreposicdo dos virios campos aplicados,

mostrando que os efeitos ndo lineares na susceptibilidade sdo despreziveis neste caso.

45| Fe18 4
30 .
<
>
151 y=1,70 T
. T,=1552K

0 L Il L L Il L L Il L L Il L L Il L L

150 165 180 195 210 225 240
T(K)

Figura 5.8: Susceptibilidade K-F para a liga Fel8 em campos magnéticos aplicados

entre 10 Oe e 200 Oe. Os pardametros criticos obtidos estdo assinalados.

A extensa linearidade em Y(7) permite uma andlise global satisfatéria dos resultados.
Andlises individualizadas nos campos aplicados considerados permitem a estimativa dos
valores médios dos pardmetros criticos T¢ = 155,2 (£ 0,7) Ke y= 1,70 £ 0,03. A temperatura
critica estd em acordo com o observado nas curvas de magnetiza¢do da figura 5.4a, assim
como o expoente critico estd em acordo com valores anteriormente obtidos para os sistemas

reentrantes [24].

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.9 mostra a susceptibilidade K-F obtida em diversos campos magnéticos
aplicados entre 80 Oe e 200 Oe. Nesta liga também ocorre razodvel sobreposi¢do das medidas
efetuadas em diferentes campos aplicados. Entretanto, o intervalo de temperaturas que possui
boa linearidade para ajuste € consideravelmente menor, sendo que efeitos ndo lineares sdo
observados nas vizinhancas de T¢ e na regido de altas temperaturas. Para a regido de

temperaturas entre 220 K e 255 K, os ajustes individualizados dos campos aplicados



109

considerados, permitiram determinar os valores médios dos parametros criticos
Tc =203,6 (£0,4) Ke y=1,50 = 0,03. O expoente critico possui valor abaixo do esperado
para os sistemas reentrantes [15], o que pode indicar que o comportamento magnético deste

sistema se aproxima daquele de um ferromagneto classico.

451
30t
<
>
15} y=150
T, =203,6 K
210 225 240 255 270

Figura 5.9: Susceptibilidade K-F para a liga Fe2l em campos magnéticos aplicados
entre 80 Oe e 200 Oe.

5.2.2.1.b Susceptibilidade DC e o Escalonamento CHT
A figura 5.10 apresenta a funcdo W(T) que supde o escalonamento CHT (equacdo 2.20)

em diversos campos magnéticos aplicados, para todas as ligas do sistema Au-Fe investigadas.
Nota-se claramente nos diversos painéis da figura, que a descri¢do da susceptibilidade com o
escalonamento CHT néo tem a qualidade e reprodutibilidade propiciada pelo escalonamento
convencional. A extensdo dos regimes lineares € muito menor e os valores obtidos para os
parametros criticos, e ainda, expoente critico e temperatura de Curie, ndo apresentam
sistemdtica. Os ajustes realizados e os parametros obtidos estdo indicados nas figuras. A
andlise mostra que o escalonamento convencional é superior ao escalonamento CHT no caso
das ligas Fel3, Fel5 e Fel8. Apenas no caso da liga Fe2l, o escalonamento CHT reproduz
resultados de qualidade similar aos obtidos com o escalonamento convencional. Neste dltimo
caso, o expoente critico y obtido tem valor consistente com a expectativa para os sistemas
reentrantes, porém a regido de linearidade para a funcdo W € inferior aquele observado para a

funcdo Y na figura 5.9.
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Figura 5.10: Andlise K-F com base no escalonamento CHT. (a) Liga Fel3 nos campos
magnéticos aplicados entre 10 Oe e 100 Oe. O ajuste global para a funcdo W(T) no regime
de temperaturas entre 95 K e 110 K indica y= 2,64 ¢ Tc = 75,7 K. (b) Liga Fel5 nos campos
aplicados entre 20 Oe e 90 Oe. O ajuste linear indica Y= 2,85 ¢ Tc = 87,5 K. (c) Liga Fel8
para campos aplicados entre 10 Oe e 200 Oe. O ajuste linear global indica y= 1,94 e
Tec = 153,5 K. (d) Liga Fe2l nos campos aplicados entre 50 Oe e 200 Oe. O ajuste linear
global indica y= 1,73 e Tc = 203,4 K.

Os resultados da figura 5./0 contrastam com os casos dos sistemas o-FeCr e o-FeV,
discutidos no capitulo anterior, para os quais o escalonamento CHT produz uma melhor

descricao do comportamento critico em 7T¢.

5.2.2.1.c Magnetiza¢io no Escalonamento Convencional
As andlises da magnetizagdo reduzida, X(7), sdo baseadas na equacdo 2.15, supondo-se

védlido o escalonamento convencional para a temperatura reduzida. Para a realizacdo desta
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andlise optou-se por fixar o valor de T¢ segundo as determinagdes feitas com as andlises do

comportamento critico na fase paramagnética, apresentados na sec¢do 5.2.2.1.a.

i) Amostras Fel3, Fel5 e FelS:

As figuras 5.11, 5.12 e 5.13 apresentam os resultados de magnetizacio reduzida, X(7),

para as ligas Fel3, Fel5 e Fel8, respectivamente.

45.0F

15.0F

50 60 70 80 90

Figura 5.11: Magnetizacdo K-F com base na equacdo 2.15 para a liga Fel3,
considerando campos magnéticos aplicados entre 10 e 100 Oe, espacados de 10 Oe, com

aumento do campo indicado pela seta.
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Figura 5.12: Aplicacdo da equacdo 2.15 para as medidas de magnetizacdo na liga
Fel5, considerando os campos aplicados entre 30 Oe e 100 Oe. As curvas interceptam-se na

temperatura T* = 83,3 K.
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Figura 5.13: Andlise da magnetizacdo K-F usando o escalonamento convencional para
a liga Fel8 nos campos aplicados entre 80 Oe e 200 Oe. As curvas interceptam-se na

temperatura T* = 140 K.

As medidas sdo feitas em diferentes campos magnéticos aplicados e revelam a presenca
de fortes efeitos ndo lineares em toda a regido de temperaturas inferiores a T¢. Portanto, a
andlise K-F somente seria possivel se um método confidvel de obtencdo da magnetizacio de
saturag@o no limite H — 0 puder ser aplicado aos resultados obtidos em campo finito. No caso
das ligas Fel5 e FelS8, observa-se o cruzamento de todas as curvas de magnetizagdo numa

Unica temperatura 7%*. A origem deste efeito ndo é conhecida.

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5. /4 mostra a magnetizacio K-F para a liga Fe2l, nos campos aplicados entre
80 Oe e 200 Oe. Na figura, as curvas X(7) apresentam sobreposi¢do apenas em temperaturas
acima de 174 K. Assim, apesar da linearidade observada abaixo de 170 K, a variacdo

sistemdtica das curvas, impossibilita uma andlise confidvel nesta regio.

Na figura 5.15 tem-se a andlise individualizada para o campo aplicado de 100 Oe. A
linearidade observada na susceptibilidade e na magnetizagdo K-F, permite ajustes que
extrapolam para a temperatura critica 7¢ = 204,1 K. O expoente critico da magnetizagdo é
p = 0,45. Este resultado € aproximadamente reproduzido nas medidas obtidas nos
demais campos magnéticos considerados, de modo que os valores médios calculados sdo
=047 +0,03 e Tc =204,5 (= 0,7) K. Este resultado parece satisfatorio para a defini¢do do

expoente critico f para esta liga. Entretanto, utilizamos métodos auxiliares, mostrados a
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seguir, no intuito de confirmar os parametros criticos obtidos da andlise K-F aplicado a este

sistema.

150 e . . . :
T, Fe21 = 800e
o A e
Wiz, v 140 Oe
1001 % + 160 Oe| ]
l!‘ < 200 Oe
< 75F 'l;‘ ]
<
S0t B =0,47 ]
25F T, -2045K ]

0 1 1 1 1 1
150 160 170 180 190 200 210

T(K)
Figura 5.14: Aplicacdo da equacdo 2.12 para as medidas de magnetizacdo na liga
Fe2l, considerando os campos aplicados entre 80 Oe e 200 Oe. O ajuste global indica

p=047£0,03eTc=2045(+£0,7) K.

75— T T T T T 75
o Fe21
501 H, =100 Oe 50
— =0,45 =1,48 —
3 ' ! 3
X — T =204,1K >
25} ¢ 125
O 1 1 1 1 1 1 0
180 195 210 225 240 255 270
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Figura 5.15: Andlise da magnetizacdo K-F usando o escalonamento convencional para

a liga Fe21 no campo aplicado de 100 Oe. Detalhes no texto.
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5.2.2.2 Ciclos de Magnetizacao

i) Amostra Fel3:

A figura 5.2a (M X T) sugere que esta amostra se encontra na fase vidro de spin na
temperatura de 20 K, e na fase tipo ferromagnética em 64 K. Em 105 K, a liga se encontra na
fase paramagnética. Assim, ciclos de magnetizagdo para a liga Fel3 foram realizados nas
temperaturas mencionadas, em campos aplicados entre -500 Oe e +500 Oe. Os resultados sdo

mostrados na figura 5.176.
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Figura 5.16: Liga Fel3. (a) Ciclo de histerese na temperatura de 20 K caracteristico
da fase reentrante tipo vidro de spin. (b) Ciclos de magnetizacdo na temperatura de 64 K,

sugerindo ordenamento ferromagnético e em 105 K tipico da fase paramagnética.
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Nesta faixa de campos aplicados a magnetizagdo cresce monotonicamente sem
demonstrar tendéncia a saturacdo. Este efeito é caracteristico dos sistemas reentrantes. O
resultado na temperatura de 105 K mostra que a magnetizagdo € pequena e aumenta
linearmente com o campo, tal como o esperado para a fase paramagnética, em temperaturas
afastadas de T¢. O resultado em 64 K apresenta a magnetizacao tipica da fase ferromagnética,
porém, ndo se observa histerese devido a proximidade com a temperatura de transi¢do critica.
Na temperatura de 20 K (mostrada no painel (a)), a amostra apresenta um ciclo de histerese

com campo coercivo de Hc = 31 Oe e magnetizagdo remanente de Mg = 1,53 emu/g.

O comportamento totalmente reversivel da magnetizacdo em temperaturas proximas a

Tc =77 K valida a andlise de Arrot-Noakes, apresentada mais adiante.

ii) Amostra Fel5:

A figura 5.17 apresenta ciclos de magnetizagdo para a liga Fel5, medidos nas
temperaturas de 20 K, 80 K e 115 K. O painel (a) da figura mostra a histerese em 7 = 20,0 K
com Mi = 2,26 emu/g e Hc = 60,3 Oe. No painel (b) sdo apresentados os ciclos de
magnetizacdo em 80 K e 115 K. Nestas temperaturas, a liga encontra-se no regime de
magnetizacdo de equilibrio, tornando o campo coercivo aproximadamente nulo. A
magnetizacio de 80 K apresenta o comportamento tipico da fase intermedidria
ferromagnética, enquanto que, em 7 = 115 K, a magnetizacdo € muito pequena e

aproximadamente linear com H, conforme esperado para a fase paramagnética.
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Figura 5.17: Ciclos de magnetizacdo para a liga Fel5. (a) Isoterma de 20,0 K,
caracteristica da fase reentrante. (b) Isoterma de 80,0 K, caracteristica da fase

ferromagnética intermedidria, e isoterma de 115,0 K caracteristica da fase paramagnética.

iii) Amostra Fel8:

A figura 5.18 apresenta ciclos de magnetizacdo para a liga Fel8, medidos para as
temperaturas de 20 K, 143 K e 166 K. O painel (a) da figura mostra a histerese em 7 = 20,0 K
com Mg = 2,27 emu/g e Hc = 12 Oe. Nota-se ainda que, apesar de a magnetizacdo possuir

leve tendéncia a saturagdo, esta ndo foi observada, mesmo em campos superiores a 500 Oe.
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Figura 5.18: Ciclos de magnetizacdo para a liga Fel8. (a) Histerese na isoterma de
20,0 K, caracteristico da fase reentrante. (b) Magnetizacdo nas isotermas de 143,0 K,
caracteristico da fase ferromagnética intermedidria, e de 166,0 K indicando a fase

paramagnética.

No painel (b) da figura 5.18 sdo apresentados resultados em 143 K e 166 K. Nestas
temperaturas, a liga encontra-se no regime de magnetizacdo de equilibrio, tornando o campo
coercivo aproximadamente nulo. A magnetizagdo em 143 K apresenta o comportamento
tipico da fase intermedidria ferromagnética, enquanto que, em 166 K a magnetizacdo possui

comportamento compativel com a fase paramagnética.

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.79 apresenta resultados de magnetizacdo em fungdo do campo magnético

aplicado para a liga Fe2l, medidos em temperaturas de 20 K, 190 K e 216 K.
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Figura 5.19: Liga Fe2l. (a) Ciclo de histerese na isoterma de 20,0 K, na fase
reentrante. (b) Ciclos de magnetizacdo nas temperaturas de 190 K e 216K, caracteristicos

das fases ferromagnética intermedidria e paramagnética, respectivamente.

O painel (a) da figura 5./9 mostra a histerese em 7 = 20,0 K com Mg = 4,26 emu/g e
He = 10,7 Oe. A tendéncia da magnetizacdo a saturagdo, em campos superiores a 500 Oe,
indica que o comportamento magnético desta liga se aproxima de um ferromagneto cléssico.

No painel (b) sdao apresentados ciclos de magnetiza¢do em 190 K e 216 K.

A tabela 5.2 mostra um resumo dos resultados da magnetizacdo remanente e do campo

coercivo para a temperatura de 20 K de acordo com as ligas estudadas no sistema Au-Fe.

Nota-se que, a medida que a concentragdo de ferro é aumentada, a magnetizacdo
remanente € mais intensa, marcando a influéncia do alinhamento ferromagnético dos dtomos

de Fe. O campo coercivo sofre forte aumento de intensidade na liga Fel5.
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Tabela 5.2: Comparacdo entre os valores da magnetizacdo remanente e do campo

coercivo para as ligas do sistema Au-Fe estudadas nesta Tese, na temperatura de 20 K.

Liga Mg (emu/g) H¢ (Oe)
Fel3 1,53 31,3
Fel5 2,26 60,3
Fel8 2,27 11,8
Fe2l 4,26 10,7

A figura 5.20 representa a magnetizagdo remanente € o campo coercivo em 7 = 20 K
para a série de ligas estudadas. Nesta figura, fica clara a anomalia em H¢ na concentragéo de

15 at% de Fe.

O T T T T T T T T 00
13 14 15 16 17 18 19 20 21 22
c (at % Fe)

Figura 5.20: Magnetizacdo remanente e campo coercivo em fung¢do da concentragdo de

Fe no sistema Au-Fe, para a temperatura de 20 K.

5.2.2.3 Anadlises com o Método de Arrot-Noakes
As andlises A-N foram realizadas apenas com base no escalonamento convencional da
temperatura reduzida (equacgdo 2.76), uma vez que, conforme observado na sec¢do 5.2.2.1.b, o

escalonamento CHT nao descreve adequadamente o comportamento critico no sistema Au-Fe.
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i) Amostra Fel3:

A figura 5.21 apresenta isotermas de A-N, considerando o escalonamento convencional,
baseado na equacdo 2.1/6. As temperaturas correspondentes as isotermas analisadas variaram
de 73,0 K a 79,0 K, a cada 1 K. O melhor valor encontrado para o expoente da magnetizagio,
mantendo-se fixo = 1,84, obtido das andlises K-F, foi § = 0,60 £ 0,03. Trata-se de um valor
compativel com o esperado em sistemas reentrantes, conforme observado por C. Haetinger
[24], e préximo ao determinado para a liga Cr49. A dificuldade de ajuste dos resultados de
magnetizacdo de baixos campos para esta liga provavelmente se deve a proximidade do

sistema com um comportamento vidro de spin candnico.

40 T
30
mO
T 20f
=
=0 =060 y=1,84
T,=77.0K
0 L L L L L
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2

(H/Mm)'

Figura 5.21: Andlise de Arrot-Noakes para a liga Fel3. As temperaturas das isotermas
estdo entre 73,0 K e 79,0 K. Andlise baseada no escalonamento convencional, dado pela

equagdo 2.16.

ii) Amostra Fel5:

Para a andlise A-N, foram consideradas isotermas entre 88 K e 95 K, espacados a
cada 1 K. Fixou-se entdo y=1,80e T¢c = 92,0 K tal como obtido no método K-F. O valor
B = 0,94 + 0,04 mostrou o melhor ajuste as isotermas consideradas. A figura 5.22 mostra as
isotermas A-N para a amostra Fel5. O resultado desta andlise assemelha-se ao obtido na liga

V48 e é compativel com a natureza desordenada do estado tipo ferromagnético da liga Fel5.
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Figura 5.22: Andlise de Arrot-Noakes para a liga Fel5, realizada com base no
escalonamento convencional. As temperaturas das isotermas estdo entre 88,0 K e 95,0 K,

espacados de 1 K. Os expoentes criticos obtidos estdo indicados.

iii) Amostra Fel8:

Para a andlise A-N na liga Fel8, foram consideradas isotermas entre 152 K e 160 K,
espacados a cada 1 K. A partir dos valores determinados pela susceptibilidade K-F, para ye
Tc (y=1,73 e Tc = 156,0 K), o melhor valor para o expoente é = 0,46 + 0,04. A figura 5.23

mostra as isotermas A-N para a liga FelS.
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Figura 5.23: Andlise de Arrot-Noakes para a liga FelS, realizada com base no
escalonamento convencional. As temperaturas das isotermas variam entre 152,0 K e 160,0 K,

espacados de 1 K. Os pardmetros criticos estdo indicados.
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iv) Amostra Fe2l:

A andlise A-N, na liga Fe2l, apresentada na figura 5.24, foi realizada com base em
isotermas entre 200 K e 207 K, espacados a cada 1 K. Nesta andlise, manteve-se a
temperatura critica T¢c = 204,0 K, determinada com auxilio do método K-F, e procurou-se
ajustar y e £. O melhor valor para o expoente da magnetiza¢do é = 0,47 + 0,03 e o melhor
valor para o expoente da susceptibilidade é y= 1,77 + 0,04. O valor de f estd em acordo ao
obtido na secdo 5.2.2.1.c, enquanto que o valor de y¢€ proximo daquele determinado com base

na andlise feita com o escalonamento CHT, mostrado na secdo 5.2.2.1.b.

B=047 y=1,77

201 1 -2040K

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
(H/M) "

Figura 5.24: Andlises de Arrot-Noakes para a liga Fe2l, realizada com base no
escalonamento convencional. As temperaturas das isotermas estdo entre 200,0 K e 207,0 K,

espacados de 1 K.

5.2.2.4 Isoterma Critica

O método da isoterma critica foi aplicado em todas as ligas estudadas no sistema Au-Fe.

A temperatura critica foi determinada com os métodos anteriores.

i) Amostra Fel3:

Aplicando-se o método a isoterma de 77 K para a liga Fel3, ndo se obteve a
linearizag@o total dos pontos. Assim, foram considerados campos aplicados acima de 90 Oe
para definir o expoente critico 0. O ajuste linear dos pontos experimentais leva ao valor médio

0= 3,92 + 0,05, conforme mostra a figura 5.25.
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Figura 5.25: Aplicagdo do método da isoterma critica para a liga Fel3. O ajuste linear

indica 0= 3,92 para a isoterma de 77 K.

Conhecendo-se os valores f = 0,60 e ¥= 1,84 e supondo vdlida a relagdo de Widom,
estima-se 0= 4,07. Este valor é consistente com o obtido experimentalmente pelo método da
isoterma critica e indica que os valores de ye f, determinados de modo independente com os

métodos K-F e A-N, sao fidedignos.

ii) Amostra Fel5:

Para a liga Fel5, o método foi aplicado a isoterma de 92 K. Os pontos ajustam-se bem
em uma reta, cujo coeficiente permite definir o expoente critico. Obtém-se d = 2,91 + 0,08,

conforme mostra a figura 5.26.

A partir dos valores ¥= 1,81 e f = 0,94, determinados com os métodos K-F e A-N, e
supondo vdlida a relacdo de Widom, estima-se d= 2,93. Este valor é consistente com o obtido

experimentalmente pelo método da isoterma critica.
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Figura 5.26: Isoterma critica para a liga Fel5. O ajuste linear define 6 = 2,93 para a

isoterma de 92 K.

iii) Amostra FelS:

O método da isoterma critica, para a liga FelS8, foi aplicado a magnetizagdo medida em
156 K e € mostrado na figura 5.27. Os pontos ajustam-se bem a uma reta considerando-se

campos aplicados acima 60 Oe. O ajuste linear nesta regido informa d= 4,89 + 0,07.

A partir dos valores f# = 0,46 e y= 1,73, estima-se d = 4,76 com a relagdo de Widom.

Este valor € consistente com o obtido experimentalmente.

7.00 : : . . .
6.75} ]
I'..l i
l’./.‘
I/./'/
o
s 6.50+ .- ]
= T
—_ /_/r
o 5=4,89+0,07 |
625 = - .
- T, =156,0K ]
6_00....|....|....|....|....|....
35 40 45 50 55 6.0 65
In(H)

Figura 5.27: Isoterma critica para a liga Fel8. Obtém-se 6 = 4,89 para a isoterma de

156 K.
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iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.28 mostra a aplicagdo do método da isoterma critica para a liga Fe2l. Os
pontos ndo apresentam um comportamento genuinamente linear. Entretanto, observa-se certa
linearidade para a magnetizagdo medida em campos superiores a 150 Oe. Um ajuste linear

nesta regido fornece 0= 4,83 +0,07.

Usando S = 0,47 e y= 1,77 e a relacdo de Widom, estima-se o = 4,77. Este valor é
consistente com o obtido experimentalmente pelo método da isoterma critica. Nota-se que, no
caso da liga Fe2l, o valor de yque melhor se ajusta as andlises com o método A-N e com a
relacio de Widom € justamente ¥ = 1,77, que foi obtido pelo método K-F com base no
escalonamento CHT. O valor de f obtido pelo método K-F também é confirmado com os
métodos A-N e da isoterma critica para a liga Fe2l. Curiosamente, esta liga, pelo
comportamento de sua magnetizacdo, € mais proxima de um ferromagneto cldssico dentre as

ligas estudadas.

6.75 : :
6.60 - -
—_ B '/i/./ g
= 6451 P ]

T 5=4,83£0,07
6.30F i
T, =204,0K
50 55 60 65
In(H )

Figura 5.28: Isoterma critica para a liga Fe2l. O ajuste linear define ¢ = 4,83 para a
isoterma de 204 K.
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5.2.2.5 Anadlises com o Método de Escala

i) Amostra Fel3:

A figura 5.29 apresenta a aplicacdo do método de escala para a liga Fel3, supondo o
escalonamento convencional. Os expoentes testados foram f = 0,60 e d= 3,92, a temperatura
critica foi estabelecida em 7¢ = 76,8 K. As isotermas escolhidas estdo entre 70,0 K e 84,0 K.

O colapso dos dados em duas curvas que se encontram tangencialmente em 7 = T¢ é razoavel.

O método de escala, tal como foi usado, tem a funcio de confirmar, ou néo, os valores

obtidos para os pardmetros criticos com as técnicas de andlise empregadas anteriormente.

Dado o conjunto de andlises, pode-se afirmar que, para a liga Fel3 estudada, os
expoentes criticos estdticos sao f = 0,60 = 0,02; y= 1,84 £ 0,05 ¢ = 3,92 £ 0,05. A
temperatura critica desta liga € T¢ = 76,8 (£ 0,9) K.

10* Pt . . .
= 10°t 1
B=060 &=392
X T,=768K
10* 10° 10° 107
H/t]"

Figura 5.29: Método de Escala aplicado a liga Fel3 para isotermas entre 70 K e 84 K,

considerando os expoentes criticos = 0,60 e 0= 3,92 e a temperatura critica Tc = 76,8 K.

ii) Amostra Fel5:

A figura 5.30 apresenta as isotermas da liga Fel5 submetidas a analise pelo método de
escala. O melhor resultado foi obtido quando os valores dos expoentes criticos foram
considerados como £ = 0,94 ¢ §= 2,91, para a temperatura critica T¢ = 92,0 K. As isotermas

escolhidas estdo entre 83 K e 105 K. O colapso dos pontos experimentais em duas curvas é
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bastante bom, validando os pardmetros criticos obtidos a partir da suposi¢do de validade do

escalonamento convencional.

10° . . . : :

104_ j _

=094 5=2091

T,=92,0K

10° 10* 10° 10° 107 10°
H/t]"

Figura 5.30: Método de Escala aplicado a liga Fel5 usando isotermas entre 83,0 K e
105,0 K e considerando os expoentes criticos = 0,94 e 0= 2,92 e a temperatura critica

Tc=92,0K.

Para a liga Fel5, os expoentes criticos estiticos médios sdo f=0,94 +0,04;

y=1,81+£0,02¢ =291 £0,08. A temperatura critica é T¢c = 92,1 (= 0,4) K.

iii) Amostra Fel8:

A figura 5.3/ mostra a aplicagdo do método de escala para as isotermas entre 149 K e
163 K, para a amostra FelS8, supondo vilido o escalonamento convencional. O melhor
resultado foi obtido quando os valores dos expoentes criticos sdo f = 0,46 e d=4,89 ¢ a
temperatura critica é T¢ = 156 K. Os pontos colapsam razoavelmente bem, validando os
parametros criticos obtidos. Assim, os expoentes criticos estaticos médios sdo £ = 0,46 + 0,04;

y=1,70 £ 0,03 ¢ 6=4,89 +0,07. A temperatura critica é T¢c = 155,6 (= 0,7) K.
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Figura 5.31: Método de Escala aplicado a liga Fel8 para isotermas medidas entre

149,0 K e 163,0 K, considerando os expoentes criticos, = 0,46 e 0 = 4,89, e a temperatura
critica, Tc = 156,0 K.

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.32 mostra a andlise de escala para a liga Fe2l, em isotermas entre 196 K e

211 K. O melhor resultado foi obtido para f = 0,47 e d=4,83 e Tc = 204,5 K. Assim como

nos casos anteriores, os pontos colapsam razoavelmente bem, validando os parimetros
criticos obtidos.

Fe21
4| / u
N Tl M: 17‘*""““
= .
— 10°F ;’“K |
= e B=047 =483
T>TC
* T, =204,5K
102 1 1 1 1
10* 10° 10° 10 10° 10°
H/t]"

Figura 5.32: Método de Escala aplicado a liga Fe2l em isotermas entre 196 K e

211 K e considerando os expoentes criticos = 0,47 e 0=4,83 e a temperatura critica
Tc=204,5 K.
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Os expoentes criticos estaticos médios sdo estabelecidos como sendo S = 0,47 £ 0,03;

y=1,77+0,04 ¢ 6=4,83 £ 0,07. A temperatura critica é T¢ = 204,5 (= 0,7) K.

As ligas Fel3 e Fel5 possuem expoentes criticos semelhantes aos observados para os
sistemas o0-FeCr e o-FeV. As ligas Fel8 e Fe2l possuem expoentes criticos com valores
préximos aos observados por C. Haetinger nos sistemas reentrantes Au-Fe e Ni-Mn [24]. De
modo geral, de acordo com o diagrama de fases da figura 2.6 [14] e as andlises efetuadas, para
concentragdes entre 13,5 e 16 at% de Fe, o estado vidro de spin influencia fortemente os
valores dos expoentes criticos nas vizinhangas da transicdo para-ferromagnética. Em
concentragdes entre 16 e 24 at% de Fe, a influéncia da desordem em baixas temperaturas é
menos marcante. De modo geral, os expoentes criticos encontrados neste estudo indicam que,
para as concentragdes estudadas, o sistema Au-Fe pertence a classe dos materiais magnéticos

reentrantes [15].

5.3 Diagrama de Fases H - T

Conhecidos os parametros criticos para cada liga estudada, é pertinente apresentar os
diagramas de fase magnéticos para estas ligas. Os campos aplicados nas medidas de
magnetizacio em fungfdo da temperatura permitem levantar as linhas que formam o diagrama.
As temperaturas de Curie (7T¢ (H)), foram obtidas pela andlise de K-F, e assinalam a linha de
transicdo para-ferromagnética. A linha de irreversibilidades (7}, (H)) foi obtida a partir dos
pontos em que as curvas ZFC e FC se separam. Os maximos das curvas ZFC, (T (H)),
assinalam a linha de irreversibilidade forte. Na regido de baixos campos, a linha de

irreversibilidades pode ser ajustada a lei de poténcia dada pela equagao 4.3.

H x |Tirr(H) - Tirr(o)lp ) (4’-3)

que é comportamento caracteristico dos sistemas vidro de spin.
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i) Amostra Fel3:

Na figura 5.33 tem-se o diagrama de fases H - T para a liga Fel3. A curvatura positiva
da linha T}, (H), leva a supor que a transicdo entre a fase intermedidria, tipo ferromagnética, e
a fase vidro de spin em baixas temperaturas, é do tipo de Almeida-Thouless [13], embora uma
andlise detalhada ndo seja possivel em razao de o expoente divergir das expectativas tedricas.
Este fato permite estimar que a liga Fel3 esteja no estado vidro de spin puro em baixas

temperaturas. As linhas traco-ponto s@o guias para os olhos.

100 T T T T T

f !
i H{H » T, (H)
80| | ' e T (H
} e w (H)
IR +
60 - i e 1
S LM (PM)
- \
- 40t . H@ﬁ ]
20F (vds) % e ;
\‘ ’ }:_._{
0 ! ! U~ ! |I ! !
0 15 30 45 60 75 90 105 120
T (K)

Figura 5.33: Diagrama H - T para a liga Fel3 mostrando as fases: paramagnética
(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de campos baixos da linha
T..(H) se ajusta qualitativamente a teoria de Almeida-Thouless [13]. As linhas traco-ponto

servem como guias para os olhos.

ii) Amostra Fel5:

A figura 5.34 mostra o diagrama de fases H - T para a liga Fel5. A situacdo € similar a
observada na liga Fel3. A curvatura positiva da linha T}, (H), sugere que a transicdo entre a

fase ferromagnética e a vidro de spin € do tipo de Almeida-Thouless [13].
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Figuras 5.34: Diagrama H - T para a liga Fel5 mostrando as fases: paramagnética

(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS).

iii) Amostra Fel8:

Na figura 5.35 estd mostrado o diagrama de fases H - T para a liga Fel§. Realizando-se
ajuste em baixos campos, para T;, (H), com base na equagdo 4.3, obtém-se T;, (0) = 153,8 K

e o expoente p = 1,75. Este valor para a temperatura de irreversibilidade em campo nulo leva

a concluir que T}, (0) = T¢ (0).

1501 i} SEERAT
[N ]
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Figuras 5.35: Diagrama H - T para a liga Fel8 mostrando as fases: paramagnética

(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de baixos campos se ajusta a

teoria de campo médio para a transicdo vidro de spin num sistema reentrante. A linha traco

ponto, em azul, corresponde a linha de irreversibilidade forte.
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Este expoente € consistente com a previsdo de Almeida-Thouless para os sistemas vidro
de spin do tipo Ising [13]. Nesta liga, a linha de irreversibilidade forte, T;.r (H), é apresentada
na linha trago ponto, em azul, e observa-se que, em campos altos, T;s(H) tende a se confundir

com T}, (H).

iv) Amostra Fe2l:

A figura 5.36 mostra o diagrama de fases H - T para a liga Fe2/. Um ajuste em campos
intermedidrios para T;, (H), com base na equacgao 4.3, obtém-se T;, (0) = T¢ (0) =205,5K e o
expoente p = 1,8. Este expoente também ¢é consistente com a previsao de Almeida-Thouless
para os sistemas vidro de spin do tipo Ising [13]. Nesta liga, a linha de irreversibilidade forte,
Tis (H), corresponde a linha traco ponto, em azul. Em campos acima de 100 Oe, ndo se

observa o maximo na curva ZFC.
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Figuras 5.36: Diagrama H - T para a liga Fe2l mostrando as fases: paramagnética
(PM), tipo ferromagnética (FM) e vidro de spin (VdS). O limite de baixos campos se ajusta a
teoria de campo médio para a transicdo vidro de spin num sistema reentrante. A linha de

irreversibilidade forte estd indicada pela linha traco ponto, em azul.
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5.4 Comparacao entre os parametros criticos no sistema Au-Fe

O estudo da fenomenologia critica nas proximidades da transicdo para-ferromagnética
no sistema reentrantes Au-Fe, por meio das andlises K-F, A-N, Isoterma Critica e Método de

Escala, levaram & obten¢do dos expoentes criticos estiticos f, ¥ e O e das temperaturas

criticas. Estes resultados estdo listados na tabela 5.3.

Tabela 5.3: Pardmetros criticos para o sistema reentrante Au-Fe, com as respectivas

incertezas experimentais.

Liga B y ) Tc (K)

Fel3 | 0,60£0,03 | 1,84£0,05 | 3,92+0,05 | 76,8+0,9
Fel5 | 094+£0,04 | 1,81+£0,02 | 291+0,08 | 92,1+0,4
Fel8 | 0,46 £0,04 | 1,70£0,03 | 4,89 +£0,07 | 155,6£0,7
Fe2l | 047£0,03 | 1,77+£0,04 | 4,83 +£0,07 | 204,5+0,7

Os valores do expoente critico ¥ foram definidos por meio da andlise K-F e sdo
consistentes para a série de ligas estudadas. Com a possivel excecdo da liga Fe2l, a andlise
que se mostrou mais adequada para descrever o comportamento critico da susceptibilidade na
fase paramagnética foi aquela baseada no escalonamento convencional. A aplicacdo do
escalonamento CHT para os resultados obtidos na liga Fe2l, mostra que a linearidade da
curva W(T) ocorre em uma regido de temperatura menor que no escalonamento convencional.
Isto significa que a lei de poténcia que descreve a divergéncia da susceptibilidade é aplicavel
num regime de temperaturas mais estreito do que no caso do escalonamento convencional.
Entretanto, os outros métodos empregados mostram melhor concordincia com o valor do

expoente critico yquando definido pelo escalonamento CHT.

A liga Fel5 apresenta anomalias. Os valores obtidos para £ e ¢ desviam fortemente
daqueles obtidos nas outras ligas da série, e se aproximam dos valores tipicos encontrados em
transicao vidro de spin puro. Nas ligas Fel8 e Fe2l o valor de f é préximo do valor esperado
para os sistemas reentrantes. Em todas as ligas estudadas, a andlise A-N mostrou-se bem

sucedida para a determinagdo deste expoente.

De modo geral, pode-se dizer que os valores encontrados para os expoentes criticos

estaticos B, y e J indicam que as ligas estudadas no sistema Au-Fe sdo ferromagnetos
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reentrantes [24]. Nas ligas Fel3 e Fel5, o comportamento critico observado estd mais
préximo daquele que caracteriza uma transicdo vidro de spin, enquanto os expoentes obtidos
para as ligas Fel8 e Fe2l se aproximam daqueles que caracterizam os sistemas estudados por
C. Haetinger e col. [15]. Os resultados aqui estudados, portanto, indicam que ndo ha uma
rigorosa classe de universalidade a caracterizar a fenomenologia critica na transicao
ferromagnética nos sistemas reentrantes. Em outros termos, a variabilidade dos expoentes
encontrados sugere que a transi¢io ferromagnética nos sistemas reentrantes se enquadra numa
classe de universalidade fraca, sem rigorosa definicdo dos valores para os expoentes criticos

estaticos.



6. IMPEDANCIOMETRIA

6.1 Introducao

Neste capitulo, sdo apresentados os estudos relativos a impedancia e permeabilidade
magnética nas ligas Fel3, Fel8, Fe2l e Cr46. Foram realizadas medidas de impedancia em
funcdo da temperatura (Z X T) e do campo magnético aplicado (Z X H). A partir dos
resultados de Z x T foi extraida a permeabilidade magnética circunferencial, u, (ou
permeabilidade magnética transversa) com a qual se estudou a transicdo magnética nos
sistemas mencionados. Utilizou-se o método de Kouvel-Fisher (andlise K-F) para a obtencdo

dos parametros criticos.

A partir das medidas de Z X H, em temperaturas variadas, foi possivel obter o campo de
anisotropia em fun¢do da temperatura, o qual mostra a transi¢do critica para-ferromagnética e

a transi¢do para a fase reentrante, tipo vidro de spin, em baixas temperaturas.

A corrente de sonda aplicada nos resultados de impedanciometria foi de 20 mA, para as

ligas do sistema Au-Fe, e de 10 mA para a liga Cr46.

Uma breve discussdo sobre as condi¢gdes necessdrias para se obter a permeabilidade
magnética a partir dos dados de impedancia € apresentada a seguir. Apds, sdo apresentados os
resultados, e as respectivas discussoes, relativos as ligas estudadas por meio desta técnica. As
amostras foram confeccionadas de acordo com os procedimentos descritos no capitulo 3, e
possuiam formato de paralelepipedo. Ao final do capitulo é apresentado um resumo

comparativo dos resultados obtidos com as técnicas de magnetizagéo e de impedancia.
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6.2 A Permeabilidade Magnética

6.2.1 Determinaciao da Permeabilidade Magnética a partir da Impedancia

Quando medimos a impedancia de uma amostra metdlica, o resultado experimental
obtido carrega, na parte imagindria da medida (reatincia indutiva), uma contribui¢do externa.
Para obter corretamente a permeabilidade magnética inicial da amostra é necesséario observar

duas etapas:

(1) Corrigir a parte imagindria da impedancia medida (reatincia), X,,, extraindo-se a

contribuicdo externa, X,,, de acordo com a equacdo B./

X' = Xgm — Xox - (B.1)

O procedimento utilizado nesta correcdo estd descrito no apéndice B.

(2) A partir dos resultados experimentais da resisténcia e reatincia corrigida, € possivel
obter as componentes real e imagindria da permeabilidade magnética inicial complexa
(pu=u"+iu" ). A permeabilidade magnética é obtida a partir das medidas de impedancia,
resolvendo-se as equagdes de campo elétrico e campo magnético em meios condutores, assim

como esta descrito no capitulo 2.

As formas analiticas da impedancia para as geometrias cilindrica e ldmina infinita foram
deduzidas pela primeira vez por Landau e Lifshitz [40]. As amostras estudadas nesta Tese
possuem geometria de secdo reta quadrada e, portanto, ndo se enquadram nas previsdes
tedricas. Entretanto, detalhados estudos desenvolvidos por L. A. Borba [59], mostram que a
impedancia de amostras com se¢do reta quadrada se aproxima da impedancia de amostras
cilindricas, quando se considera a aresta da amostra de sec¢do reta quadrada igual ao didmetro

da secdo circular da amostra cilindrica na equacdo de Landau (equacéo 2.28), de forma que

1 Yo(ka
Sl Yo(ka)

ka—— 2.28
2 DC Yl(ka) ( )

onde Rpc = ppcl/a’m é a resisténcia para frequéncia nula, a é o raio da secdo reta circular da

amostra cilindrica, Yy(ka) e Y;(ka) sdo func¢oes de Bessel € k = (1 + i)/5. O comprimento de

penetragdo é & = ./p/muf.



137

Separando as partes real e imagindria da equagdo 2.28 e substituindo k e J por suas

defini¢des, temos

R Yo <(1 + l) /azﬂ:u.uo/pp(;\/?)

R_ = Re (1 +1i) ’azﬂ,ullo/ppc\/? ’ (C.2a)
. 21, <(1 +1) /azﬂuuo/pl,c\/?)

X Yo <(1 + i) ’azﬂ,u,uo/pDC\/?>

—=Im|(1+0) / anppy/pperf , (C.2b)
v 2Yl ((1 + l) ’aznﬂﬂo/pl)c\/?

onde ppc ¢ a resistividade elétrica da amostra em frequéncia nula.

No caso de uma amostra em forma de paralelepipedo, de se¢@o reta quadrada, deve-se

supor que a é a medida da metade da aresta da se¢fo reta.

Com o auxilio das constantes Rpc, a, f, € 0, e dos resultados experimentais para R e X*,
as equacdes C.2a e C.2b tornam-se um sistema de duas equagdes com duas incognitas, 1 e
M. Entretanto, por seu cardter transcendental, estas equagdes ndo podem ser resolvidas
analiticamente. Assim, é necessario utilizar um método numérico iterativo para se extrair a
permeabilidade complexa a partir dos resultados experimentais. A rotina do programa
utilizado resolve o sistema de equacdes a partir de uma solugdo tentativa inicial, de forma que
M e f satisfacam tanto a parte real quanto a parte imagindria dos resultados experimentais

simultaneamente.

6.2.2 Permeabilidade Magnética em Funcido da Temperatura nas

Proximidades de uma Transicao Critica

Nas vizinhangas de uma transicao critica magnética, a permeabilidade magnética possui

uma dependéncia implicita com a temperatura reduzida que diverge segundo a lei de poténcia
u' =AtT" (6.1)

onde t = |T —T¢|/T; é a temperatura reduzida no escalonamento convencional, n é um

expoente critico e A € uma constante dependente do material [48].
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No intuito de se estudar o comportamento critico da permeabilidade nas vizinhangas da
temperatura de Curie dos sistemas reentrantes Au-Fe e o-FeCr, determinou-se o expoente
critico n e a temperatura critica 7¢ com o método K-F, discutido no capitulo 2, para vérias
frequéncias de sonda. A determinagdo experimental da quantidade

!

u 1
—|T—T¢| (6.2)

S =-qw/ar ==

permite a obteng@o dos parametros criticos nas regides T< Tce T > Tg.

A vantagem desta técnica reside no fato de que a permeabilidade K-F, dada pela funcdo
S(T), pode ser determinada sem aplicagdo de campo externo. Portanto, ndo hd necessidade de
se obter a susceptibilidade inicial e a magnetizagdo de saturacdo por métodos de extrapolacio,
como ocorre no caso do estudo de fendmenos criticos por meio de medidas de magnetizacao.

Ademais, efeitos do campo desmagnetizante estdo ausentes.

6.3 O Sistema Au-Fe

6.3.1 Resultados de Impedanciometria em Temperatura Variavel

Medidas de impedancia em fun¢éo da temperatura (Z X T), em frequéncias fixas, com e
sem campo magnético externo aplicado, foram realizadas num primeiro momento para a
caracterizacdo e posterior estudo da transi¢cdo ferromagnética. Em algumas medidas,
executou-se o ciclo subida-descida de temperatura. Os resultados se mostraram totalmente
reversiveis. Em seguida, foram realizados ciclos isotérmicos de magnetoimpedéncia (Z x H),

para uma frequéncia fixa definida.
i) Amostra Fel3:

A figura 6.1 mostra as partes real (resisténcia, R) e imagindria (reatancia indutiva, X) da
impedancia em fun¢do da temperatura para a liga Fel3 em diversas frequéncias. Nos painéis
(a) e (b) sdo apresentadas medidas para algumas frequéncias fixas, sem campo magnético
aplicado. O méximo observado em torno de 60 K estd relacionado com o aumento da

permeabilidade magnética em T¢. Este maximo € resultado da polarizagdo de spins gerada
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pelo autocampo circunferencial da corrente de sonda e indica a transi¢ao para-ferromagnética.
O decréscimo acentuado de R e X em baixas temperaturas mostra que, no estado fundamental,
o sistema encontra-se em um estado globalmente desordenado, como € o caso dos reentrantes.
O efeito da contribuicdo externa € observado nas curvas de reatincia em diferentes
frequéncias, uma vez que, na auséncia desta, as curvas na regido paramagnética deveriam

estar quase sobrepostas, como ocorre nas curvas de resisténcia.

Os painéis (c) e (d) da figura 6.1, mostram o resultado da aplicagdo de campos
magnéticos externos de 0, 20, 70 e 120 Oe, mantendo-se a frequéncia fixa em 200 kHz.

z

Nota-se que, & medida que o campo € aumentado, ocorre uma redugdo na magnitude da
magnetoimpedancia espontanea. Este efeito € compativel com o fato de que um campo
externo tende a remover a singularidade da transicdo e, consequentemente, produz um
arredondamento na variacdo da permeabilidade magnética na regido T = T¢, tornando a
transicdo menos marcante nas medidas de impedancia, de modo andlogo ao que ocorre numa

medida direta de susceptibilidade AC.

Fel3

I I O I I
25 50 75 100 125 25 50 75 100 125

Figura 6.1: Liga Fel3. (a) Parte real e (b) parte imagindria da impeddancia em funcdo
da temperatura para algumas frequéncias fixas sem campo magnético aplicado. (c) Parte
real e (d) parte imagindria da impeddncia para a frequéncia de 200 kHz em campos

magnéticos aplicados de 0 Oe, 20 Oe, 70 Oe e 120 Oe.
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A figura 6.2 mostra os resultados de magnetoimpedancia para a liga Feel3 na frequéncia
fixa de 200 kHz, para algumas isotermas entre 20 K e 100 K. Foram realizados ciclos de
magnetoimpedancia partindo de H = 0 Oe, aumentando o campo até +140 Oe, posteriormente
o campo foi diminuido até -140 Oe e, completando o ciclo,o campo foi novamente aumentado
até +140 Oe. O campo magnético foi aplicado paralelamente a corrente, de forma a assegurar
que campo externo e autocampo gerado pela corrente se sonda fossem perpendiculares entre
si. Em T'= 19,2 K, a isoterma € visualmente constante em funcido de H. A partir da isoterma
em T =40,7 K e até a isoterma em 7 = 62,3 K, a impedancia apresenta um leve aumento em
baixos campos, passa por um maximo de magnitude e, logo apds, tende a decrescer com o
aumento subsequente do campo magnético. Este comportamento se traduz na caracteristica de
duplo méximo, revelando a competicio entre o campo magnético externo, aplicado
paralelamente a corrente de sonda, o autocampo circunferencial produzido pela corrente e o
campo de anisotropia. O maximo em baixos campos na magnitude de Z estd relacionado
diretamente ao campo de anisotropia [48] e serd analisado mais adiante. A medida que se
aumenta a temperatura em direcdo a T¢, a magnitude de Z é aumentada enquanto aposi¢do do
maximo tende para H = 0, o que ocorre no limite 7= T¢ = 69 K. Em T > T¢, a impedancia
tende a um valor constante em fungcdo de H, que € um comportamento tipico da fase

paramagnética.

Figura 6.2: Ciclos de magnetoimpeddncia para a amostra Fel3 na frequéncia de

200 kHz, em algumas isotermas entre 20 K e 100 K.
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ii) Amostra Fel8:

A figura 6.3 mostra R e X em funcdo da temperatura para a liga Fel8. Nos painéis (a) e
(b) sdo apresentadas medidas para as frequéncias fixas de 80 Hz, 200 kHz, 650 kHz 1,0 MHz
e 1,4 MHz, sem campo magnético aplicado. As curvas apresentam aumento na magnitude de
R e X com o aumento da frequéncia. Nota-se, sobretudo, o aumento do valor da reatincia na
regido paramagnética, decorrente da contribuicdo externa. O comportamento em fungido da
temperatura das partes real e imagindria da impedancia da liga Fel8 revela claramente a
ocorréncia de magnetoimpedancia espontinea e a natureza reentrante do estado magnético

interagente neste sistema.
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Figura 6.3: Liga Fel8. Parte real (a) e parte imagindria (b) da impeddncia em fungdo
da temperatura para algumas frequéncias fixas sem campo magnético aplicado. Parte real
(c) e parte imagindria (d) da impeddncia para a frequéncia de 100 kHz nos campos

magnéticos de 0 Oe, 20 Oe e 50 Oe.

A transicdo ao estado tipo vidro de spin é observada em torno de 40 K, assim como
observado pela temperatura de irreversibilidade ZFC-FC, desta forma, usamos a mesma

notacdo, ou seja, a temperatura de transi¢ido reentrante estd denotada por 7;,. Abaixo desta
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temperatura, ambas as componentes de Z decrescem fortemente com o decréscimo de 7, de
modo andlogo ao que se observa em medidas de magnetizacio ZFC [15, 60 - 62] e
susceptibilidade AC [18]. Acima de T;,, a impedancia também aumenta com a temperatura,
porém a uma taxa menor que na regido vidro de spin, até que, em T = 155K,
ambas componentes da impedancia decrescem abruptamente, demonstrando a ocorréncia
de transicdo do estado ferromagnético para a fase paramagnética. A extensa faixa entre

T, =40 K e T¢ = 155 K indica a regido intermedidria com ordenamento tipo ferromagnético.

Nos painéis (c) e (d) da figura 6.3, tem-se o resultado da aplicacdo dos campos
magnéticos externos de 0, 20 e 50 Oe, mantendo-se fixa a frequéncia de 100 kHz. De forma
similar ao caso da liga Fel3, nota-se a reducdo na magnitude da magnetoimpedancia

espontanea com o aumento do campo magnético.

A figura 6.4 mostra os resultados de magnetoimpedancia para a liga Fel8 na frequéncia
fixa de 100 kHz, em algumas isotermas entre 20 K e 160 K. Foram realizados ciclos de Z X H
assim como na liga Fel3. Qualitativamente, 0 mesmo comportamento de Z em relagio a H é

observado.

40 + Fel8 — 212K H
100 kHz A ——30,0K

Figura 6.4: Magnetoimpedancia para a amostra Fel8 na frequéncia de 100 kHz, em

isotermas entre 20 K e 160 K.

iii) Amostra Fe2l:

A figura 6.5 mostra R e X em fung@o da temperatura para a liga Fe2l. Nos painéis

(a) e (b) sdo apresentados resultados para as frequéncias fixas de 80 Hz, 100 kHz, 400 kHz,
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1,0 MHz e 1,8 MHz, sem campo magnético aplicado. O aumento na magnitude de Z com o
aumento da frequéncia é observado, assim como o deslocamento, na regido paramagnética,
nas medidas de reatancia decorrente da contribuicdo externa. Uma fraca mudanga de regime
ocorre em torno de 25 K, indicando que, abaixo desta temperatura, a liga encontra-se no
estado reentrante. Nova mudanca de regime ocorre de forma bastante acentuada em torno de
Tc = 210 K, indicando a transi¢do de fase para-ferromagnética. Nota-se que a transicdo

reentrante ¢ menos perceptivel nesta liga, conforme mostra o diagrama de fases da figura 2.6.

Nos painéis (c) e (d) da figura 6.5, tem-se o resultado da aplicagio de campos
magnéticos externos fixos de 0, 20 e 120 Oe na frequéncia de 100 kHz. Novamente, nota-se a
reducdo na magnitude da magnetoimpedancia espontdnea com o aumento do campo
magnético externo, tornando a transicdo menos marcante, enquanto que a transicao reentrante

parece ser suprimida no campo de 120 Oe.
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Figura 6.5: Liga Fe2l. Parte real (a) e parte imagindria (b) da impedancia em fungdo
da temperatura para algumas frequéncias fixas sem campo magnético aplicado. Parte real
(c) e parte imagindria (d) da impeddncia para a frequéncia de 100 kHz considerando os

campos de 0 Oe, 20 Oe e 120 Oe.
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A figura 6.6 mostra os resultados de magnetoimpedancia para a liga Fe2l na frequéncia
fixa de 100 kHz, para algumas isotermas entre 20 K e 220 K. Foram realizados ciclos de
magnetoimpedancia assim como nas ligas apresentadas anteriormente. A semelhanca dos
resultados com aqueles obtidos para a liga FelS§ € significativa. O campo de anisotropia tende
a zero para temperaturas acima da isoterma critica de 204,8 K, onde a impedancia tem sua
magnitude maxima. Em 7 = 219,7 K, Z € constante em fun¢do de H, tal como esperado para a

fase paramagnética.
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Figura 6.6: Resultados de magnetoimpeddncia para a amostra Fe2l na frequéncia de

100 kHz, em algumas isotermas entre 20 K e 220 K.

6.3.2 Analises da Permeabilidade Magnética no Sistema Au-Fe

6.3.2.1 Permeabilidade Magnética em Funcdo da Temperatura
A partir das medidas de Z X T, com base na equacdo 2.28 e com o auxilio do programa

computacional descrito no apéndice C, foram obtidas as partes real, y’, e imagindria, ¢’’, da

permeabilidade magnética inicial das ligas estudadas no sistema Au-Fe.
i) Amostra Fel3:

A figura 6.7 mostra u” e u’’ em fungfo da temperatura para a liga Fel3 nas frequéncias
de 200 kHz, 650 kHz, 1,0 MHz e 1,8 MHz sem a aplicagcdo de campo magnético externo.
Estas curvas possuem dependéncia com a temperatura similar as curvas de impedancia,

mostrada na figura 6./. Nota-se as transicdes para-ferromagnética, marcada na figura como
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T¢, e o carater desordenado reentrante em baixas temperaturas, marcado na figura como 7.
Observa-se também que a permeabilidade diminui com o aumento da frequéncia, enquanto
que a impedancia aumenta com a frequéncia (figura 6.7). Tal efeito € devido a impedancia

possuir dependéncia explicita com a frequéncia através do comprimento de penetragdo,

6 =/ 1/mucf, e dependéncia implicita da temperatura através de u (f, T).

75 T T T T
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Figura 6.7: Permeabilidade magnética estabelecida a partir das equagdes C.2 para a
liga Fel3 nas frequéncias de 200 kHz, 650 kHz, 1,0 MHz e 1,8 MHz sem campo magnético

aplicado. (a) u’ em funcdo da temperatura. (b) u’’ em funcdo da temperatura.

O painel (a) da figura 6.7 mostra u’ X T. Nota-se uma transicio em torno de
T =T, =50 K e outra em torno de 7T = T¢ = 70 K. A regido intermediéria (T}, < T < T¢)
corresponde a uma fase tipo ferromagnética. Abaixo de 50 K, observa-se uma reducdo na

magnitude da permeabilidade, caracterizando a transi¢do para o estado desordenado vidro de
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spin. Acima de 70 K a liga encontra-se na fase paramagnética e a permeabilidade tende a zero
em T > T¢. No painel (b) da figura 6.7 € mostrado u”” X T. Os mesmos efeitos da temperatura
sdo observados. Entretanto, a magnitude do sinal é menor que no painel (a). Este efeito é
decorrente da natureza das componentes ¢’ e u’’. A primeira estd associada a contribuicio

indutiva da impedancia, enquanto que u’’ estd associada a parte dissipativa.
ii) Amostra Fel8:

A figura 6.8 mostra p” e u’’ em fun¢fo da temperatura para a liga Fel8 nas frequéncias

de 100 kHz, 400 kHz, 800 kHz e 1,8 MHz sem a presenga de campo magnético externo.
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Figura 6.8: Permeabilidade magnética estabelecida a partir das equacdes C.2 para a
liga Fel8 nas frequéncias de 100 kHz, 400 kHz, 800 kHz e 1,8 MHz sem campo magnético

aplicado. (a) u’ em funcdo da temperatura. (b) u’’ em funcdo da temperatura.
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O painel (a) mostra u’ X T, enquanto que no painel (b) tem-se u’’ X T. Observa-se o

comportamento paramagnético em altas temperaturas até T = T¢ = 160 K, onde ocorre a

transicdo ferromagnética. Observa-se uma reducdo na magnitude da permeabilidade no

intervalo T;,, < T < T¢. Este efeito é decorrente do congelamento gradativo dos momentos

magnéticos na medida em que se atinge a transicdo ao estado vidro de spin em T, = 45 K.

Em T <45 K, a liga encontra-se no estado reentrante tipo vidro de spin.

iii) Amostra Fe2l:

A figura 6.9 mostra u’ e u’’ em fungdo da temperatura para a liga Fe2l nas frequéncias

de 100 kHz, 400 kHz, 1,0 MHz e 1,8 MHz sem a presenca de campo magnético externo.
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Figura 6.9: Permeabilidade magnética estabelecida a partir das equagdes C.2 para a

liga Fe2l nas frequéncias de 100 kHz, 400 kHz, 1,0 MHz e 1,8 MHz sem campo magnético

aplicado. (a) u’ em funcdo da temperatura. (b) u’’ em funcdo da temperatura.
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O painel (a) mostra u’ X T, enquanto que, no painel (b) tem-se u’’ X T. Observa-se o
comportamento paramagnético em altas temperaturas até T = T¢ = 205 K, onde ocorre a
transicdo ferromagnética. Ocorre uma redu¢do na magnitude da permeabilidade no intervalo
T;r < T < T¢. Este efeito € decorrente do congelamento gradativo dos momentos magnéticos
na medida em que se atinge T;, = 25 K. Em 7 < 25 K, a liga encontra-se no estado reentrante
tipo vidro de spin. Observa-se também aqui, uma reducdo da permeabilidade com a

frequéncia da corrente de sonda.

6.3.2.1.a Analise K-F na Permeabilidade Magnética
Considerando-se que a parte real da permeabilidade magnética escala com a
temperatura de acordo com a equacdo 6./, utilizamos a andlise K-F, com base na equagao 6.2,

para determinar os parametros criticos do sistema Au-Fe.

i) Amostra Fel3:

A figura 6.70 mostra a andlise da permeabilidade K-F, ou funcdo S(7), para a liga Fel3
na frequéncia de 400 kHz, sem campo externo aplicado. Os sucessivos tratamentos dos
resultados experimentais para se obter a permeabilidade K-F, propiciam uma propagacdo de
erros mais acentuada que na andlise da susceptibilidade, apresentada no capitulo 4. No caso
da amostra Fel3 apenas uma andlise qualitativa pode ser feita. Por esta andlise, supde-se que
Tc estd proximo ao valor determinado a partir das medidas magnéticas apresentadas no
capitulo 5. A partir dos resultados obtidos em 400 kHz, estimou-se 7¢ = 70 K e os expoentes
criticos n; = 0,6,em T < T¢, e np = 1,7, em T > T¢. Andlises efetuadas nas demais frequéncias
forneceram resultados semelhantes, de modo que foi possivel estabelecer os valores médios
Tc=70 = 1)K, n;,=0,6%0,1en;=1,7+0,2. Os valores obtidos para os expoentes n; e n;
reproduzem os valores obtidos para [ e y respectivamente, a partir das experiéncias de
magnetizacdo descritas no capitulo 5. O valor obtido para T¢ estd um pouco abaixo do obtido

a partir das medidas magnéticas.
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Figura 6.10: Permeabilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equacdo 6.2, para a liga Fel3. As incertezas sdo parcialmente compensadas por um processo

de média dos resultados obtidos em diferentes frequéncias.

ii) Amostra Fel8:
A figura 6.11 mostra a permeabilidade K-F para a liga Fel8 determinada com a

frequéncia de 400 kHz, sem campo externo aplicado.

Os parametros criticos n e T¢, determinados por meio do ajuste linear mostrado na
figura sdo Tc=158,2 K, n; =04 (em T < T¢) e np = 1,3 (em T > T¢). As demais medidas em
outras frequéncias forneceram andlises de qualidade semelhante, de forma que foi possivel

calcular os valores médios T¢ = 158,0 (£ 0,8) K, n; = 0,44 £ 0,03 e n, = 1,31 £ 0,04.
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Figura 6.11: Permeabilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equacdo 6.2, para a liga Fel8. Os pardmetros criticos obtidos sdo proximos aos

determinados com os resultados de magnetizacado.
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Novamente percebe-se a concordincia qualitativa entre n; e f. Entretanto, hd uma
diferenca significativa entre n; e . A temperatura critica também difere daquela obtida com

medidas magnéticas.
iii) Amostra Fe2l:

A figura 6.12 mostra a quantidade S(7), determinada a partir da equagao 6.2, para a liga
Fe2l com base nas medidas realizadas sob a frequéncia de 400 kHz e sem campo externo
aplicado. De forma semelhante as amostras anteriores, os parametros criticos foram
determinados por meio de ajustes lineares nas regides em torno da transicdo. Assim, obteve-se
Tc=2141K, n;=048 em T<T¢, € n=1,67 na regido T>T¢c. A partir das
medidas realizadas nas demais frequéncias, obteve-se os valores médios T¢ = 214,6 (£ 0,9) K,

1= 0,48 £0,03 ¢ 77, = 1,68 £ 0,04.
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Figura 6.12: Permeabilidade K-F em funcdo da temperatura, obtida a partir da
equagdo 6.2, para a liga Fe2l. Os pardmetros criticos coincidem com aqueles obtidos nos

resultados de magnetizacdo, sendon; = fen, = ¥

6.3.2.2 Magnetoimpeddncia e Campo de Anisotropia
Conforme apresentado na se¢do 6.3.1, ciclos de magnetoimpedéncia foram realizados
no sistema Au-Fe, considerando-se vdrias isotermas distribuidas por toda a extensdo do

intervalo de temperaturas estudado.

A partir dos ciclos mostrados nas figuras 6.2, 6.4 e 6.6, foram extraidos os valores para
o campo de anisotropia, H,,, em fun¢do da temperatura. Este campo € identificado pelo valor

médio do mdximo de magnitude nos experimentos de Z X H,.
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A passagem da corrente de sonda estimula o surgimento de um autocampo
circunferencial, devido ao formato da amostra, que polariza circunferencialmente os
momentos magnéticos. O campo magnético externo, aplicado paralelamente a corrente de
sonda, faz entdo, um angulo de 90° com o autocampo, provocando competi¢do na orientacio
dos momentos magnéticos. O miximo na magnetoimpedancia ocorrerd quando o campo
aplicado possuir intensidade igual ao campo de anisotropia dos momentos magnéticos e €
associado ao aumento da permeabilidade transversa, resultante da rotacdo da magnetizacdo
em dire¢do ao eixo da amostra. O subsequente decréscimo da impedincia com o campo é
atribuido a um eixo de anisotropia imposto pelo campo magnético externo que reduz a
permeabilidade transversa [63]. Efeitos de anisotropia internos, intrinsecos ou extrinsecos,
impedem a rotacdo de dominios até este valor de campo aplicado. Somente para H > H,,, a
magnetoimpedancia indica efetivamente a dominéncia da polarizacdo DC, evidenciada pela
diminuicdo de intensidade de Z a medida que o campo aplicado aumenta até o efeito de
saturagdo em H >> H,,. Quando intrinseco, o campo de anisotropia estd associado ao campo

cristalino [43, 48, 49].

z

A dependéncia de H,, com a temperatura é construida a partir dos resultados de
impedancia em fun¢@o do campo aplicado em diferentes temperaturas, mostrados nas figuras
6.2, 6.4 e 6.6. Resultados anteriores estabelecidos para o gadolinio [48] mostram que H,,
comporta-se de modo semelhante a magnetizag¢do de saturagdo, diminuindo com o aumento da

temperatura até se anular em T¢.
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Figura 6.13: Campo de anisotropia em funcdo da temperatura para a liga Fel3 obtido
a partir dos resultados de magnetoimpedancia na frequéncia de 200 kHz (figura 6.2). A

transicdo para-ferromagnética é identificada como sendo aproximadamente 70 K.
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Na figura 6.13, o campo de anisotropia, H,,, € representado em fun¢do da temperatura
para a liga Fel3. Em temperaturas acima de 66 K, H,, € praticamente nulo. Abaixo desta
temperatura, H,, aumenta continuamente a2 medida que a temperatura € diminuida. Entre 40 K

e Tc =70 K, pode-se escrever H,, = (T — T)?, onde y = 2,3.

A variagdo de H,, em funcdo da temperatura para a liga Fel8 € mostrada na figura 6. /4.
Observa-se que H,, tende a zero em T, = 158 K. Diminuindo-se a temperatura, H,, varia de
modo andlogo a magnetizagdo de equilibrio e tende a saturar em torno de 80 K. Porém, abaixo
de T; = 50 K, H,, passa a aumentar fortemente com a diminui¢do da temperatura. A variacio
de H,, em funcéo de T reproduz o comportamento do campo hiperfino observado por efeito
Maossbauer [20, 64]. O efeito do campo hiperfino, e de H,,, em temperaturas inferiores a 7;,, €

atribuido ao efeito de canting, que caracteriza o rearranjo de spins na fase reentrante.
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Figura 6.14: Campo de anisotropia em funcdo da temperatura para a liga Fel8 obtido
a partir das medidas de magnetoimpeddncia na frequéncia de 100 kHz (figura 6.4). A
transi¢cdo para-ferromagnética em Tc = 158 K e a transi¢do reentrante em Ty, = 50 K estdo

indicadas por flechas.

A figura 6.15 mostra H,, em funcio da temperatura para a liga Fe2/. O comportamento
de H,, é qualitativamente idéntico aquele observado na liga Fel8. Isto mostra que a liga Fe2]
é também reentrante. Neste caso, H,, desvia da saturacdo em 7, = 35 K. Os resultados das
figuras 6.14 e 6.15 mostram que o comportamento de H,, em fun¢do da temperatura é eficaz

para a determinacdo precisa da temperatura de transicdo entre a fase ferromagnética e o estado
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fundamental vidro de spin. De modo geral, observa-se que a técnica da magnetoimpedancia

pode ser aplicada, com boa precisdo, na identificacdo de transi¢des de fase magnéticas.
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Figura 6.15: Campo de anisotropia em funcdo da temperatura para a liga Fe2l obtido
a partir das medidas de magnetoimpeddncia na frequéncia de 100 kHz (figura 6.6). A
transi¢cdo para-ferromagnética ocorre em torno de 210 K e transi¢do reentrante em torno de

35 K. Ambas estdo assinaladas por flechas.

6.4 O Sistema FeCr

Medidas de impedanciometria na liga Cr46 s@o apresentadas a seguir. A amostra

estudada foi produzida de acordo com os procedimentos descritos no capitulo 3.

6.4.1 Resultados de Impedanciometria

Assim como no sistema Au-Fe, as medidas de Z X T, para a liga Cr46, foram realizadas
em frequéncias entre 1,0 kHz e 1,8 MHz, na auséncia de campo magnético aplicado. Somente

para a frequéncia de 1,8 MHz, campos magnéticos foram aplicados. Como nas medidas



154

realizadas para o sistema Au-Fe, a amostra foi resfriada e s6 entdo o campo magnético externo

foi aplicado.

A figura 6.16 mostra as partes real (resisténcia, R) e imagindria (reatdncia, X) da
impedancia em fun¢do da temperatura. Nos painéis (a) e (b) sdo apresentadas medidas para
algumas frequéncias fixas, sem campo magnético aplicado. Os resultados apresentam valor
aproximadamente constante em altas temperaturas até que, em torno de 30 K, o sistema inicia
a transi¢do para-ferromagnética, aumentando continuamente a magnitude da impedancia até a

menor temperatura medida, em torno de 18 K.
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Figura 6.16: Partes real e imagindria da impeddncia em funcdo da temperatura para a
amostra Cr46. (a) Curvas para algumas frequéncias fixas sem campo magnético aplicado. (b)

Curvas para a frequéncia de 1,8 MHz sob os campos de 0 Oe, 50 Oe, 100 Oe e 150 Oe.

Este aumento na magnitude da impedancia com a diminuicdo da temperatura &
compativel com o estabelecimento de ordenamento ferromagnético no sistema. A medida que
se aumenta a frequéncia, a impedancia aumenta. Este efeito decorre do aumento linear da
reatincia indutiva com a frequéncia e da blindagem eletromagnética em altas frequéncias de
amostras metdlicas (efeito skin). O efeito da contribuicdo externa é observado, sobretudo, nas

curvas de reatincia na regido paramagnética. Nos painéis (c) e (d) da figura 6.16, tem-se o
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resultado da aplicacdo de campos magnéticos externos fixos de 0, 50, 100 e 150 Oe,
mantendo-se a frequéncia fixa em 1,8 MHz. Nota-se que, a medida que o campo é aumentado,
ocorre uma redu¢do na magnitude da magnetoimpedancia espontinea. Resultado similar foi

observado no sistema Au-Fe.

A figura 6.17 mostra os resultados de magnetoimpedancia para a liga Cr46 na
frequéncia de 400 kHz, em algumas isotermas entre 18 K e 36 K. O campo ¢é excursionado
entre -150 Oe e +150 Oe. A anisotropia observada tem origem unidirecional, uma vez que o
maximo para campos aplicados negativos ocorre quando o campo estd aumentando (-150 Oe a
+150 Oe). Enquanto que o maximo para campos aplicados positivos, ocorre quando o campo

aplicado esta diminuindo (+150 Oe até -150 Oe).
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Figura 6.17: Resultados de magnetoimpeddncia para a liga Cr46 na frequéncia de

400 kHz, para algumas isotermas entre 18 K e 37 K.

6.4.2 Analises

6.4.2.1 Permeabilidade Magnética em Fungdo da Temperatura
Seguindo-se os procedimentos descritos na secdo 6.2, foi calculada a permeabilidade
magnética ( 4 = ¢’ + iy’ ) para a liga Cr46, a partir das medidas de Z X T, com base na

equacdo 2.28 e no programa de solu¢do numérica descrito nos apéndices.

A figura 6.18 mostra u’ e pu’’ em fungdo da temperatura para a liga Cr46 nas

frequéncias de 200 kHz, 650 kHz, 1,0MHz e 1,8 MHz sem a presenca de campo magnético
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externo. Assim como nos casos anteriores, a permeabilidade magnética tem a magnitude

diminuida proporcionalmente ao aumento da frequéncia. O painel (a) mostra u” X T, enquanto

iRl

que, o painel (b) mostra u’’ X T. Observa-se o comportamento paramagnético em altas

temperaturas até que, em torno de 35 K a polarizagdo tipo ferromagnética aumenta a

magnitude da permeabilidade, que continua a aumentar até a temperatura minima estudada.

z

Este comportamento € compativel com a ocorréncia da transi¢do para-ferromagnética em

torno de 28 K.
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Figura 6.18: Permeabilidade magnética determinada a partir das equacoes C.2a e
C.2b para a liga Cr46 nas frequéncias de 200 kHz, 650 kHz, 1,0 MHz e 1,8 MHz sem campo

magnético aplicado. (a) u’ em funcdo da temperatura. (b) u’’ em fungdo da temperatura.
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6.4.2.2 Magnetoimpeddncia e Campo de Anisotropia

Conforme apresentado na se¢do 6.4./, ciclos de magnetoimpedéncia foram realizados
na liga Cr46, considerando-se vdrias isotermas entre 18 K e 36 K. A partir dos ciclos de
magnetoimpedancia foi extraido o campo de anisotropia, H,,, a partir da posi¢do dos maximos

de magnitude em Z.

Na figura 6.719, tem-se H,, em funcdo da temperatura na frequéncia de 400 kHz. Em
temperaturas acima de 28 K, H,, torna-se constante e préximo de zero. Diminuindo-se a
temperatura H,, sofre aumento de intensidade e, tal qual a magnetizacio espontinea, tende a
saturar em 24 K. Porém, em 21 K ocorre um aumento sistemdtico em H,, que persiste até as

mais baixas temperaturas estudadas.

Conforme apresentado no capitulo 4, esta liga apresenta uma fase paramagnética em
altas temperaturas, um estado intermedidrio tipo ferromagnético e, em baixas temperaturas, o
sistema reentra para um estado desordenado tipo vidro de spin. Assim como ocotre no sistema
Au-Fe, o campo H,, apresenta significativas mudancas de comportamento nas temperaturas
em que ocorrem as transi¢des de fase magnéticas, indicando que a técnica da

2

magnetoimpedancia é eficiente na identificacdo de transi¢des de fase magnéticas. Em
particular, o campo H,, mostra de forma clara a transicdo entre o estado intermedidrio

ferromagnético e o estado de baixa temperatura do tipo vidro de spin.
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Figura 6.19: Campo de anisotropia em funcdo da temperatura para a liga Cr46 obtido
a partir das medidas de magnetoimpedancia na frequéncia de 400 kHz (figura 6.17). A
transicdo para-ferromagnética ocorre em torno de 28 K enquanto que, a transicdo

reentrante, em torno de 21 K.
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O comportamento de H,, no sistema Cr46 ¢ totalmente andlogo aquele observado nas
ligas Fel8 e Fe2l. Assim, o resultado na figura 6.79 constitui-se numa evidéncia suplementar

da natureza magnética reentrante da liga o-Feg 54Cro46.

6.5 Comparacio Entre os Resultados de Magnetizacio e de

Impedanciometria

De forma semelhante ao observado nas medidas de magnetizacdo apresentada nos
capitulos 4 e 5, foi possivel identificar as transi¢des de fase magnéticas e avaliar os

parametros criticos relativos a transicdo para-ferromagnética com a técnica de

impedanciometria nos sistemas reentrantes estudados.

A figura 6.20 apresenta a comparacdo entre os resultados de M x T, em preto, obtidos de
acordo com o procedimento ZFC, e Z X T, em vermelho, para uma frequéncia fixa, sem
campo magnético aplicado para todos os sistemas estudados. As analogias entre o
comportamento das duas grandezas em relacdo a temperatura sdo evidentes. Tanto a
magnetizacdo quanto a magnetoimpedancia espontinea revelam o estabelecimento do

ordenamento ferromagnético, bem como a ocorréncia do fendmeno da reentrancia a um

estado desordenado, em baixas temperaturas, em todos os sistemas estudados nesta Tese.

No painel (a) da figura 6.20, nota-se um aumento significativo da magnetizacdo desde
15 K até 45 K, incluindo a anomalia que indica a posi¢cdo de Ti,. Apds passar por um
mdaximo, a magnetiza¢do mostra uma transicao suave ao estado paramagnético em torno de
80 K. A magnitude da impedéncia também passa por um maximo, relativamente mais estreito,
antes de se anular de modo mais abrupto na transi¢do para-ferromagnética. A mudanga de
regime na magnetizacdo, em 7, ~ 25 K, coincide aproximadamente com o aparecimento do
efeito de magnetoimpedancia espontinea na regido de baixas temperaturas. No painel (b)
tem-se os resultados para a liga Fel8. Observa-se a transicdo ao estado vidro de spin em
Tir ~ 50 K, e Tc em torno de 156 K, em ambas as técnicas. A transicio para-ferromagnética é
mais marcante na medida de impedancia. No painel (c¢) sdo mostrados os resultados para a
liga Fe2l. Novamente, observa-se que, T, € T¢ s@o coincidentes em ambas as técnicas, com a

transicdo para-ferromagnética mais marcante na técnica de impedancia.
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No painel (d) da figura 6.20, observa-se os resultados para a liga Cr46. A temperatura
de transicdo do estado paramagnético € coincidente em ambas as técnicas. Neste caso, no

entanto, nao se identifica a posi¢do de Tj.

Com base na figura 6.20, e nas andlises apresentadas, € possivel afirmar que a técnica de
impedanciometria € eficaz na identificacdo de transicdes de fase magnéticas, bem como na
identificacdo das respectivas temperaturas, entretanto o estudo dos parametros criticos
necessita ser encarado com certa cautela, uma vez que possui menor precisdo que nas andlises
de susceptibilidade. Porém, o fato de a resposta da impedéncia envolver somente campos
internos, viabiliza a utilizacdo da técnica, uma vez que o campo desmagnetizante ndo possui
relevancia nos resultados, enquanto que a técnica de magnetizacdo € fortemente influenciada,

conforme é discutido no apéndice A.
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Figura 6.20: Comparagdo entre os resultados de magnetizacdo ZFC (pontos pretos) e
de impedanciometria (pontos vermelhos). (a) Liga Fel3. Magnetizacdo no campo aplicado de
50 Oe. Impedancia na frequéncia de 400 kHz. (b) Liga FelS8. Magnetizagdo no campo
aplicado de 80 Oe. Impeddncia na frequéncia de 400 kHz. (c) Liga Fe2l. Magnetizacdo no
campo aplicado de 80 Oe. Impeddncia na frequéncia de 1,0 MHz. (d) Liga Cr46.
Magnetizacdo ZFC no campo aplicado de 20 Oe. Impedancia na frequéncia de 800 kHz.



CONCLUSOES

Esta Tese consiste de um estudo experimental sobre a fenomenologia critica e a resposta
frente a correntes AC de sistemas magnéticos reentrantes. Medidas detalhadas de
magnetizacio em funcio da temperatura e do campo magnético aplicado permitem a obtenc¢ao
dos expoentes criticos B, Y e O caracteristicos da transicdo entre os estados para e
ferromagnético. Por outro lado, estudos de impedanciometria, inéditos em sistemas
reentrantes, além de fornecer informagdes sobre o comportamento critico nas vizinhangas da
temperatura de Curie, evidenciam a ocorréncia da transi¢do de fase ferromagnética para o

estado fundamental tipo vidro de spin.

Os sistemas estudados sdo as ligas metdlicas o-Fe; ,Cr,, onde x=0,46 e 0,49,
o0-Feys52Vo4s € AujyFe, , onde y = 0,135, 0,15, 0,18 e 0,21. O carater reentrante das ligas da

fase sigma, o-FeCr e o-FeV, foi, pela primeira vez, evidenciado nos estudos aqui reportados.

A partir dos resultados experimentais de magnetizacdo, cuidadosamente corrigidos
pelos efeitos do campo desmagnetizante, e utilizando-se os métodos de Kouvel-Fisher, de
Arrot-Noakes, da isoterma critica e da equacdo de estado associada a técnica do método de
escala, foi realizado um estudo detalhado dos pardmetros criticos associados a transi¢do de
fase para-ferromagnética de todos os sistemas acima citados. A tabela 7./ apresenta os
resultados obtidos para os expoentes criticos estiticos e as temperaturas criticas. Na mesma
tabela sdo reportados resultados obtidos por outros autores em diferentes sistemas magnéticos
reentrantes. Também listados estdo os expoentes experimentalmente obtidos para um vidro de
spin tipico e valores calculados com a técnica do grupo de renormalizacdo para a transicio
ferromagnética descrita pela classe de universalidade do modelo 3D-Heisenberg, no caso

ordenado.
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Tabela 7.1: Comparagdo entre alguns expoentes criticos existentes na literatura com os

valores encontrados nesta Tese. * Valores calculados de acordo com a relacdo de

Rushbrooke (equagdo 2.12b).

Sistema Tc (K) a B ¥y o Ref.
AugsssFeo 135 76,8 -1,1% 0,60 1,84 3,92 Este trabalho
AugssFep s 92,1 1,7* 0,94 1,81 2,91 Este trabalho
AupsoFeo s 155.,6 -0,6* 0,46 1,70 4,89 Este trabalho
Aug79Fep ) 204,5 -0,7% 0,47 1,77 4,83 Este trabalho
AugsiFe, 9 174 -0,7* 0,54 1,64 4,73 15
Nig,7sMn, 22 227 -0,8* 0,55 1,71 4,61 15
Nig,79Mng,2; 281 1,71 15
Feo92Zr0,08 174,6 0,62 1,92 5,82 65
Fep9:Zrp08 186 0,66 1,76 15
Feo90Zro,10 227,6 0,56 1,87 4,84 65
Eug,78r0280,55¢€05 044 | 1,84 5,0 66
(PdFe)Mn 0,53 1,64 4,1 67
0-FeCrous 27 -2,3% 1,38 1,54 2,07 68
0-FeCryy9 5 -0,9* 0,69 1,48 3,20 Este trabalho
o-FeVius 42 -1,6% 0,96 1,61 2,61 68
Ag-Mn -2,2 1,00 | 2,20 3,10 69
3D-Heisenberg -0,13 0,37 1,40 4,78 8

Os valores reportados na tabela 7./ demonstram, sem ambiguidade, que os expoentes

criticos caracteristicos da transicdo ferromagnética dos sistemas reentrantes sdo distintos

daqueles calculados e observados em ferromagnetos ordenados. Isto significa que a desordem

€ relevante nos sistemas reentrantes e afeta a fenomenologia critica destes

sistemas.

Observa-se, além disso, que os valores obtidos para os expoentes criticos estiticos siao

intermedidrios entre aqueles dos ferromagnetos ordenados cléssicos e os valores andmalos da

transicdo vidro de spin. Este efeito sugere que a desordem, nos sistemas reentrantes, é

acompanhada de frustracio, mesmo na fase tipo ferromagnética.

Dadas as variacdes observadas nos valores dos expoentes nao se pode afirmar que uma

unica classe de universalidade caracterize a transi¢do ferromagnética nos sistemas reentrantes.
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O expoente da susceptibilidade oscila em torno do valor médio y= 1,7 + 0,1. Esta média é
tomada sobre todos os valores reportados na tabela 7. 1. Por outro lado, os valores encontrados
para f oscilam em torno de dois valores médios caracteristicos. Um deles é 5; = 0,56 + 0,08.
O outro valor, £, = 1,1 £ 0,2, corresponde a média dos trés sistemas: a liga AuggsFep, ;s € as
fases sigma o0-Fe(s54Croqs € O-Feps52Vous. E interessante constatar que o valor de f, é

caracteristico dos vidros de spin. Também notdvel é o fato de que > =2 ;.

A dispersao dos valores reportados para ¢ é um pouco maior. Porém os dados também
podem ser apresentados em torno de dois valores médios, tal como ocorre com . Assim, para
a maioria dos sistemas listados na tabela 7.1, tem-se d; = 4,6 £ 0,7. Este é um valor préximo
ao esperado para a transi¢do ferromagnética cldssica. Porém, para os trés sistemas
anteriormente identificados, obtém-se & = 2,5 + 0,5, que estd préximo do valor tipico para a

transicao vidro de spin.

E interessante constatar que a relagdio de Widom ¢é respeitada, dentro da imprecisdo
experimental, para ambos os conjuntos de expoentes. Isto permite supor que as demais leis de
escala também sdo respeitadas. Assim, a relacdo de Rushbrooke foi usada para estimar os

valores de arnatabela 7. 1.

Outro resultado importante desta Tese é a observagdo de que o escalonamento CHT, no
qual a temperatura reduzida é suposta como T = (T — T)/T é muito superior para descrever
o comportamento critico da susceptibilidade magnética (T > T¢) nos sistemas de fase sigma,
com expoentes criticos estaticos do tipo, > € &. Nos demais sistemas, o escalonamento
convencional, em que a temperatura reduzida é t = (T — T;)/T, é mais adequado para a
descri¢do da fenomenologia critica tanto acima quanto abaixo de T¢. O caso do sistema
o0-Feys5,Crgq9 € peculiar, pois a transicdo parece ser afetada pela vizinhanga de um ponto

critico quantico.

Amostras das ligas Fel3, Fel8, Fe2l e Cr46 foram estudadas com a técnica de
impedanciometria, que revelou ser potencialmente ttil na determinacdo das temperaturas da
transicdo para-ferromagnética, em temperaturas superiores e, em baixas temperaturas, a
transicdo critica reentrante. A utilizagdo desta técnica para o estudo dos sistemas magnéticos
reentrantes € inédita. O estudo dos campos de anisotropia em fun¢do da temperatura, obtidos a
partir das medidas de magnetoimpedancia em funcdo do campo aplicado revela, de forma
clara, a ocorréncia da transicdo de fase ferromagnética para o estado fundamental vidro de

spin. As componentes real e imagindria da permeabilidade magnética circunferencial foram
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obtidas das medias de impedéncia em fungdo da temperatura. Nas ligas Fel3, Fel8 e Fe2l,
aplicamos o método K-F nos resultados da parte real da permeabilidade e encontramos

expoentes n; e n, em concordancia com os obtidos através de medidas magnéticas.

De forma geral, os resultados obtidos nesta Tese, tanto do ponto de vista da
fenomenologia critica quanto da resposta as correntes AC, mostram que os efeitos de
desordem nio trivial, decorrente da frustragdo magnética e associada ao efeito de canting dos
momentos magnéticos, sdo importantes na caracterizagdo microscopica dos sistemas
reentrantes. Assim, a desordem nao trivial deve ser encarada como um parimetro relevante

para a transi¢do da termodinamica destes sistemas.

A Tese reporta, pela primeira vez, a caracterizacdo das ligas Fe-Cr e Fe-V, na fase
sigma, em termos do comportamento magnético reentrante. Nesta Tese também ¢&
demonstrada a potencialidade da técnica de impedanciometria no estudo de sistemas

magnéticos reentrantes.



APENDICES

Introducao

Nos apéndices sdo apresentadas as discussdes e consideracdes necessdrias para realizar

as andlises apresentadas nos capitulos 4, 5 e 6.

No apéndice A ¢é apresentado a influéncia do campo desmagnetizante nos resultados
experimentais de magnetizacdo. No apéndice B, tém-se informagdes relevantes a utilizagdo do
programa FEMM e o célculo da contribui¢do externa nos resultados de impedéancia. No
apéndice C é mostrada a rotina matematica necessaria para o cdlculo da permeabilidade

magnética a partir dos resultados experimentais de impedancia em fungdo da temperatura.

A. O Campo Desmagnetizante e o Fator de Desmagnetizacao

Se um material magnetizdvel € introduzido em um campo magnético, p6los magnéticos
sdo induzidos nos extremos da amostra, conforme a figura A.I. Estes pdlos, por sua vez, sdo
responsaveis pela producdo de um campo magnético, antiparalelo & magnetizacdo na amostra.

Este campo é conhecido como campo desmagnetizante, de forma que
H,=H +H; , (A.1)

onde H, é a intensidade do campo magnético externo, H; é a intensidade do campo magnético

interno da amostra e H, € a intensidade do campo desmagnetizante da amostra.
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T Hd ¢ M H a

+ + + + +

Figura A.1: Distribuicdo de polos livres em um material magnetizado [56].

Em amostras com formato regular, o campo desmagnetizante € proporcional a

magnetizacdo, entdo

Hq=—nM , (4.2)
onde 77 € o fator de desmagnetizacdo, que depende da geometria da amostra.

Num material magnético, o campo desmagnetizante atua no sentido oposto a
magnetizacio e, portanto, tende a diminuir o campo interno H; em rela¢do ao valor do campo

aplicado.

Num caso extremo em que um filme € orientado perpendicularmente ao campo
magnético aplicado (figura A.7) temos, pela Lei de Gauss, que o campo desmagnetizante &
H; = - M, o que implica em 77 = 1. No outro extremo, se o plano do filme é colocado
paralelamente ao campo magnético, a distincia entre os polos livres € suficiente para gerar o
campo desmagnetizante muito fraco. Desta forma, se o filme for suficientemente longo, 7 = 0.

Conclui-se assim, que o fator de desmagnetizacdo estd associado & geometria da amostra.

Amostras com formatos irregulares produzem magnetizacdo nao uniforme, fazendo com
que o campo desmagnetizante também ndo seja uniforme. Nestas circunstincias ndo é
possivel determinar o fator de desmagnetizacdo qualitativamente. Em amostras com formato

elipsoidal (figura A.2a), no entanto, a magnetizagdo ¢ uniforme e, consequentemente, o

célculo do fator de desmagnetizacdo torna-se possivel [27,56, 57, 70].

Escolhendo-se o semieixo maior a, paralelo ao campo magnético aplicado, de forma que
o elipséide seja um esferdide oblato (a = b > ¢) (figura A.2b), o fator de desmagnetizacdo, ao

longo do eixo a, € dado por [27,57, 70]
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B 1 m? _,(YVm? -1 . (4.3)
77“_2(m2—1) mz_lsen — , .
ondem=alc.

Ou, escolhendo um esferéide prolato (@ > b = ¢) (figura A.2c), o fator de

desmagnetizacdo serd [27,57, 70]

1 [ m__, (m+\/m2—1)_1] A
(R | P e S S “®

Entretanto, para um elipséide com semieixos a > b > ¢ e supondo o campo magnético

aplicado paralelamente ao semieixo a, o fator de desmagnetizagdo é dado de acordo com [56]

_ncl a—>b 3(a—b>2 A5
=44 4a 16\ a ' (4.3)
‘\ ‘
R ‘-}J-F' _‘h—-‘“‘h -
e | c
a i 4’
[
/
Elipséide geral Esferdide oblato
(a) (b)
— [\
s — e
e

Esferéide prolato
(c)
Figura A.2: (a) Elipsoide geral com semieixos a > b > c. (b) Esferdide oblato.
Semieixos maiores a = b e semieixo menor c. (c¢) Esferdide prolato. Semieixo maior a e

semieixos menores b e c iguais [70].

O fator de desmagnetizacdo também pode se obtido por meio do gréifico apresentado na

figura A.3.
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Figura A.3: Fator de desmagnetizacdo para elipsoides prolato e oblato com semieixo

maior paralelo ao campo magnético aplicado [57].
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B. O programa FEMM e o Calculo da Contribuicao Externa

No apéndice B apresentamos as consideracdes pertinentes ao cdlculo da contribuicdo

externa a impedancia experimental, com o auxilio do programa FEMM.

B.1 O Programa FEMM

O programa FEMM (Finite Element Method Magnetics) [71] é um excelente recurso
computacional, utilizado na simulacio e solu¢do de problemas de natureza eletromagnética,

por meio do método de elementos finitos.

A base do método estd em se subdividir o espago fisico simulado em regides menores,
os chamados ‘“elementos”. Estes podendo possuir formatos variados como tridngulos,
tetraedros ou outras formas que permitam preencher todo o espago fisico simulado. Esta
subdivisdo em elementos torna o problema de mais facil solugcdo, apesar de possuir uma
grande quantidade de equagdes a serem resolvidas. Assim sendo, a escolha adequada do
tamanho da malha utilizada para a formag¢do dos elementos define a precisdo da solugdo do
problema pretendido, que se baseia nas equacdes de Maxwell para o potencial vetor. Na
figura B./ tem-se a interface do programa com a simulacdo de uma amostra e a malha

calculada pelo FEMM.

Para que o FEMM encontre a solugdo do problema proposto, € necessario informar o
tamanho da malha, os pardmetros dos materiais de cada regido, como por exemplo, a
permeabilidade paramagnética e a condutividade elétrica, 6. Faz-se necessario informar ainda
a frequéncia e a intensidade da corrente de sonda que atravessa a amostra e também regular a

profundidade do ambiente a ser considerado.
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Figura B.1: Simulacdo da secdo reta da amostra Fe2l, no centro do circulo. O circulo
externo é a fronteira de cdlculo do programa (A = 0) e o ambiente no entorno da amostra. A
malha, calculada pelo FEMM, também é mostrada. Nesta simulacdo os parametros utilizados

Sforam: u=1, o= 0,7156 MS/m e f = 100 kHz.

A solugdo apresentada pelo FEMM oferece diversas informagdes como: a distribuicdo
da densidade de corrente em um cédigo de cores definido pelo programa, as equipotenciais do
potencial vetor (figura B.2), as partes real e imagindria da impedancia e as intensidades do

campo magnético envolvido.
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Figura B.2: Simulacdo para a amostra Fe2l, na frequéncia de 1,8 MHZ e corrente de
20 mA. (a) Nota-se o efeito skin através das cores da densidade de corrente. Os circulos sdo
as equipotenciais do potencial vetor e as setas indicam o sentido do campo magnético

induzido pela corrente AC. (b) Solucdo do problema proposto ao FEMM.
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B.2 A estimativa da Contribuicao Externa nos Resultados de Impedancia

Conforme apresentado na secdo 2.3, os resultados experimentais da impedancia
complexa sdo compostos por uma parte real, que representa a componente dissipativa do
sistema, e uma parte imagindria, que € devida a componente indutiva (Z = R + iX). A parte
imagindria da impedancia, por sua vez, é composta pela contribuicdo intrinseca da amostra,
X*, e a contribuicao extrinseca, X,,, decorrente do meio no qual a amostra estd imersa. Assim,
€ necessdrio corrigir os resultados experimentais para a reatancia indutiva, X,,, extraindo-se a

contribuicdo externa, ou seja

X' =Xgm — Xox - (B.1)

A contribuicdo externa ndo pode ser descontada diretamente dos resultados, pois ela ndo
¢ medida diretamente. Por este motivo, o programa FEMM ¢ utilizado para simular uma
situacdo idéntica ao experimento real, com as mesmas condi¢des investigadas. A partir do
programa FEMM e de um resultado realizado na fase paramagnética (7>T¢), € possivel
avaliar a contribuicdo externa em determinada temperatura e frequéncia. Supondo que a
contribuicdo externa seja independente da temperatura, € possivel descontd-la dos resultados

experimentais.

Conforme apresentado na secdo B./, para se realizar a simulacio no FEMM ¢
necessario introduzir alguns pardmetros no programa, entre eles, a condutividade elétrica do

material investigado.

Um fator relevante a ser considerado é que, para um paramagneto ideal, a
permeabilidade magnética vale y = 1. As amostras se aproximam desta situacio a medida que
a temperatura se afasta da temperatura de transicdo critica, ou seja, em 7 >> T¢. Assim sendo,
as constantes a serem consideradas na simulacdo, foram obtidas a partir dos resultados

experimentais nesta regido de temperatura.

Como se pretende corrigir a contribuicdo externa nos resultados experimentais de
impedancia, e como o programa FEMM necessita de um ambiente nas proximidades da
amostra simulada, procedeu-se na simulagdo de uma amostra com as mesmas condicdes da

situacdo real.
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Devido a necessidade de se considerar o ambiente externo a amostra no programa
FEMM, a resposta da simulagio também necessita de uma pequena corre¢do, realizada a
partir das seguintes consideragdes [59]:

Seja

— ysim -y sim
Xeemm = Xam +iXext (B.2)
a reatancia indutiva simulada pelo FEMM, de forma que X;u' é a reatincia intrinseca

2

simulada e X;JT* € a respectiva contribui¢do externa.

Ao se considerar a permeabilidade puramente imagindria, a reatincia calculada na

simula¢do é devida unicamente a contribuicao externa simulada, uma vez que

(x5im =0

uimaginario
e entdo, tem-se a reatancia indutiva intrinseca da amostra simulada

S = X (U = 1) — Xpgyy (U imaginario)
Supondo que, em T >> T, a amostra real possui permeabilidade magnética y =1, X 3%”

deve ser o valor aproximado da reatdncia indutiva intrinseca da amostra, para uma frequéncia

especifica, na temperatura investigada.

Uma vez conhecida a reatdncia intrinseca da amostra, a contribuicdo externa da
reatancia experimental, X,,, pode ser estimada descontando-se a reatincia simulada corrigida,

do valor experimental na frequéncia e na temperatura correspondentes a simulacio
— sim
Xex = Xgm(T > Te) — X5+ . (B.3)
Se a contribuig¢do externa € invariante na temperatura, a constante, determinada em B.3,
pode ser descontada de toda a curva experimental da reatancia na mesma frequéncia estudada,

conforme a equagdo B./. Tem-se assim, o resultado da reatancia indutiva corrigida para que se

possa extrair a permeabilidade magnética a partir dos resultados experimentais de impedancia.

Como exemplo da estimativa da contribuicdo externa, procedemos no cdlculo de X,,
para a amostra Fe2l com f= 1,0 MHz e T = 265 K. O resultado encontrado foi estimado em
Xex ~ 21 mQ. Valor nada desprezivel, uma vez que, de acordo com os resultados
experimentais, apresentados na se¢do 6.3.1 do capitulo 6, a reatancia medida, na frequéncia e

temperatura mencionadas, € da ordem de 50 m£2.
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C. A Obtencio da Permeabilidade Magnética Inicial a partir dos

Resultados de Impedancia em Funcao da Temperatura

Neste apéndice apresentamos as considera¢des e rotinas necessdrias para o cdlculo da
permeabilidade magnética a partir dos resultados corrigidos da impedancia em fungdo da

temperatura.

A permeabilidade magnética contém importantes informagdes sobre as propriedades
magnéticas dos materiais e pode ser deduzida a partir de previsdes tedricas de Landau [40].
Entretanto, as solucdes apresentadas por Landau contemplam materiais com geometria
laminar infinita ou fio cilindrico de raio a. Nos estudos apresentados nesta Tese, as amostras
analisadas possuem formato de paralelepipedo, com secdo reta quadrada, dessa forma, ndo
seria possivel extrair a permeabilidade magnética a partir dos resultados de impedancia.
Porém, estudos detalhados de L. A. Borba [59], indicam que amostras com segdo reta
quadrada podem ser avaliadas a luz da previsdo tedrica de Landau, desde que se considere que
a aresta da se¢do reta da amostra seja tomada como o didmetro da secdo reta circular na

equacdo de Landau (equacdo 2.25), dada por

1 Yo(ka
Sl Yolka)

5 toc am ) (2.25)

onde Rpc = l/a’mo é a resisténcia em frequéncia nula, Yy(ka) e Y;(ka) sdo funcdes de Bessel

ek =(1+i)/6. 0 comprimento de penetracdo é & = /p/muyf.

O erro nesta aproximacao foi estimado ser menor que 10%.

Substituindo-se k e dna equagdo 2.25, obtém-se

7 YO ((1 + l) azﬂﬂﬂo/PDC\/?>
R_ = (1 + l) aznﬂnuo/pl)(;\/?
. 2Y, ((1 +1) aznuﬂo/pl,c\/?>

€.1)

onde ppc = Rpca®m/l é a resistividade da amostra em frequéncia nula. Porém, ndo sendo
possivel realizar medidas nesta condi¢do, ppc € obtido a partir de uma medida em baixa

frequéncia, onde X — 0.
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Aqui € relevante considerar que Z = R —iX", onde R & a resisténcia, medida

diretamente, e X* é a reatancia indutiva, corrigida pela contribui¢cdo externa (ver apéndice B).

Substituindo as grandezas f, 1y, a e ppc na equagdo C.I, e levando em conta a defini¢do
da impedancia, é possivel escrever um sistema de duas equagdes transcendentais (equacdes
C.2a e C.2b), cujas solugdes estdo vinculadas as incdégnitas: 4’ (parte real da permeabilidade)

e /1’ (parte imagindria da permeabilidade), de forma que u = ' + iu".

R YO <(1 + l) ’aznﬂnuo/ppc\/?)

v Rel(1+1) ’azny,uo/pDC\/? (C.2a)
. 2Yl <(1 + l) ’azﬂﬂﬂo/PDC\/?)

X* YO <(1 + l) ’azﬂﬂﬂo/PDC\/?>

2= Im|(1+1Q) ’azrmuo/ppc\/? ) (C.2b)
. 2Yy ((1 +1) /azmmo/pl)m/?)

Estas equagdes necessitam de um método numérico para serem resolvidas, assim,
desenvolveu-se uma rotina matematica com o auxilio de um programa de itera¢cdes numéricas.
O programa permite que sejam inseridos os resultados de R*, X* e Rpc. Porém, para que a
solugdo possa ser obtida, € necessario introduzir uma solucfo tentativa inicial e, a partir desta
solugdo e dos dados experimentais, sdo executadas iteracdes numéricas, resolvendo as
equacdes C.2a e C.2b simultaneamente e gerando, ao final, um arquivo de colunas contendo

os valoresde ¢ e 1’ .

Na figura C./ tem-se um exemplo da rotina executada pelo programa de iteragdes para o
célculo da permeabilidade magnética em funglo da temperatura a partir dos resultados

experimentais de impedancia.
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Calculo da Permeabilidade Magnética em funciao da Temperatura

Amostra Cr46 - f = 400kHz

> restart;

> fd:=fopen("resist.dat",READ,TEXT):

> Rea:=readdata(fd,2):

> fd:=fopen("reat.dat",READ,TEXT):

> Ima:=readdata(fd,2):

> fd:=fopen("dc.dat",READ,TEXT):

> RDC:=readdata(fd,2):

> for i from 1 by 1 to 176 do

> Freq:=400000:

> Reaa:=Reali,2];

> Imaa:=Imali,2]:

>

> Temp:=Rea[i,1]:

>

> perm:=1.5% + 2.5:

> a:=(1.22e-3)/2: S:=1.4884e-6: L:=0.00355: G:=S/L.:
> muzero:=Pi*4E-07:

> ro:=(RDC[i,2]*G):

> const:=sqrt((a*2*Pi*mu*muzero)/ro):

>

>
Z:=(1+I)*const*sqrt(Freq)*(BesselJ(0,(1+])*const*sqrt(Freq))/(2*BesselJ(1,(1+I)*const*sqrt(Freq)))):
>

> perm:=fsolve(Z=-Imaa*I+Reaa,mu,complex);
>

> re[i,1]:=Temp;

> re[i,2]:=Re(perm);

> imag[i,1]:=Temp;

> imag[i,2]:=Im(perm);

>

> od:

> fopen ("mu-400k.dat",APPEND,BINARY):

> forifrom 1 by 1 to 176 do

> fprintf("mu-400k.dat", "%e %e %e\n", Rea[i,1],re[i,2],imag[i,2]):
>i

> od:

> fclose("mu-400k.dat");

Figura C.1: Rotina do programa de iteracées numéricas para o cdlculo da

permeabilidade em fungdo da temperatura da amostra Cr46 na frequéncia fixa de 400 kHz.
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