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RESUMO

A liga bindria de Fe-Cr em sua fase sigma apresenta estrutura cristalina
complexa que pertencente ao grupo espacial Dif— P4,/mnm e de simetria Tetragonal de Corpo
Centrado (TCC), constituindo-se de 30 atomos por célula unitéria, distribuidos em 5 subgrupos com
posicdes e quantidades de atomos de cada um dos elementos aleatoria. Por se tratar de uma fase
complexa, esta serve como um referencial na investigacdo de propriedades fisicas presentes em
solidos amorfos, vidros de spin e estudos que envolvem sistemas complexos de um modo geral.
Este trabalho consiste em um estudo experimental de propriedades de transporte elétrico numa
amostra Feo.54Cro.46.

Os experimentos de resistividade elétrica da amostra de FeossCross resultaram na
resistividade da amostra foi 4,49.107° (..m na temperatura de 300K e coeficiente de resistividade
da temperatura de @ = 2,97.107*K ! para a temperatura de 292,93K. Nas medidas para esta liga,
foi observada a formagdo de um minimo local inesperado para esta liga, ndo aparentando estar
relacionado com o campo magnético visto que ndo ocorre nenhum comportamento semelhante para
os resultados de magnetotransporte.

Também foram realizadas medidas de magnetorresisténcia ordinaria, resultando em
contribuicdo positiva em baixas temperaturas e comportamento aproximadamente linear com a
aplicacdo do campo magnético. Esse efeito que aumenta sutilmente a medida que a temperatura
diminui.

Palavras-chaves: Fase sigma, Fe-Cr, Transporte elétrico.



ABSTRACT

The binary alloy of Fe-Cr in its sigma phase presents complex crystal structure
that belongs to the space group Dif- P4,/mnm and Body Centered Tetragonal
symmetry (TCC), consisting of 30 atoms per unit cell, distributed in 5 subgroups with
positions and quantities of atoms of each of the random elements. Because it is a
complex phase, it serves as a reference in the investigation of physical properties
present in amorphous solids, spin glasses and studies involving complex systems in
general. This work consists of an experimental study of electric transport properties in a
sample Feo.54Cro.46.

The electrical resistivity experiments of the Feos4Cro46 sample rresulted in the
resistivity of the sample was at 4,49.107° Q.m to the temperature of 300K and a
temperature resistivity coefficient of a = 2,97.107*K~1 for the temperature of
292,93K. In the measurements for this alloy, the formation of an unexpected minimum
site for this alloy was observed, not appearing to be related to the magnetic field since
no similar behavior occurs for the magneto transport results.

Measurements of ordinary magnetoresistance were also performed, resulting in a
positive contribution at low temperatures and approximately linear behavior with the
application of the magnetic field. This effect increases subtly as the temperature
decreases.

Keywords: Sigma phase, Fe-Cr, Electric transport.
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Introducao

A liga binaria de Fe-Cr amplamente aplicada na industria, vem sendo
amplamente estudada desde a década de 1970. Sua fase sigma, descoberta em 1907 vem
chamando atencdo da comunidade cientifica desde entdo devido a sua estrutura
cristalina e comportamentos complexos. Podendo apresentar comportamento reentrante,
ordenamento tipo vidro de spin e outros oriundos de sua estrutura e comportamento
complexo. Suas propriedades elétricas e magnéticas encontram-se ainda pouco
exploradas e definidas.

O presente trabalho tem como objetivo geral analisar a fase sigma de uma de
liga do sistema Fe-Cr. Como objetivos especificos temos: A realizagdo de um estudo
sobre utilizagdo de ligas de Fe-Cr, impactos e aplicagdes tecnologicas. Assim como o
estudo experimental das propriedades de transporte elétrico de una amostra Fe-Cr,
analisando a resistividade elétrica e a magnetorresisténcia ordindria da amostra. Onde os
resultados serdo comparados com dados teoricos presentes em referéncias onde foram
tratados destas propriedades em amostras similares e distintas.

No Capitulo 1 s3ao apresentados os conceitos tedricos necessarios para a
posterior descricao dos resultados experimentais desse trabalho. Sdo descritas de um
modo geral as propriedades de transporte elétrico e magnético de metais. Também sao
tratados alguns conceitos relacionados a transi¢des de fase, mais especificamente para o
estado vidro de spin.

No Capitulo 2 ¢ feita uma breve revisao bibliografica sobre a liga de Fe-Cr,
conceituando suas propriedades de um modo geral e, posteriormente, de forma mais
especifica sobre a fase sigma onde a liga Feo.54Cro.46 se encontra, focando nos resultados
de transporte elétrico e magnético.

O Capitulo 3 aborda os procedimentos experimentais aplicados neste estudo,
método, preparagdo e caracterizagdo da amostra de Feos4Cross. Descreve-se os
equipamentos e técnicas utilizadas na obten¢ao das medidas experimentais.

No Capitulo 4 sao apresentados os resultados, e as medidas de resistividade
elétrica, magnetorresisténcia sdo analisadas.

No término da dissertagdo sdo apresentadas as conclusdes, consideragdes finais
e perspectivas futuras.
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Capitulo 1- Propriedades de Transporte

Elétrico em Metais

A Lei de Ohm!! constitui-se em uma lei empirica, ou seja, baseada na
observacdo experimental. Segundo a Lei de Ohm, em uma temperatura constante
obtém-se a relagdo entre a densidade de corrente elétrica ( f ) € o campo elétrico (E )
gerando uma constante!?. Considerando-se um meio isotropico, podemos descrever a

Lei de Ohm de forma simplificada, conforme representado na Equagao (1.1),

J=06E=E=p] (1.1)
onde j e E sdo quantidades vetoriais. A relagdo entre estes campos ¢ determinada pelas
quantidades escalares condutividade elétrica (o) ou resistividade elétrica (p). Quando o
meio for anisotropico, tal relacdo nao pode ser generalizada, visto que, neste caso, existe
ao menos uma direcao preferencial no espaco, desencadeada pelo agente da anisotropia
do meio, e o material apresenta diferentes propriedades em diferentes direcdes. Uma
verificacdo empirica pode distinguir a alteracdo de f caso E seja orientado pela
anisotropia ou contido no plano perpendicular na direcao preferencial. Assim, para que
possamos corrigir a expressao para o i-ésimo componente do vetor f, utilizamos a

Equagdo (1.2) para o caso da resistividade:

B=)pd, (=123 (1.2)

J=1

Conhecida como notacdo simplificada de Einstein'), a expressio (1.2) pode ser
apresentada na forma matricial, aplicando a resistividade através de um conjunto de
nove valores { p11,P12,---,P32, P33}, aplicado juntamente ao restante da lei de Ohm,

também expressa como uma multiplicagao matricial



11

E; P11 P12 P13\ (1
E, | =|P21 P22 P23|| ], (1.3)
E’3 P31 P32 P33 7

Essa notacdo que permite correlacionar os nove elementos da resistividade por
meio de seu significado fisico, visto que os valores de resistividade dos meios estdo em

funcdo da orientacdo relativa entre os campos J e E, além de estarem relacionados
matematicamente, por seguirem as regras de algebra matricial.

Do ponto de vista matematico, podemos verificar que elementos pertencentes a
matriz {p;;} obedecem as regras mais amplas da dlgebra matricial, assim como ocorre
quando temos a alteracdo de quantidades fisicas em mudangas de referéncia de um
laboratorio ou em um sistema de coordenadas. Do mesmo modo, os elementos deste
conjunto devem mudar para a forma de um tensor. Assim, a forma mais correta para se
descrever a lei de Ohm em um meio anisotropico se faz através do tensor resistividade,
que pode ser expresso na forma matricial. A utilizagdo de tal recurso no estudo de
propriedades microscopicas ou de simetria viabiliza a demonstracdo dos distintos
integrantes do tensor resistividade inter-relacionados. Utilizando este mesmo recurso,
podemos também representar a condutividade!*. Em ambos os casos a equacdo
resultante para cada componente do campo elétrico apresenta a forma:

Tyl

x = pxxjx + pxyjy + pxzjz
y = pyx]x + pyy]y + pyz]z (1.4)
7z = Pzxfx + pzy]y + 0z22)2

i)

)

Podemos usualmente simplificar a expressao utilizando o eixo x paralelo a
diregdo atual de modo que J, =], =0, visto que a escolha de coordenada € livre,

resultando em:

- = -

— Ex _ By _ Ez
Pxx = E:pyx - E:epzx -3 (1.5)

Se fizermos o mesmo procedimento para a condutividade, obtemos que as
expressdes resultantes ddo a impressdo de serem matrizes inversas entre si, porém,
generalizando os elementos individuais destas matrizes, isto nem sempre ocorre.
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Podemos ter uma nogao observando que o,, pode ndo ser igual a 1/ Dy fat0 que pode
ser notado no estudo do Efeito Hall, onde p,, # 0. Como para o efeito Hall, a
invaridncia rotacional em torno do eixo z € proporcional & Py, = Pyy € Pyx = —Pxy>

entdo a relacdo entre o e p fica, de forma simplificada:

p -p
Oy = P2 Opy = 222 (1.6)

2 R 2 2
PixtPxy PxxtPxy

Se o campo elétrico for paralelo a corrente aplicada, py, € py, sdo zero. Assim,

apenas um numero p,,, consegue descrever a resistividade elétrica. Deste modo
podemos simplesmente utilizar a forma mais simples da expressao, ou seja, apenas p 41,

1.1 A lei de Ohm

Aplicando-se a forma simplificada da Lei de Ohm para descrever um condutor
de area de secdo transversal uniforme (A4) e comprimento (1), onde uma tensao (V) entre
as suas extremidades gera uma corrente elétrica (1), temos a relagio 2/,

b Pt (1.7)
e
>
J=7 (1.8)
Ao substituirmos (1.7), (1.8) em (1.1), obtemos (1.9)
v_opl
= (1.9)

. ~ pl A
Assim como a relagao R = —> Tepresenta a resisténcia de um condutor, podemos

representar a Lei de Ohm de forma alternativa pela Relagao (1.10)
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V=IR (1.10)

sendo a tensdo medida em volts (), a corrente em ampere (4), a resisténcia em Ohms
(Q), a area de se¢io transversal em metros quadrados (m?) e o comprimento em metros

(m). Isolando p na Equacao (1.9), temos p = ?, sendo sua unidade ohm-metros ({). m)
(2]

A diferenga entre a resisténcia e a resistividade ¢ basicamente o fato de a
resistividade apresentar um valor especifico para cada elemento ou material, ou seja,
leva conta além do comportamento de uma funcdo que relaciona a variagdo da
resistividade eléctrica em fungdo da variagdo de temperatura, os defeitos da estrutura
cristalina, impurezas e a forma da amostra ou material. Tal variagdo pode ser crescente
ou decrescente dependendo do material, parametros de mobilidade elétrica e nimero de
elétrons livres.

Materiais condutores tendem a ter um aumento da resistividade elétrica a medida
que a temperatura aumenta, gerada pela diminui¢do na mobilidade dos elétrons e pouco
aumento no numero de elétrons livres, resultando em um coeficiente de temperatura
positivo. Em isolantes ou semicondutores, a resistividade diminui com o aumento da
temperatura, gerado principalmente pelo aumento do nimero de elétrons livres quando
ocorre a reducdo da mobilidade, resultado em um coeficiente de temperatura negativo.
A Tabela (1.1) apresenta os valores de coeficiente de resistividade da temperatura para

alguns elementos e materiais 7],

[MATERIAL [COEFICIENTE TEMPERATURA (a 30)
[prata [3.8°103

[cobre 5.93+103

louro 3.4*103

laluminio [3.91*10°3

’mngsténio IS" 103

’m’quel 6*10-3

[ferro ls.5*10

[nicromio  [[4.4+104

’constantan g*106

Tabela (1.1): Coeficiente de temperatura da resistividade de alguns materiais a 20°C U,

O Coeficiente de Temperatura da Resistividade (@), que indica o quanto a
resistividade variou em fung¢do da temperatura em uma dada temperatura de referéncia
pode ser descrito pela Equagao (1.11)
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@y = i[j—;’]h% (1.11)

Onde p, ¢ a resistividade na temperatura de referéncia Ty. Sendo que se p for uma
funcdo linear da temperatura, ou seja, p =al + b , onde a e b sdo constantes, a,
dependera apenas na temperatura de referéncia T, e a variagdo da resistividade elétrica
com a temperatura pode ser descrita pela Equagao (1.12):

p = poll+ ag(T —Tp)] (1.12)

Quanto maior for o valor do coeficiente de temperatura, maior serd a
sensibilidade da resistividade com relagdo as mudancas de temperatura. A unidade de

medida do coeficiente de temperatura igual a K~ 5671,

1.1.1 Resistividade em Metais

Com a descoberta do elétron no final do século XIX, surgiu a necessidade de se
levar em conta tal particula nos modelos preexistentes, ou seja, um modelo
microscopico. Em 19001 Paul Drude propds um modelo microscopico para descrever a
condutividade elétrica em metais, ficando conhecida como Modelo de Drude.

Diferentemente do que ocorre em materiais isolantes, onde cada elétron esta
ligado a um atomo, os condutores metdlicos, quando nao estdo em equilibrio
eletrostatico, possuem um ou mais elétrons quase livres por &tomo movimentando-se ao
longo de sua estrutural®. Estes elétrons sdo chamados de quase-livre pois estdo
fracamente ligados ao nucleo, mesmo quando em equilibrio, por se encontrarem na
regido mais externa do atomo. Quando sob a¢do de energia térmica, movem-se
aleatoriamente ao longo do condutor e recebem o nome de elétrons de condugao.

Se submetermos os elétrons livres a for¢a gerada por um campo elétrico,
acabamos com o equilibrio eletrostatico e geramos, além do movimento aleatorio, um
movimento ordenado na direcdo do campo. Tais movimentos desencadeiam colisdes
entre elétrons e contra os atomos ou defeitos da rede cristalina, dificultando seu
deslocamento. Chamamos essa agao de processo de espalhamento, onde a resistividade
elétrica pode ser associada a sessdo de choque. A Equacdo (1.13) define a resistividade
elétrica, p, em metais a partir do Modelo de Drude

p= (1.13)

e2nty
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onde n ¢ o nimero de portadores de carga por unidade de volume (densidade), m e e

sdo constantes que representam a massa € a carga do elétron, respectivamente e ~
— T

1,60.107% ¢. Por fim, 7, = 22ed

=, representa o tempo caracteristico entre duas colisdes
med

sucessivas no processo de espalhamento eletronico através de um livre caminho médio
(Timeq) €m uma velocidade média (Vieq)!"*%!% Tais colisdes podem ocorrer com
fonons ou impurezas, assim desdobramos 7,; na forma abaixo:

—=—4= (1.14)

sendo 77 o tempo médio para colisdes com fonons ¢ 7; 0 tempo médio para  colisdes
com impurezas. Quanto maior for a temperatura, maior serd a agitagdo dos centros
espalhadores, de modo que a probabilidade de espalhamento também aumenta. Com
iss0, T,; diminui, o que explica o aumento da resistividade elétrica dos metais em altas
temperaturas, via interagdo elétron-fonon.

1.1.1.1 Regra de Matthiessen

A concentragdo das imperfeicdes em um metal depende da temperatura,
composicdo e graus de trabalho a frio de uma amostra. A resistividade total de um
metal nada mais ¢ do que a soma das contribui¢des de vibragdes térmicas, impurezas e
deformacdo pléastica presentes na rede cristalina, sendo descrito pela regra de
Matthiessen [!!]

p(T) = po + piT (1.15)

onde p, corresponde a resistividade residual, sendo independente da temperatura e
gerada pelos defeitos da rede. Ja o termo p;T origina-se da agitacdo térmica da rede.
Assim temos a soma dos dois mecanismos de espalhamento, elétron-fonon e elétron-
defeito estatico.

Apesar de as medidas de resistividade serem de um modo geral obtidas em
funcdo da temperatura, pr, quando chegamos préximo ao zero absoluto, ocorre a
estabilizacao do valor de p, conhecido como resistividade residual p,. Atribui-se tal
contribuicdo resistiva a presenga de impurezas e imperfei¢des estaticas na rede
cristalina. Podemos observar na Figura (1.1) a diferenga de caminho percorrido por um
elétron-livre na rede cristalina de um cristal perfeito, de um cristal com defeitos e em
um cristal submetido a altas temperaturas.
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Elétron

______________________ s ——— e, A
5
Elétron i

Q00Q @0~

Elétron

(c)

Figura (1.1): Movimento de um elétron através de (a) um cristal perfeito, (b) um cristal aquecido a uma
temperatura elevada, e (c) um cristal contendo defeitos de nivell!?],

Em (a) temos um cristal perfeito, com baixa probabilidade de colisdes . Em (b)
este mesmo cristal foi submetido a altas temperaturas, resultando na agitacdo dos
centros espalhadores e consequentemente, muitos desvios no caminho dos elétrons.
Portanto uma maior probabilidade de colisdes e aumento da resistividade. Por fim, em
(c), o comportamento assemelha-se ao de (b), porém os desvios no deslocamento dos
elétrons sdao gerados por defeito da rede cristalina, fato que ocorre mesmo em baixas
temperaturas, dando origem a resistividade residual.

Se removermos da Equagdo (1.15) o valor obtido para a constante p,, da
resistividade medida experimentalmente, obteremos o valor de resistividade para uma
amostra perfeitamente pura e livre de deformag¢do. Sendo impossivel a fabricacdo de
uma amostra perfeita, sempre iremos ter a presenca da resisténcia residuall!3l.

Para metais ndo-magnéticos, a resistividade dependente da temperatura de
acordo com p;T, causada pela interacao entre os elétrons de condugdo e a vibragao dos
fons da rede !, Em sistemas compostos por metais ferromagnéticos ou
antiferromagnéticos, acima de suas temperaturas de transicdo, a Regra de Matthiessen
sofre a adicao de um termo, que leva em conta o ordenamento magnético, assumindo a
forma da Equacao (1.16):

p=po+piT+pmT (1.16)

onde o termo p,,T representa a desordem magnética, dependente de temperaturas
abaixo da transicio magnética 2. Na Figura (1.2) temos um exemplo de resultado
experimental da diferenca de comportamento resistivo entre metais puros € metais com
diferentes propor¢des de impurezas.
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Figura (1.2): Comportamento resistivo do cobre puro e em ligas de Cu-Ni em diferentes proporgdes e
para o caso de uma amostra que sofreu deformagio ['4l,

A Figura (1.2) mostra que o comportamento caracteristico da curva de
resistividade em fun¢do da temperatura ndo foi alterado pela inser¢do de impurezas,
gerando apenas um deslocamento da curva . Isso indica um aumento da resistividade a
medida que aumentamos o percentual de Niquel ao Cobre. As setas a 100°C
representam a contribuicdo resistiva individual de acordo com a Equacao (1.14), que
resulta no valor total da resistividade. E possivel concluir que as contribui¢des por
aumento de temperatura e impureza sdo muito maiores do que as geradas pela
deformagdo ['3:14],

De um modo geral, a resistividade ideal especifica em metais em temperatura
ambiente, varia entre 1,5.1078 Q. m e 150 .10~8 Q. m, variando de forma proporcional
a medida que a temperatura aumenta, formando uma curva linear em ampla faixa de
temperatura[z].

Metais de transicdo apresentam comportamento elétrico que estd relacionado
com suas propriedades magnéticas. A curva de dependéncia da resistividade com a
temperatura (dp/dT) possui muita diferenca com relagdo aos metais ordindrios. Na
Figura (1.3), temos um exemplo da comparagdo entre as curvas dp/dT do Paladio
(Pd), metal ndo-ferromagnético e do Niquel (Ni), metal ferromagnético (21516171,
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pITIZp(T,)

Figura (1.3): Curvas de dp/dT do Ni (ferromagnético) e do Pd (paramagnético),ambos normalizados
para a unidade para a temperatura de Curie do Ni, T = 631 K 8],

Na curva do Niquel, a resistividade cresce rapidamente abaixo da Temperatura
de Curie (Tc). Bem abaixo de Tc, a dependéncia da resistividade ¢ quase constante,
porém a extrapolagdo da linha reta para T = 0 K ndo corta a ordenada em p = 0, fato
que ocorre em metais convencionais. Em metais de transi¢do ndo-ferromagnéticos, tal
descontinuidade acentuada, presente em metais de transi¢ao ferromagnéticos, nao
existe>!>1617] Isso indica que o acréscimo de resistividade pode estar ligado ao
decréscimo da magnetizacao espontanea, que ocorre quando a temperatura se aproxima
do Ponto de Curie.

Existem dois principais modelos utilizados para descrever o comportamento de
metais magnéticos: o modelo de bandas de Mott e o0 modelo de desordem de spin. O
modelo de Mott considera que o comportamento estd associado ao aumento de estados-
d eletronicos presentes no aumento da magnetizacdo espontanea. No modelo de
desordem de spin, os momentos magnéticos comportam-se como centros espalhadores

extras para os elétrons de condugdo e dp/dT resulta do grau de ordenamento magnético
[15]

Em 1976, Campbell e Fert realizaram a corre¢do do modelo de Mott,
adicionando um termo que relaciona os processos de mistura de spin, pois Mott nao
levava em conta as interagdes com inversdo de spin (spin-flip) [, que podem ocorrer
em meio a processos de espalhamento ocasionados por interagdes elétron-magnon, ou
spin-Orbita. Em processos de mistura de spin, existe a probabilidade de ocorrer
combinacao entre correntes dependentes de spin, modificando a associacdo em paralelo
para a resistividade elétrica, presente no modelo de Mott. A partir da correcdo, o
modelo passa a considerar os processos de espalhamento que misturam as correntes
dependentes de spin na resistividade elétrica total (p), sendo reescrita na forma (1.17):
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prp1+pry (P1+PL)
pr+pLpr+apry

p= (1.17)

onde p;; ¢ a resistividade elétrica devido aos processos de espalhamentos que
promovem a interagdo entre as correntes dependentes de spin. Esquematicamente pode-
se representar tais processos como esta ilustrado na Figura (1.4)

Figura (1.4): Representacdo simplificada do processo de interagdo spin magnon que ocasiona
um espalhamento de spin 271,

Na Figura (1.4), um elétron com spin T da sub-banda n sofre espalhamento por
parte de um spin | de uma sub-banda n, sendo que para metais de transi¢do n e n
relacionam-se as sub-bandas s e d respectivamente?°),

A resisténcia anormalmente alta dos metais de transi¢ao pode ser explicada pela
dispersao que ocorre nas transi¢des s = d. A curva do paladio em relacdao ao eixo de
temperatura tem uma forma concava devido a isso. Acima da Temperatura de Curie o
niquel comporta-se de forma semelhante ao Palddio. Porém abaixo da temperatura de
Curie, metais de transicdo ferromagnético como o niquel, t€ém os spins positivos dos
buracos alinhados, devido ao principio de exclusdo de Pauli, onde somente elétrons do
spin T possam passar pela transicdo s — d. Deste modo, metade dos elétrons de
conducdo (elétrons na banda s) tem um caminho livre médio cerca de quatro ou cinco
vezes maior que a outra parte. Isso faz com que o alinhamento dos spins dos buracos
positivos fique mais imperfeito, possibilitando o espalhamento de elétrons de ambos os
spins na banda d, com o aumento da temperatura. Como resultado, a resisténcia
aumenta a medida que a magnetizacdo espontanea diminui devido a essa dispersao
adicional 6],
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1.2 Magneto Transporte em Metais

Além das contribuigdes a resistividade ja apresentadas, quando expomos um
condutor a um campo magnético (H), temos o surgimento de novas contribui¢cdes

geradas pelos fendmenos conhecidos como magneto transporte, Magnetorresisténcia
(MR) e ao Efeito Hall (EH) .

Em condutores normais, tais fendmenos sdo resultado da acdo da forga de
Lorentz sobre os portadores de carga, alterando seu comportamento. Isso ocorre tanto
em metais ndo-magnéticos, magnéticos, ou em metais com presenca de impurezas
magnéticas. Em muitos casos, geram apenas algumas violacdes da regra de
Matthiessen?!l, conforme descrito na equagdo (1.15). Existem basicamente trés
grandezas fisicas envolvidas no estudo das propriedades magnética da matéria. Elas sdo
representadas vetorialmente por B (indug¢do magnética), H (campo magnético) e M
(magnetizacao), relacionadas através da Equacgao (1.18).

B = po(H + M) (1.18)

onde py, = 4m10~7 T.m/A, representa a constante de permeabilidade magnética no
vacuo. Para o caso de metais ndo-magnéticos podemos resumir a equagdo para B = ,uoﬁ ,
uma vez que estes metais ndo sofrem magnetizagdo. Suas unidades estdo descritas e podem
ser relacionadas através da Tabela (1.2).

Grandezas Simbolo | Unidade SI | Unidade CGS | Conversao
A
Campo. i A 0, 12 = 4 x 10730e
Magnético m m
Inducao - 4
" B T G 1T = 10%G
Magnética
Momento 2 2 3
o 1l Am emu 1Am* = 10°emu
Magnético
C . — A emu A _,emu
Magnetizagao M — 3 1—=10"3—
m cm m cm3

Tabela (1.2):grandezas magnéticas, suas unidades e conversdes do sistema SI para o CGS [?2,

Podemos expressar a Forga de Lorentz através da Equacdo (1.19)

F=e(E+pu¥xH (1.19)
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Conforme ja vimos v representa a velocidade dos portadores de carga e para
condutores representa a velocidade de derival®”.,

O campo magnético em uma amostra pode ser aplicado relativamente a
densidade de corrente de uma amostra de forma perpendicular ou paralela, conforme
pode ser observado na Figura (1.5).

2 (@) z (b)

e, e |

T

Figura (1.5): Possibilidades de aplicagdo de campo magnético em uma amostra em relag@o a densidade de
corrente. Na figura (a) temos a aplicagdo paralela em geometria longitudinal (ﬁ [ j) e em (b)

perpendicular em uma geometria transversal (HL j). A corrente ¢ aplicada através dos pontos A e B, ja
os pontos C e D sdo utilizados para as medidas d e tensdo longitudinal para o caso da figura (a) e
transversal para o caso da figura (b) %,

Convenientemente ¢ comum que se escolha sistemas onde, como no caso da
Figura (1.5), apenas a componente x do vetor J ndo tenha valor nulo (fx # 0). Quando
temos uma geometria transversal, o fendmeno do Efeito Hall surge em fun¢do do
surgimento do campo elétrico na direcdo y, onde temos uma diferenca de potencial
elétrico entre os pontos C e D. Sendo perpendicular ao campo elétrico, o Efeito Hall,
também conhecido como Campo de Hall, pode ser expresso pela Equacao (1.20)

Enan = RoJxtoH (1.20)

sendo R, = i, o Coeficiente de Hall, onde n ¢ a densidade de portadores e g = +e, a

carga dos portadores. A partir de experimentos encontramos o Coeficiente de Hall, que
fornece o valor de n e o sinal dos portadores de carga. Ou seja, se Ry < 0, s@o elétrons
e, se Ry > 0, lacunas. R, também possibilita a obtencdo da Resistividade Hall, definida
pela Equagao (1.21)

PHau = RotoH (1.21)

sendo uma fung¢ao impar do H aplicado, também conhecida como Resistividade Nao-
diagonal (pxy)[zo].
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Para o caso da magnetorresisténcia, que se caracteriza pela variagdo da
resistividade elétrica em um condutor gerada pela aplicacdo de um campo magnético
em uma temperatura fixa, também devemos levar em conta o sentido da aplicagdo de H
em relagdo a amostra e a J. Assim, a magnetorresisténcia ¢ definida pela Equagio (1.22)

Ap(HT) _ p(H,T)-p(Ho,T)
p(Ho.T) p(Ho,T)

(1.22)

sendo p(ﬁ, T) a resistividade em funcao da aplicagdo de campo magnético em uma

temperatura fixa e p(ﬁ, T) a resistividade quando temos campo nulo na mesma
temperatura de quando tinhamos H aplicado.

fp,
p(0)

Transversal, ocorrendo quando H ¢ aplicado perpendicularmente ao plano da amostra e

De forma andloga ao que ocorre no Efeito Hall, ¢ a Magnetorresisténcia

5 o, A a oL =
a Jj. Ja TIZ)”) representa a Magnetorresisténcia Longitudinal, ocorrendo quando H ¢

aplicado paralelamente ao plano da amostra € & J. Existe a excegdo para o caso de
filmes finos, onde a espessura da amostra ¢ muito pequena, quando comparada a uma
amostra convencional. Nesse caso, considera-se Magnetorresisténcia Transversal aquela

em que He aplicado paralelamente ao plano da amostra e perpendicularmente a j 2!,

A magnetorresisténcia pode ser positiva ou negativa, sendo positiva quando a

resistividade cresce e negativa quando decresce na presenca do H. Em materiais ndo
magnéticos tal efeito apresenta um valor muito pequeno (cerca de < 1% para campos
de aproximadamente 1 T), porém gera uma magnetorresisténcia positiva, resultante do
encurvamento das trajetdrias eletronicas provocadas pelas Forcas de Lorentz. Este
encurvamento tende a gerar a localizagdo dos portadores em trajetérias expirais,
diminuindo o livre caminho médio, além de diminuir a efetividade de seu deslocamento

em direcdo paralela ao E, sem que isso modifique a forma com que ocorre o
espalhamento eletronico, mas aumentando a resisténcia.

A Magnetorresisténcia Negativa ocorre quando ao aplicarmos um campo
magnético temos como resultado o aumento do ordenamento dos spins e a diminui¢ao
da resisténcia. Esta magnetorresisténcia apresenta comportamento isotropico, sendo
dependente da relativacao da posi¢do de aplicagdo corrente elétrica em relagao diregao
da magnetizagio, do campo externo ou orientagdes de eixos cristalinos.['>?*), Na Figura
(1.6) temos o exemplo de uma amostra de Co-Fe x = 6%, onde 2L em regimes de

p(0)

baixo campo, gera contribuicdes negativas 2%,
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curvas das medidas de 22L e (d) e} para 2T, 4,5T e 9T, sendo que temos neste caso a variagdo das

p(0) p(0)

temperaturas entre 0K e 300K 2,

Em condutores magnéticos, devemos levar em conta os efeitos de polarizagao do
spin dos elétrons, visto que a magnetorresisténcia aumenta por efeitos relacionados a
polarizagao de spin, mas raramente ultrapassa resistividade em campo nulo, mesmo
quando a intensidade do campo magnético aplicado é grande!?’!. Na Figura (1.7) temos
a representacdo da mudanca da densidade de estado de spins acima e abaixo de Tg.

g(E) <

>g(E) g(E) <

S

> 9(E)
(b)

Figura (1.7): Densidade de estado de spin T e |. Em (a) temos a representagdo para metais
ferromagnéticos ou nao ferromagnéticos acima de T, ja em (b) temos o comportamento quando temos

um metal ferromagnético abaixo de T¢

(191,
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Os fendmenos descritos acima, recebem o nome de Magnetorresisténcia de
Lorentz, também conhecida como magnetorresisténcia ordinaria (MRO) ou ainda,

magnetorresisténcia normal, sendo proporcional a H2. Ocorre apenas em metais nao
magnéticos em regime de baixos H aplicados, de forma proporcionalmente inversa a
resistividade elétrica longitudinal. Apresentando significancia apenas em temperaturas
baixas, diminuindo a medida que a temperatura aumenta, sem do pouco expressiva em
altas temperaturas. A Forca de Lorentz ndo gera contribuicdes diretas na
magnetorresisténcia longitudinal.

Assim como ocorre para a magnetorresisténcia, as contribuicoes de Lorentz,
conhecidas como contribuigdes ordindrias, também dao origem ao Efeito Hall
Ordinario (EHO)2%4,

1.2.1-Efeito Hall em Metais Magnéticos

Em 1879 23], Edwin Hebert Hall descobriu que materiais magnéticos exibem um
comportamento diferente do encontrado em metais comuns, conhecido como Efeito

Hall Ordinario. Apresentando um rapido crescimento da resistividade com E, em
campos baixos. Para campos maiores, a taxa de aumento da resistividade de Hall
diminui, tornando-se aproximadamente linear com a inducdo magnética. Conforme
podemos observar na figura (1.8).

P Haik

B

Figura (1.8): Resistividade de Hall X H em um metal ferromagnético (linha continua). A linha pontilhada
representa a extrapolagdo, usada para encontrar o valor coeficiente extraordinario de Hall. Em Q, o valor
da resistividade de Hall € proporcional & pyR;M;. Temos também uma intersecgdo entre as extrapolagoes

. = . . . ~ ~
que ocorrem baixo e de alto B aplicado, ocorrendo quando o sistema chega na magnetizacdo de saturagdo.

P representa o ponto encontro para o valor da resistividade Hall. Sendo proporcional a (R + Rg) M
[20]
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Em metais magnéticos, ocorre a contribuicdio da Forca de Lorentz
desencadeando o Efeito Hall extraordinario (ERE), também conhecido como Efeito Hall
Andmalo (EHA). Descrita pela Equagao (1.23)

Prau = RotoH + RyptoM (1.23)

Onde a (pyqy) resistividade Hall € igual ao efeito Hall ordinario (Royoﬁ ), sendo
Ry ¢ a constante de Hall ordinério gerada pelo campo magnético aplicado, somado ao

efeito Hall extraordinario (RSMOM), sendo R a contate de Hall anomala gerada pela
magnetizacdo das impurezas magnéticas?-4/,

Existem trés principais mecanismos que podem ser os responsaveis pela
contribuicao extraordinaria do efeito Hall, a deflexdo intrinseca, o side jump e o skew
scattering.

A deflexdo intrinseca, praticamente depende apenas da estrutura eletronica da
banda de conducdo e da topologia da superficie de Fermi, relacionadas com as
propriedades topoldgicas dos estados de Bloch. Este modelo foi proposto por Karphus e
Luttinger'?S], mas interpretada de forma atualizada como um efeito da fase de Beny,
presentes nas fungdes de onda eletronicas sob a agdo do espalhamento spin-orbital2%-24],

O mecanismo side jump?’!, vem como efeito de um pacote de ondas de elétrons
em presenca de impurezas magnéticas por meio de uma interagdo spin-orbita. Seu
mecanismo gera espalhamento lateralmente em direcdo ao centro de massa do pacote
de ondas de elétrons. Da mesma forma que ocorre no mecanismo anterior, sao
proporcionais ao quadrado da resistividade.

Por fim, a skew scattering!?¢! origina-se da direta interagio do spin do elétron de

condugdo com o momento angular orbital do centro espalhador, sendo proporcional a
resistividade longitudinal. Assim a Equagdo (1.24) descreve a resistividade elétrica
transversal oriunda do ao Efeito Hall Extraordinario

Ppane = AM(ap + bp?) (1.24)

Senso 1, a constante de acoplamento spin-orbita, a e b constantes e M o modulo da
magnetizagdo. O termo linear com a resistividade esta relacionado ao "skew scattering",
ja o termo quadratico representa a adi¢do das contribui¢des intrinseca e "side-jump"t2l,

A Figura (1.9) ilustra fenomenos presentes na origem do Efeito Hall
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(a)

T

=X

' (b)

Figura (1.9): Em (a) ocorre a deflexdo da corrente dos portadores de carga, gerada por H.
Resultando no acimulo de cargas de sinal igual em um lado, ocorrendo o mesmo do lado oposto com as
cargas de sinal oposto. J& em (b) temos a presenga de &tomos de impurezas magnéticas, gerando um
espalhamento sem simetria entre os portadores de carga 241,

Considerando que temos a dilui¢do de impurezas magnéticas, ou seja, atomos
que possuem momentos magnéticos () ndo nulost?®!, em metais nio-magnéticos, a
magnetizagdo gerada pelas impurezas apresentard alinhamento perpendicular a
superficie de uma amostra do tipo placa, quando submetida ao experimento proposto
por Hall. Neste experimento, uma corrente elétrica sera aplicada paralelamente a
superficie da amostra e 0 momento magnético gerado pelas impurezas, fara com que os
portadores de carga sejam espalhados assimetricamente, conforme podemos observar na
parte (b) da Figura (1.9). Tal assimetria resulta em um campo elétrico que ¢
perpendicular com relagdo a corrente e a magnetizagdo, efeito conhecido como Efeito
Hall Extraordinario [20-2429-30],

1.2.2- Magnetorresisténcia em Metais Magnéticos

Em metais magnéticos a MRO vem acompanhada de outra contribui¢ao
conhecida como Magnetorresisténcia Anisotropica (MRA)P!. A MRA ocorre apenas
em metais magnéticos e algumas ligas. Tanto a Magnetoresistividade Longitudinal,
quanto a Transversal de ferromagnetos sdo positivas, exceto no caso de alguns metais,
ligas ferromagnéticas e no caso fendmeno conhecido como resisténcia minima 2. Na
MRO a dependéncia da resisténcia estd relacionada ao angulo formado entre a
magnetizag¢do e a corrente elétrica, originada da interagdo entre 0 momento orbital do
atomo, presente na matriz, ¢ o spin do elétron. Assim, a aplicagcdo de H, altera tal
angulo, fazendo com que que a resistividade varie de 4% a 6 % em temperatura
ambiente, em regimes de baixo campo!?’l. Tal variagdo dependera do angulo formado
entre a corrente elétrica 1(6;) e da magnetizagdo M (@y) relacionado a direcao
referencial da amostra ferromagnética. Sendo o angulo 6, de um modo geral,
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proporcional ao angulo do campo magnético aplicado 6, podendo sofrer influéncia por
fatores como, estado magnético da amostra, anisotropias magnetocristalina, em amostra
cristalinas, e formato, para o caso de filmes finos.

Considerando-se que suas estruturas sejam isotropicas, a resistividade elétrica
serda uma fun¢do que com orientagdao relacionada aos vetores densidade de corrente

elétrica (f ) e indugao magnética, (§) (191 Assim, para um metal que apresenta estrutura
cristalina cubica, a resistividade serda a mesma, independente de se tratar de um
monocristal ou um policristal, exceto no caso nos contornos de grao do policristal, que
podem apresentar contribui¢des extras. Em monocristais nao cubicos, a resistividade
possui muito mais anisotropia, sofrendo varia¢des oriundas da dire¢do que fluxo de
corrente ¢ aplicado em relagdo a amostra. Do mesmo modo, policristais tratados com o
proposito gerar uma orientacdo preferencial apresentardo propriedades resistivas que
dependerdo da direcio escolhida 2. A equagdio que descreve a relagdo entre os angulo

entre /] ¢ B e a MRA, desconsiderando o termo de acoplamento spin orbita, pode ser
descrita de forma simplificada pela Equacao (1.25),

p(T,B,0) = po + pp(T) + pm(T, B) + 6p(B, 6) (125)

Onde 6, ¢ o angulo entre f e B, ja 6p(§, 8), representa o efeito da anisotropia. A
Magnetorresisténcia Anisotropica (MRA) pode ser definida, para o caso especifico em
qued =0° (py) ¢ 8 =90° (p, ), como

Ap _ pi(H)-py(H)
b=t (1.26)

Ja o termo p,, (T, B) esta ligado a desordem de spin, podendo ser descrito por

=) _ (s)?
pm(T.B) = A [1 B s(s+1)] (1.27)

Sendo A uma constante e (S)? a média termodinidmica do operador spin do sitio
espalhador. O termo resistivo resulta na formacdo da magnetorresisténcia negativa,
variando de forma aproximadamente proporcional a M2, devido a remogio da desordem

de spin induzida pelo B aplicado.

Assim como ocorre em metais ndo ferromagnéticos, os metais ferromagnéticos
sofrem a influéncia da For¢a de Lorentz ¢ do mecanismo de conducdo por duas
correntes, que geram contribuicdes extras a magnetorresisténcia. Sabemos que a
presenca da Forca de Lorentz tem como efeito a magnetorresisténcia positiva, do
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mesmo modo que ocorre em fase ordenada sob a agdo da condugdo por duas correntes
dependentes de spin.

O modelo de Onose e col.l*?]

, apresentado em 2005, propde que a origem da
magnetorresisténcia positiva observada em seu trabalho, poderia ser gerada pela
diminui¢cdo da densidade eletronica da sub-banda de spin minoritario entre os niveis de
Fermi. Sendo o Deslocamento Zeeman!*¥! produzido pelo campo aplicado (Figura 1.10),
o responsavel pela inducdo de tal diminuigdo, ocasionando interferéncias na

magnetizagio e condutividade dos ferromagnetos 2!,

Die H=0 Die, fH#0 Instivel D(e.)|H#0 Estivel

\ A vV ]

Dle, (a)|Die,) (b)|D(e,) (c)
B Estados ocupados da banda-d B Estados desocupados da banda-d
Estados ocupados da banda-s Estados desocupados da banda-s

Figura(1.10): Em metais de transi¢do na fase paramagnética a densidade de estados pode variar
(T > Tc).Em (a) temos bandas nio polarizadas na auséncia de H aplicado, temos o mesmo percentual de

spins up (T) e down ({). Em (b), foi H aplicado, desencadeando o deslocando de energia da banda-d,
tornando o sistema instavel. Por fim em (c), ocorre o equilibrio do por potencial quimico, resultando na
estabilizacdo do sistema, ou seja, temos uma maior quantidade de elétrons do tipo up em relagio ao
percentual de elétrons do tipo down 1,

Utilizando- se da teoria de Boltzmann para a condutividade 1**], este modelo
propde uma expressdo capaz de relacionar a variacdo da condutividade elétrica sob a
acao de um campo magnético, com a ampliagao da magnetizagao induzida por elétrons
da sub-banda de spin minoritaria que sofreram transferéncia para a sub-banda
majoritaria. Podemos escrever esta expressdo conforme (1.28) 2032,

A - e
p(ﬁ": 5 = P(H)SM(A +B) (1.28)

sendo p(ﬁ), a resistividade elétrica longitudinal em presenca de HesM=M (ﬁ ) —

M (0), a variagdo da magnetizagdo induzida por H , A e B sdo descritos pelas expressoes
abaixo

e
3#0( L= M) (1.29)
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B = %{l‘lmf ;Tp(ln(Dl(EF))) ~ mmi aan(ln(DT(eF)))} (1.30)

Nas expressoes (1.29) e (1.30) u, representa a movimentagdo dos elétrons na
sub-banda de spin o, Vg, a velocidade de Fermi, mj, a massa efetiva dos elétrons da
sub-banda de spin, g, e, a carga dos elétrons, p,, a permeabilidade magnética no vacuo
e por fim, D, (€r), a densidade de estados por dire¢do de spin no nivel de Fermi ()
para a sub-banda . O sinal da magnetorresisténcia, em primeira aproximagdo, ¢
definido pela diferenca entre as mobilidades das duas sub-bandas de spin. Porém, se
ocorrer de a densidade de estados variar intensamente com a energia na posicao do nivel
de Fermi, o termo B, descrito na equacdo (1.30), podera se tornar o responsavel pelo
sinal da magnetorresisténcia (2032,

Na Figura (1.11), temos o exemplo de uma mostra de Pd,MnSn onde foram

realizadas medidas de Magnetorresisténcia Longitudinal (MRL) e Magnetorresisténcia
[20]

Transversal (MRT) em diferentes temperaturas

Figura (1.11): Representacédo grafica do percentual da magnetorresisténcia variando em funcéo do
campo magnético em uma mostra de Pd,MnSn 2%,
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Entre as diferentes medicdes de % em funcdo de ugH(T), podemos observar o
0

comportamento que caracteriza a idealizagdo de um material ferromagnético isotopico,
com anisotropia insignificante, visto que nao sdo observadas diferencgas relevantes, entre
as diferentes medidas de Magnetorresisténcia Longitudinal e Transversal nas
temperaturas 2K (a), 50K (b) e 200K (c). Também podemos observar que temos
magnetorresisténcia positiva ocorrendo em baixa temperatura (a) e Magnetorresisténcia
Negativa em temperatura maiores (b) e (c) 12,

Ja na Figura (1.12) observamos um caso em que temos presenca de anisotropia
na MRT e MRL, fun¢do de campo magnético aplicado neste caso em amostras de Co-
Fe em 4 %.
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Figura (1.12): Magnetorresisténcia Anisotropica (MRA) X poH(T) em ligas de Co-Fe a 4 % em
diferentes temperaturas fixas, sendo que a linhas tracejada em (a) serve apenas como um guia para os
olhos 201,

As medidas formam realizadas em regime de campos magnéticos variaveis e
temperaturas fixas. Os grafico das curvas forma gerados para cada temperatura e
unificados em uma Unica figura, para melhor comparagdo. A determinacdo das
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anisotropias ocorreu relacionando-se a diferenca observada entre as curvas das MRT e
MRL.

Dois comportamentos distintos podem ser observados na Figura (1.12), em x =
2 uma anisotropia fraca, oriunda da disputa entre Magnetorresisténcia Positiva e
Negativa. Em x = 4 e x = 6, apenas anisotropia positiva, apresentando uma tendéncia a

saturar quando em regime de altos H, além de praticamente ndo ser dependente de
contribui¢ao oriundas de impurezas. Tais discrepancias qualitativas podem ter relagao
como o fato de existir uma maior quantidade de fases Hexagonais Compactas (HCP) em
x = 2 e Cubicas de Faces Centradas (CFC)em x = 4 e x = 6 (2],

1.2.3 Outros Comportamentos Magnetorresistivos

Além da Magnetorresisténcia Ordinaria (MRO) e da Magnetorresisténcia Anisotropica
(MRA), existem outros tipos de Magnetorresisténcia originadas distintamente. Sendo
elas: Magnetorresisténcia Gigante (MRG), Magnetorresisténcia Balistica (MRB),
Magnetorresisténcia Tunel (MRT), Magnetorresisténcia Colossal (MRC), e
Magnetorresisténcia Extraordinaria (MRE) 1],

O efeito magnetoresistivo  espetacular, também conhecida como
Magnetorresisténcia Gigante (MRG), foi observado pela primeira vez em 1988 14, A
heteroestruturas da amostra na forma de filme fino de multicamadas que intercalavam
entre materiais magnéticos como o Ferro (Fe) e materiais ndo magnéticos como o
Cromo (Cr), no caso do primeiro estudo realizado como sistema Fe-Cr, representado na
Figura (1.13).
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Figura (1.13) : Filme fino multicamadas, formado por uma sucessdo de deposi¢des de material magnético
separadas por camadas nio magnéticas ['4l,

O cromo funciona cromo um espagador entre as nano camadas de ferro, gerando
um acoplamento entre as camadas de Fe que oscila entre acoplamentos antiparalelos e
paralelos em funcdo da espessura do espagador. Na Figura (1.14) estd ilustrada
esquematicamente esta oscilagdo de sinais a medida que a espessura do espagador
aumenta 3%/,

FM,
FM,

NM NM NM

= = =
I ——— FM, M, «— FM, M, —> |FM,

Figura (1.14): Variagdo do acoplamento em func¢do do aumento da espessura do espacador
(NM)B31,

No seu modelo original ['*) a variacio percentual de resisténcias elétricas de
diversas multicamadas de Fe/Cr em fun¢do do campo magnético na temperatura de T =
4,2 K. Tais multicamadas foram cuidadosamente crescidas pelo Método Molecular
Beam Epitaxy (MMBE), na busca de que a espessura dos filmes vizinhos de Fe e Cr
fossem definidas com a precisdo de uma camada atdmica, ou seja, em escala
nanométrica. A espessura das camadas de Cr foi determinada a fim de que houvesse o
acoplamento espontaneo antiferromagnético entre camadas de Fe adjacentes. A Figura
(1.15) apresenta a Magnetorresisténcia Gigante produzida por uma amostra em
multicamadas da liga de Fe-Cr em diferentes propor¢des de Cromo [1439],
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Figura (1.15): Magnetorresisténcia gigante em multicamadas de Ferro-Cromo e diferentes
estequiometrias sujeitas a temperatura de 4,2K 361,

Podemos observar na Figura (1.15) que quando a intensidade do campo
magnético externo forga um alinhamento paralelo das camadas de Fe, conforme
indicado pelas setas, para diferentes espessuras de camada de Cr, a resisténcia elétrica
do sistema cai com grande intensidade. O efeito da Magnetorresisténcia Gigante pode
ser entendido qualitativamente com base no modelo de condugdo por duas correntes.
Onde a resistividade total de um material magnético deve ser expressa numa associagao
em paralelo entre canais resistivos dependentes da polarizacao de spin dos elétrons de
conducdo P71,

O estudo da magnetorresisténcia gigante culminou na obten¢do do Prémio Nobel
para Albert Fert e Peter Griinberg!*®. Sendo uma descoberta muito importante nio s6
para o avango cientifico, mas também tecnoldgico, devido ao desenvolvimento de novos
dispositivos eletronicos, como discos rigidos, armazenamento de informagdes com
maior capacidade e seguranga, como no caso das memorias Solid State Drive (SSD) [,

A Magnetorresisténcia Tunel (MRT), origina-se da diferenca entre a propriedade
de tunelamento de elétrons spin (1) e spin (1), por meio de uma barreira tinel *°. De
forma semelhante a estrutura de multicamadas presente na Magnetorresisténcia Gigante,
a MRT, também necessita que sejam intercaladas camadas de materiais ferromagnéticas
ou antiferromagnéticas intercaladas por um por um filme fino metilico e nao-
magnético.

O efeito da MRT ¢ desencadeado por meio de uma mudanga abrupta de corrente
elétrica em filmes finos ferromagnéticos intercalado por um separador isolante, quando



34

as magnetizacdes relativas das camadas finas ferromagnéticas alteram seu alinhamento.
No momento em que temos uma polarizagdo paralela dos elétrons ferromagnéticos, a
corrente de tunelamento aumenta, diminuindo a resisténcia. Quando a polarizagdo for
antiparalela, a corrente de tunelamento diminuira, gerando o aumento da resisténcia.

A MRT pode ser mais bem compreendida pelo modelo de Julliere!*”), o qual
baseia-se em duas hipoteses: A primeira afirma que, é que no processo de tunelamento a
orientacdo do spin ¢ conservada, ou seja, estados vazios de uma segunda camada
ferromagnética recebem elétrons oriundos de um estado de spin da primeira camada
ferromagnética de mesma orientagdo, conforme pode ser observado na Figura (1.15)

A B)

N ATV

FM 1 FM FM 1 FM

Figura (1.15): Tunelamento dos elétrons entre camadas !,

Em (A) a migragdo de elétrons ocorre quando temos magnetizagdes paralela,
onde os elétrons dos estados de menor energia migram para estados de menor energia e
os de maior energia também migram para estados de maior energia. Em (B) a migragao
ocorre onde temos magnetizagdes antiparalela e os spins dos elétrons migram de forma
invertida, ou seja, de estados minoritarios para majoritarios € de majoritarios para
minoritarios.

A segunda hipotese sugere que a condutancia individual da orientagdo de um
spin deve corresponder ao efeito da eficaz densidade de estados provinda das finas

camadas compostas por ferromagnetos 1],

A Magnetorresisténcia Colossal (MRC), tem sua origem relacionada ao

momento em que temos uma transi¢do condutor-isolante ao sofrer indugdo de H %! Na
Figura (1.16) temos a representagao de tal contribuicao
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Figura (1.16): Mudanga da magnetorresisténcia proximo de transi¢des ferromagnéticas sob a
acdo de H 1,

Tal efeito ocorre pois muitos ferromagnetos possuem de forma intrinseca
propriedades de magnetorresisténcia negativa, quando estdo na vizinhanga de transi¢des
ferromagnéticas, onde existe a dispersao no movimento dos portadores de carga devido
as flutuacdes magnéticas, responsaveis por gerar descontinuidades eletronicas, que
resultam em resistividade e polarizagdo de spin. Quando um campo magnético ¢
aplicado, tais flutuacdes sofrem restrigdes, gerando a diminuicdo da dispersdo e da
resistividade elétrical*!],

A Magnetorresisténcia Anisotrépica Balistica (MRAB), ocorre em um regime de
transporte balistico, diferente do transporte convencional, visto que, na condug¢do
elétrica presente em nano contatos ferromagnéticos, ndo ocorrem colisdes entre elétrons
e ions da rede. Com resultado ndo temos contribui¢des geradas e a conservagao spins no
processo de conducdo. Diferentemente do que ocorre na (MRA), gerada pelo
espalhamento de elétrons. Sob a acdo do campo magnético a resisténcia a MRAB pode
chegar a uma taxa muito maior que 100%.

O efeito anisotropico ocorre pois 0 momento orbital encontra-se acoplado ao
spin, desencadeando uma proje¢do que varia relativamente com direcdo da
magnetizagdo. Variagdo que possibilita a alteracdo do nimero de bandas que atravessam
a energia de Fermi, afetando a condutancia balistica. A condutancia balistica ¢ dada por
G = Ne?/h,sendo N o niimero de canais condutores abertos, quantidade que varia sob
a influéncia da interagdo spin-Orbita, sendo mais intensa em geometrias abertas e
restritas, como fios, do que em amostras tipo bulk.

A MRAB foi detectada através de calculos realizados em amostras de Ni e Fe,
onde foram detectadas alteragdes significantes na condutancia balistica quando a
magnetizagao mudou de paralela para perpendicular ao fio. A MRAB também pode ser
positiva ou negativa e apresentar dependéncia angular muito distinta da presente na
MRA [31:35:42]
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Por fim, a Magnetorresisténcias Extraordinaria (MRE), descoberta em 2000 por

Solin e Co*!, pode elevar a resisténcia elétrica em até 1.000.0000%, quando em
temperatura ambiente. Ocorrendo em sistemas hibridos que combinam semicondutores
e condutores, submetidos a altos campos magnéticos transversais. Na Figura (1.17)

temos a representacdo da micrografia Optica de um sistema de um dispositivo MRE
[43,44]

aprimorado Hall que apresenta 3 contatos

Figura (1.17) : Micrografia optica de um dispositivo MRE 4],

Onde a corrente elétrica passa pelos eletrodos 1 e 2, sendo que a seta indica o
sentido do fluxo de corrente. O sinal aprimorado de Hall de saida ¢ medido pelos
eletrodos 3 ¢ 2, 4 ¢ 2 medem o sinal da MRE assimétrica, 3 € 4 medem o sinal de Hall e
2 e 1 medem o sinal da MRE [44],

Este sistema apresenta baixa resisténcia quando nao esta submetido ao H , pois a
maior parte do fluxo de corrente elétrica orienta-se na direcdo da regido condutora.
Quando se aplica uma grande intensidade de campo magnético ocorre um grande
aumento na resisténcia, devido a formagdo de um angulo de Hall de 90°, que reduz
abruptamente a J presente na regido condutora 3],

O efeito da MRE influencia-se pela geométrica do sistema, podendo ser
aprimorada em até quatro ordens de grandeza, quando realizadas alteracdes na regiao
metalica, dispondo o material condutor em forma de goticulas e ramificacdes com
tamanhos e posigoes distribuidas aleatoriamente como o proposito de imitar a
microestrutura de calcogenetos de prata 1. Por ocorre em temperatura ambiente, a
MRE possibilita a produgao de discos rigidos e dispositivos para detecgao de campos
magnéticos (461,

1.3 - Outras Caracteristicas dos Sistemas Metalicos Magnéticos

Sistemas metalicos magnéticos podem ser: ordenados ou desordenados, nao-
interagentes ou interagentes, simples ou complexos. Dizemos que um material ou
sistema apresenta desordem quando este ndo apresenta uma ordem. Para o caso dos
materiais magnéticos, falamos de ordenamento magnético. Assim teremos ordenamento
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nestes quando existir a invariancia translacional nos vetores dos spins, presentes nas
sub-redes destes materiais. Podemos ter desordem por ocupagdo aleatdria dos sitios ou
por interagdes de trocal*’].

Nao existindo um consenso cientifico sobre uma definicdo de complexidade,
em 1947, Warren Weaver!®® foi considerado o primeiro a apresentar um modelo
relevante sobre o assunto. Propondo que para considerarmos um sistema complexo,
necessita-se apenas da presenca de alto grau de aleatoriedade, onde métodos estatisticos
precisam ser utilizados no entendimento das propriedades médias do sistema. Tonando
previsivel o comportamento coletivo do sistema previsivel e por vezes ordenado, por
meio da grande quantidade de variaveis aleatdrias. Diferentemente do que ocorre em
sistemas simples, que obedecem e podem ser descritos por modelos cldssicos, sejam
estes sistemas fisicos ou nio [,

Sistemas solidos interagentes sdo aqueles que podem apresentar interagdo entre
os momentos magnéticos, podendo estabelecer propriedades magnéticas cooperativas
ou ndo, alterando suas propriedades fisicas. Ocorrendo em sistemas ferromagnéticos,
antiferromagnetismo, vidros de spin, dentre outros. De forma distinta, os sistemas nao
interagentes, tendem a excluir um campo magnético neles aplicado através dos elétrons
com momento magnético angular orbital que sempre responderao tal estimulo de forma
oposta. Sendo exemplos de sistemas ndo interagentes os diamagnetos, paramagnetos ¢
supercondutores 1%/,

1.4 - Vidros de Spin

A denominacao Vidros de Spin (VS) surgiu na década de 70, com o estudo dos
sistemas constituidas ligas binarias contendo impurezas magnéticas (metais de transi¢ao
3D), como Fe, Mn e Cr, diluidas em metais nobres, como Au, Age Cu % 51 O
primeiro estudo que observou tal comportamento foi apresentado por Cannella e
Mydosh em 1972 2, com uma amostra de Au-Fe, sendo até hoje a liga mais estuda
quando se trata de vidros de spin. Os autores observaram um comportamento
termodinamico, desequilibrios dindmicos peculiares e caracteristicas de um sistema
magnético desordenado, indicativo para a presenca de uma transicdo de fase, que nao
poderia ser explicado pelo modelo ferromagnéticos.

Apos diversos experimentos observaram que abaixo de uma temperatura critica,
o sistema passava para um estado onde cada 4&tomo magnético se encontra alinhado de
forma estavel, fendmeno conhecido como congelamento, condi¢do essencial para que a
dire¢do do alinhamento de momentos magnéticos atdmicos varie aleatoriamente entre
atomos.

O primeiro modelo utilizado para tentar explicar o comportamento dos vidros
de spin ficou conhecido como, o Modelo de Anderson (MA), proposto por Edward e
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Anderson em 1975 331, tendo como base o modelo de Ising para interagdes aleatorias.
Em sua forma basica para descrever comportamento magnético dos Vidros de Spin,
esta representado pelo Hamiltoniano (1.31).

-

H= =YY iw0)iS:S (1.31)

. . > .y . . r .
Onde considera-se os coeficientes J;;, como variaveis independentes e aleatorias, que

seguem uma distribuicdo que depende da distancia relativa entre os momentos
magnéticos interagentes.

Existe uma grande dificuldade para se tratar deste hamiltoniano para o caso de
momentos interagentes em posigdes aleatorias. Assim, para que seja possivel tal
tratamento aplica-se tal modelo a uma descri¢ao equivalente, onde os spins sao postos

. . . . . =4 .
em sitios de uma rede invariante transaccionalmente, onde os coeficientes J;; variam

aleatoriamente, em fun¢do da distancia entre os sitios de rede, [, e, .

Se J;; = +1, temos uma tendencia de alinhamento dos spins, ou seja, um modelo
ferromagnético, se J;; = —1, uma tendencia para alterar os spins € 0 modelo passa a

ser antiferromagnético. Mas para J;; =41 temos um modelo para um iman
desordenado 17/,

Ainda em 1975, Fisher’®¥, propds um tratamento quintico para o modelo de
Anderson, baseado numa abordagem do campo médio simples. Neste mesmo ano
buscando encontrar um modelo solucionavel e simplificar o modelo de Anderson,
Sherrington e kirkpatrick®*), propuseram uma nova versio para o modelo de campo
médio, conhecida como teoria SK. Descrevendo os vidros de spin como uma interagao

72
de longo alcance contendo uma variancia proporcional a (]:2]-) = ]F , independente de i e

j. O modelo SK baseava-se no modelo de Ising de spins classicos, buscando calcular a
energia livre e outros parametros termodindmicos através de recursos réplicas e teoria
de simetria de réplicas. Seus resultados tedricos que condiziam com dados
experimentais, porém falhavam quando a temperatura era 0K, resultando em valores de
entropia negativos, por exemplo.

Apesar de ndo ser um modelo que solucionava por completo, este ainda foi
muito utilizado para o estudo de sistemas complexos, como no caso de redes neurais.!>!.
Em 1978, ALMEIDA e THOULESS, conseguiram comprovar que a simetria de réplicas
era estavel abaixo de uma temperatura critica. Nesta mesma época muitos modelos
foram propostos a fim de corrigir a teoria de simetria de réplicas, como os propostos por
BLANDIN em 1978, BLANDIN, GABAY ¢ GAREL, DOMINICIS ¢ GAREL em
1979, MOORE ¢ BRAY em 1980 5738396061621 'Eyy yma série de estudos publicados
entre 1979 e 1980, Giorgio Parisi, concluiu o desenvolvimento do modelo de campo
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médio resolvendo com exatiddo o problema da teoria de spin de campo médio ou teoria
de quebra de simetria de réplica. Resultando no desenvolvimento de diversos outros
estudos, seus e de outros autores, das mais diversas areas P0:63-64.63.66,67.68,69]

A ampla utilizacdo do modelo de campo médio se deve a capacidade deste ser
aplicado para modelar o comportamento complexo de outros sistemas, possibilitando a
compreensdo de problemas presentes nas mais diversas areas como, a fisica tedrica e
experimental, estatistica, ciéncia da computacgdo, biologia, economia, meteorologia e até
mesmo sociologia °°l. Como resultado de tantos estudos ligas a0 modelo de quebra de
simetria de réplicas, em 1977, Anderson, Mott e Vleck, recebem o Prémio Nobel de
Fisica, por seus estudos tedricos fundamentais sobre estruturas eletronicas magnéticas e
sistemas desordenados. Em 2021, Giorgio Parisi juntamente com Syukuro Manabe !7%7!]

[72.731 também receberam o prémio Nobel por estudos ligados a

e Klaus Hasselmann
sistemas complexos. Onde a primeira parte do prémio, foi destinada a Syukuro Manabe
e Klaus Hasselmann, por suas contribuicdes inovadoras ligadas melhorias na
compreensdo de sistemas fisicos complexos, na modelagem fisica do clima da Terra,
quantificando a variabilidade e prevendo com seguranga o aquecimento global, ja a
segunda metade do prémio foi destinada a Giorgio Parisi, pela descoberta da interagao

de desordem e flutuagdes em sistemas fisicos em escalas atdmicas a planetarias!’7>76],

1.4.1 Fenomenologia dos Vidros de Spin

Vidros de Spin sdo sistemas magnéticos complexos e amorfos, ou seja, solidos
sem regularidade cristalina e quimica, que presentam simultaneamente, desordem e
frustragdo. A desordem surge dos momentos magnéticos atdmicos randomicamente
distribuidos ao longo de sua estrutura. Além de apresentar Temperatura de Curie bem
definida, abaixo de uma dada temperatura (T,), temos a transi¢do para o estado VS,

[63

onde ocorre o congelamento aleatério dos momentos magnéticos [®¥. Conforme a

representacao da Figura (1.18)
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Figura (1.18): Representag@o do congelamento aleatorios dos momentos magnéticos de um
sistema Vidro de Spin [*1,
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A desordem topologica dos VS altera as configuracdes dos estados magnéticos
cooperativos, caracteristica incomum entre sistemas magnéticos amorfos. Apesar da
falta de regularidade posicional, os atomos destes apresentam ordenamento
ferromagnético colinear. Possibilitando classifica-los em trés grupos principais, com
base na sua composi¢ao. O primeiro grupo compde-se por ligas de metais e metaloides,
o segundo por metais magnéticos 3d e um elemento do inicio da série e de transi¢do e o
terceiro, por metais 3d magnéticos e terras raras colineares.

Devido a inexisténcia de ordem posicional de longo alcance, espera-se que as
propriedades magnéticas dos materiais amorfos sejam isotropicas. Porém muitas vezes
estes, também podem apresentar anisotropia magnética, possivelmente originada em
resposta aos métodos de produgdo ou pela ordem atdomica de curto alcance. A
possibilidade de obten¢do de campos coercivos muito pequenos e altas permeabilidades
magnéticas, torna-os amorfos ferromagnéticos macios e assim interessantes para
aplicacdes tecnologicas!'?,

Com relagdo a frustragdo, para uma melhor representagdo do conceito,
imaginemos um sistema triangular ideal, contendo imas em seus trés angulos. Sabemos
que imas podem ter seus polos norte para cima ou para baixo. Se colocarmos este
tridngulo sob a a¢do e um campo magnético externo apontando para cima ou para baixo
perpendicular ao seu plano, pode-se imaginar os trés polos norte para cima ou para
baixo. Porém, se impomos nova uma restri¢do, agora antiferromagnética, onde o par
adjacente deve ter a orientagdo oposta, vemos surgir um fenomeno nomeado de
frustracdo. Ou seja, quando dois imas satisfazem a restri¢do, outros dois ndo, € nenhuma
quantidade de orientagdes de inversio satisfara a restrigdo 7777 Conforme
representado pela Figura (1.19):

?

Figura (1.19): Esquema representando uma frustragdo presente em sistemas Vidro de Spin /31,

A competicdo gerada durante as interagdes ferromagnéticas e antiferromagnética
um sistema VS acaba impedindo a minimizacdo simultdnea das energias de todos os
pares de spin do sistema, ou seja, um maior estado fundamental de energia. Resultando
em uma grande quantidade de configuracdes quase degeneradas.
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Se excitarmos um vidro de spin, podemos ter como efeito a mudanca na
configura¢do de spins de um modo geral, ao invés da evolugdo reversivel em volta dum
minimo absoluto em sua Energia Livre de Gibbs Global. Com isso, deixamos de ter
saltos entre configuragdes e em seu lugar, metaestabilidade e irreversibilidade (3.

Estudos de irreversibilidades magnéticas em sistemas granulares, realizados a
partir de medidas de magnetorresisténcia ou magnetizagdo com uso de procedimentos
ZFC e FC, revelaram uma fenomenologia intensamente dependente da desordem e
frustragdo. Questdes que ndo foram consideradas pelo modelo de Anderson,

posteriormente complementado por Almeida-Thouless para descrever um sistema Vidro
de Spin 137616277781

Os VS também sdo exemplos de sistema que pode apresentar comportamento
reentrante. Um sistema desordenado reentrante apresenta duas transi¢cdes de fase, como
por exemplo, um sistema no estado desordenado paramagnético de altas temperatura,
passa para um estado fundamental vidro de spin, apds ser intermediado por um estado
ordenado ferro ou antiferromagnético »?27), Abaixo da sua temperatura de transi¢cio
para o estado VS (Ty), os momentos microscopicos do sistema encontram-se congelados
de forma aleatéria ¢ a medida da sucessibilidade DC no intervalo T < T, obtida a

partir dos protocolos Zero Field Cooling (ZFC) e Field Cooling (FC), apresenta
irreversibilidade.

O protocolo ZFC consiste em resfriar o sistema a uma temperatura abaixo de T,
sem aplicagdo de campo magnético. Posteriormente, sdo realizadas medidas de
magnetiza¢do em fungdo da temperatura, enquanto a amostra ¢ aquecida. Ja o protocolo
FC, inicia seu processo em uma temperatura acima da temperatura critica, sendo
resfriado sob a acdo de um campo magnético enquanto sao realizadas as medidas de
magnetizagdo. Na Figura (1.20), temos a representagao da irreversibilidade ZFC-FC na
susceptibilidade magnética DC de um Vidro de Spin!'#.

X
!
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<>
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>
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Figura (1.20): Desenvolvimento de uma magnetizagdo permanente, sendo a curva ZFC
irreversivel e a curva FC praticamente reversivel, no estado mais préximo do equilibrio. As duas curvas
de magnetizacdo se encontram no ponto central, dependente do campo magnético aplicado,
representando a temperatura de congelamento ( T) ',
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Em baixos campos magnéticos aplicados ocorre o comportamento do tipo
Almeida-Thouless (AT). Podemos descrever a curva conhecida como linha de AT
através da instabilidade em baixas temperaturas na fase ferromagnética 3617239 onde
o campo magnético varia na forma da lei de poténcia representada em pela Equagao
(1.32) e representada na Figura (1.20).

3

H=a (1 - @)5 (132)
To(©)

onde a ¢ uma constante que depende do material.

Estavel

Instavel
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Figura (1.20): Linha de Almeida- Thouless 6811,

Quando altos campos sdo aplicados, surge o comportamento do tipo Toulouse.
Proposto em 1977 por Toulouse ®7#2 o modelo matematico adicionou ao MA, uma
funcdo capaz de medir o efeito da frustracdo em um sistema deste tipo. Descrito pela
Equagio (1.33) 3777831,

@ =l (1.33)

Se @ = +1 ndo temos frustra¢do, j4 se ® = —1, uma rede (c) apresenta
frustragdo. Ou seja, as interagdes entre pares de momentos magnéticos atdomicos
conflitantes, que geram desordem estatica e frustragdo simultaneamente, podem levar
ao surgimento da fase vidro de spin %**. Tais conflitos gerados pela presenca de
desordem em sistemas de vidro spin sdo oriundos de uma competicdo entre distintas
interacdes dos momentos magnéticos. Fazendo com que ndo exista o favorecimento de
uma configuracao de spins perante as demais.

Dentre os diversos modelos propostos para explicar as diversas interagdes que
podem ocorrem entre atomos magnéticos, destacamos duas presentes em sistemas
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metalicos e que em dadas circunstincias podem competir. A interagdo RKKY, que
ocorre quando os momentos magnéticos interagem entre sie o Efeito Kondo, quando os
4tomos magnéticos se reprimem [10:47:63.77],

O modelo proposto e nomeado com a as iniciais de seus idealizadores
Ruderman-Kittel®!, Kasuya!®), Yosida!®"!, conhecido interagio RKKY, assemelha-se a
com a interacdo entre elétrons de condugdo e momentos localizados, porém resulta em
esferas concéntricas e centralizadas nos momentos magnéticos de spins de conducao
polarizados paralela e antiparalelamente com relagdo ao momento localizado, ao invés

de bandas claras e¢ escuras. A formagdo destas bandas de condugdo alternadas na
49.88]

oscilagdo esta representada na Figura (1.21) [

Figura (1.21): Alteragdo da polarizagdo magnética de spins condutores gerada pela interagio RKKY [,

No esbogo representado na Figura (1.21), ocorre a alteracdo da polarizagao
magnética dos spins dos elétrons condutores gerada pelas oscilagdes RKKY. As setas
nos centros das esferas ilustram os spins localizados de impurezas em VS. As
circunferéncias escuras representam os locais onde elétrons de conducdo com
polarizacdo de spin paralela a polarizagdo do spin da impureza, ja nas partes mais claras
representam os locais onde ocorre a polarizacdo antiparalela. Na Figura (1.22) podemos
observar uma representacao da interagdo entre os dois estados.

Figura (1.22): Interagdo de troca entre dois estados localizados vizinhos, gerada pela oscilagdo RKKY 881,
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A acdo da oscilagdo RKKY gera o acoplamento entre elétrons de conducdo
antiferromagnético e um estado localizado, gerando uma polariza¢do de elétrons em
sua volta, resultando na efetivagdo do acoplamento entre os estados localizados!®¥!. Ou

seja, o modelo RKKY propde que uma interagdo entre um ion magnético de spin (.§i),

em uma dada posi¢do ﬁi, com os spins condutores dos elétrons (d,,) pode ser descrita
pela expressao fenomenologica para uma intera¢ao de contato (1.32)

~J 0 S; . 6,6(7 — Ry) (1.34)

Se o coeficiente de troca for positivo, o alinhamento paralelo entre os spins ¢
favorecido. Em sistemas isotropicos ou em grandes afastamentos, este coeficiente ¢é
oscilante, variando seu comportamento em fungao da distancia J(r) que separa os spins
localizados. A Figura (1.23) representa tal comportamento %),

S
Figura (1.23): Fungdo /(1) de acoplamento efetivo de um momento magnético interagindo com
outros momentos localizados através da interacio RKKY ],

No acoplamento efetivo representado na Figura (1.23), ocorre uma oscilagdo
com distancia radial r do spin da impureza localizada, descrita pela Equagao (1.35):

cos (2Kgr+0g)
(KFr)3

J@) = J, (1.35)

onde @,, ¢ uma fase constante que depende do metal e K, o vetor de Onda de Fermi,
responsavel por descrever o movimento ondulatorio de um elétron. Se observarmos o
comportamento da curva na Figura (1.23), notamos que a medida que r muda, o

acoplamento efetivo ao momento localizado oscila entre ferromagnético (j r) >0e
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antiferromagnético (f (r) < 0), assim como ocorre a reducdo lenta da forga de
interagdo j a medida que r aumenta [1%4°),

Quando o Coeficiente de Troca (1.35), apresentar resultado negativo, temos
como resultado o Efeito Kondo ®°. Ou seja, os spins dos elétrons de condugio
apresentacao favorecimento para um alinhamento antiparalelo com relagdo ao spin
localizado. Devido ao efeito cooperativo, os spins (d,,) tendem por formar uma espécie

de blindagem entorno dos spins (S;), em baixas temperatura, impedindo que o momento
magnético da impureza responda a estimulos gerados por campos magnéticos externos.
Porém o comportamento mais caracteristico gerado pelo Efeito Kondo ¢ a formacao de
um minimo local na curva de resistividade elétrica em func¢do da variacdo de
temperatura. Tal comportamento € previsto pela Equagdo (1.36).

p(T) = po + aT® — bln (TT—K) (1.36)

Com base na Regra de Matthiessen, a Equacdo (1.34) apresenta o acréscimo dos
termos: J3 In(T /Ty) do sistema, onde J é negativo e cresce a medida que a temperatura
diminui em T <Tx e do termo T°, que resulta da contribuigdo resultante do
espalhamento elétron-fonon em baixas temperaturas, Ty representa a temperatura de
Kondo, ou seja, a temperatura a partir da qual tal comportamento passa a se manifestas,
sendo prevista através da Equacao (1.37).

Ty = cEpexp[=1/N(Ep)|JI] (1.37)

onde ¢ é uma constante ¢ N(Er) a densidade de estados dos elétrons presentes no nivel
de Fermi. Sendo que o valor varia conforme o material estudado, sendo que o modelo
que descreve o efeito Kondo foi proposto primeiramente por Jun Kondo em 1964 onde
ligas binarias de Au-Fe foram analisadas 10-8%901],

Sistemas Vidro de Spin podem entdo ser classificados como magneticamente
desordenados, frustrados, interagentes e reentrantes, com base nos modelos estudados
(222,781 Além dos sistemas tradicionalmente estudados, outros sistemas como as ligas de
o-Fe-Cr e de o-Fe-V podem apresentar comportamento semelhante, como foi
apresentado no estudo de Barco®!!, apresentando um alto potencial para demais estudos
cientifico, visto que muitas propriedades ndo foram testadas>’*77?). No presente
trabalho buscaremos aprofundas o estudo de algumas propriedades elétricas da liga o-
Fe-Cr.
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Capitulo 2 — O Sistema Ferro-Cromo

Diversos estudos baseados na liga de Ferro-Cromo surgiram na década de 70,
principalmente onde estes elementos se encontravam na forma de filmes finos ou
multicamadas, culminando na descoberta da magnetorresisténcia gigantel*®l. Tal
descoberta revolucionou mundo cientifico e 0 mercado tecnologico, possibilitando a
expansdo da seguranga e capacidade de memorias de computadores e outros
dispositivos eletronicos, gratificando Albert Fert e Peter Griinberg com o Prémio Nobel
em 2007 [*8] e despertando ainda mais o interesse pelo estudo desta liga.

Muitas das propriedades que o Ferro e o Cromo costumam apresentar
individualmente mudam quando formam uma liga de Fe-Cr. Neste capitulo, trataremos
sobre estas variacdes em algumas das fases deste sistema, além de expor algumas
propriedades de sistemas baseados no Ferro (Fe) e Cromo (Cr), bem como nos seus
componentes separadamente.

2.1- Caracteristicas Estruturais

O Cromo (Cr), que apresenta estrutura cristalina Cubica de Corpo Centrado
(CCC) e algumas transi¢cdes sutis para as fases Tetragonal e Ortorrombica. Estes e

outros detalhes podem ser observados na Figura (2.1) 293,
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Figura (2.1):Diagrama de fases do cromo puro, onde as fases sdo definidas em termos da
pressdo (Kbar) x temperatura (K) P2,
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O Cromo possui propriedades magnéticas singulares, sendo o unico solido
elementar a ter ordenamento antiferromagnético em temperatura ambiente, passando
para o estado paramagnético acima de 38K e para a fase liquida em 2148K, conforme
apontado pela seta na Figura (2.1).

O Ferro por sua vez, apresenta diferentes estruturas cristalinas e por
consequéncia, diferentes comportamentos magnéticos. As quatro fases possiveis para o
ferro sdo, a , ¥ , 8 e &, apresentadas no diagrama da Figura (2.2)1°>%%,
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Figura (2.2): Diagrama de fases do ferro purolexpresso em termos de pressdo (Kbar) x temperatura (K)
[92]

Na Figura (2.2) estdo representadas todas as fases do ferro, sendo que trés destas
ocorrem em pressao atmosférica. No intervalo de temperatura que varia entre a
temperatura ambiente ¢ 1190K ocorre a fase o, que apresenta estrutura cristalina CCC
e comportamento ferromagnético. O ponto de Curie ocorre em 1043K, onde o ferro
sofre transicdo magnética, passando a apresentar acima desta, alinhamento
paramagnético. O ferro y, que possui estrutura cristalina Cubica de Face Centrada
(CFC), existe no intervalo de 1190K a 1673K. A fase §, apresentando a mesma
estrutura cristalina da fase a e estd presente no intervalo de temperatura entre 1673K e
1812K, acima desta temperatura o ferro esta na forma liquida. Em pressdes superiores
que a ambiente, a estrutura cristalina torna-se Hexagonal Compacta (HCP),

apresentando alinhamento antiferromagnética e designada pela letra grega épsilon (&)
[92,93]
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2.1.1 — Diagrama de Fases do Fe-Cr

As ligas bindrias de Fe-Cr podem ser preparadas em diferentes proporgoes
estequiométricas e receber distintos tratamentos térmicos que resultam em variagdes em
suas propriedades P4, por tratar-se de um sistema muito mais complexos em relagdo ao
Fe puro em termos de possiveis tipos de defeitos e interagdes energéticas com os solutos
de Cr [’ A Figura (2.3) apresenta o diagrama de fases da liga de Fe-Cr, no intervalo de

temperatura de 400°C a 2000 °C em fung¢ao das concentragdes de cromo.
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Figura (2.3): Adaptagio do diagrama de fases do sistema Fe-Crl®l.

Na Figuras (2.3) sao apresentadas todas as fases da liga de Fe-Cr, delimitadadas
por linhas continuas, sendo as linhas pontilhadas intervalos onde existem misturas de
fase. Além de regides no estado solido, existe também esta retratada a regides onde a

liga se encontra no estado liquido, em temperaturas acima de 1538°C, representada pala
letra L.

No intervalo de temperaturas entre 1516°C ¢ 1863°C e concentracdes acima de
21% de cromo, ocorre a transicdo entre o estado liquido e o estado solido, fazendo
fronteira com a fase gama, a, ver Figura (2.4).
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Figura (2.4): Ampliagdo do intervalo de baixa concentragdo de Cr e o equilibrio de fase na faixa
de alta temperatura do sistema Fe-Cr P71,

Em concentragdes de cromo entre 12% e 13% e temperatura entre 831°C e
1324°C ocorre a transi¢ao entre as fases y e a. Existindo ainda regides mistas como a
que ocorre entre alfa e alfa prime (a + a’) *®), em temperaturas abaixo da de formagio
da fase sigma e em concentragdes entre a 9% e 95%. Além da combinagdo e transi¢do
entre as fases sigma e alfa [*’), 6 + a, que ocorre dentro do intervalo de concentragio de
cromo da fase @ + a, excluindo o intervalo em que temos a fase sigma e temperatura
que ficam no intervalo de formacdo e decomposi¢do da fase ¢ (entre 475°C e 821°C)
(251" Além de todas estas temos também as fases puras, y, @ e g, que serdo estudadas nas
secdes seguintes.

Existem discordancias entre os valores deste diagrama, visto que existem mais
de vinte diferentes modelos de digramas de fase propostos por autores diferentes. Sendo
o modelo de Anderson!'?! 0 mais aceito. A Figura (2.5) apresenta uma nova versio que

relaciona também diversos outros modelos reconhecidos!'°!,



50

1 Este trabalho = = = Andersson81
2 ® Adcock31 % Dubiel87 I Hertzman82
2250 - & Kundratg84 <} Nishizawa66 2 Normanton76
T B Novy08 B Putman51
2000 - Yy d

T (°C)

Cr XFe Fe

Figura (2.5): Diagrama de fases da fase sigma do Fe-Cr e seus autores
[97,100,101,102,103,104,105,106,107,108,109]

No diagrama de fases representado pela Figura (2.5) o autor optou por relacionar
a propor¢ao de Ferro em relagdo a temperatura ao invés do Cromo, resultando no
diagrama invertido, sem geral prejuizo ao resultado obtido. As divergéncias de valores
podem ser atribuidas as diferentes metodologias e quantidade de pardmetros adotados
para obtencao dos diagrama, sendo que o autor deste modelo utilizou mais critérios que

Anderson e menos critérios que Xiong 71,

2.1.1.1 Fase Gama

Em baixas concentracdes de Cromo de até¢ 12%, e intervalo de temperatura
entre 912°C a 1394°C podemos observar a formagdo de uma fase conhecida como
gama, Yy, que apresenta estrutura cristalina CFC. Sendo que estes valores sdao muito
dificeis de serem determinado ¢ podem variar 7!, Conforme pode ser observado na
aproximacao da Figura (2.6).
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Figura (2.6): Intervalos de temperatura e concentragdo de cromo reportadas por diferentes
autores 71,

Nao foram encontrados trabalhos tratando das propriedades, MEV e DRX desta
fase da liga de Fe-Cr.

2.1.1.2 Fase Alfa

A fase alfa apresenta instabilidades relacionadas a temperatura, decompondo-se
muitas vezes em outras fases, como as ricas em Fe (@) e ricas em Cr (a’), resultando na
conhecida "fragilizagdo de 475°C", ou ainda se transformando em fases mistas, quando
temos parcialmente a fase o [°Y. Além de ocorrer na faixa de 1516°C e concentragdes
acima de 21% de Cr, uma fase mista entre a fase a e o Fe-Cr no estado liquido.

Como pode ser observado na Figura (2.2.1), a fase alfa abrange a maior parte do
diagrama, sendo também aquela com maior aplicagdo comercial, devido as suas
propriedades comuns e amplamente aplicadas, por ser a base para a produgao de agos
inoxidaveis, na industria de tanques e equipamentos. Sendo uma fase caracterizada pela
alta resisténcia ao calor, corozio e tensdo 7. Sendo este um dos motivos que despertam
grande interesse em estudos desta fase !9 Na Figura (2.7) estio representadas a

Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) e o Difratograma de Raios-X (DRX) desta
fase.
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Figura (2.7): Em (a) temos a MEV e em (b) a DRX de amostra na fase alfa [''],

Aa Figuras (2.7) (a) e (b) s@o respectivamente, as imagens do MEV através dos
Elétrons Secundarios (SE) e XRD da liga Feo ssCro4s respectivamente. Esta amostra foi
homogeneizada a partir de um tratamento térmico que durou 2h na temperatura de
1373 K por 2 h. A Figura (2.7a) apresenta a estrutura apds o tratamento térmico
aplicado, onde sua estrutura de graos tornou-se equiaxial e com tamanho médio por
grao de 50um + 5um e dureza de 325 HV0,1. Considerando-se os parametros
tedricos, (250HV0,1- 300 HV0,1)!, o valor encontrado foi um pouco maior do que o
esperado para uma amostra na fase alfa. Com relacao a Figura (2.7b), o difratograma de
raio X apresentou picos que correspondem a apenas reflexdes (110)a, (200)a e
(211)a da fase CCC. Apresentando um parametro de rede calculado de 0,287nm +
0,01nm M1,

2.1.1.3 Fase Sigma

Existem cerca de 50 ligas bindrias catalogadas até entdo, que apresentam a fase
sigma, ocorrendo quase exclusivamente em ligas compostas por metais de transigao.
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Sua estrutura cristalina complexa e de simetria Tetragonal de Corpo Centrado (TCC)
constitui- se de 30 atomos por célula unitaria, sendo pertencente ao grupo espacial
Dir- P4,/mnm, dividido em 5 subgrupos que apresentam aleatoriedade nas posigdes e

quantidades de atomos de cada um dos elementos, conforme podemos observar na
Figura (2.8) %1121,

Figura (2.8): A célula unitaria da fase sigma de Fe-Cr e suas cinco sub redes A, B, C,D ¢ E, com
seus atomos vizinhos mais proximos 112,

Onde, cada cor representa respectivamente um sitio, descritos detalhadamente
na Tabela (2.1).

NN
Sitio Posigoes cristalograficas A B € D E Total
A 2i (0,0, 0 4 4 4 12
B 404,04, 0) e ) 2 4 6 15
C 8¢ (0.464, 0.131, 0) | 5 4 4 14
D 8i (0.74, 0.066, 0) l 2 - l 4 12
E 87 (0.183, 0.183, 0.252) | 3 4 4 2 14

Tabela (2.1): Posigdes cristalograficas atdmicas e numeros de atomos vizinhos mais proximos,
NN, para os cinco locais da rede da fase ['2,

Além das posi¢cdes cristalograficas e niimeros de sitios, através da associacao
dos métodos, KKR (Korringa-Kohn-Rostoker) e Aproximagdo de Potencial Coerente
(CPA) os efeitos de desordem quimica na estrutura eletronica podem ser determinados,
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obtendo a seguinte aproximagao com relagdo a distribuicdo de cada um dos elementos:
A (sitio 2i: 100% Fe), B (sitio 4f: 25% Fe e 75% Cr), C (local 8i: 25% Fe e 75% Cr),
D (local 8i: 100% Fe) e E (local 8j: 37,5% Fe e 62,5% Cr) [112],

Cronologicamente o estudo da fase sigma da liga de Fe-Cr apresentou os
primeiros resultados em 1907, com a investigacio de Treischke e Tamman [''3], Porém
somente em 1927, dois grupos de estudo, o de Bain e Griffits [''¥ ¢ o de Chevenard
[115] " identificaram pela primeira vez uma fase dura, fragil e nio magnética, nomeando-a
como componente B, presente numa liga de Fe-Cr-Ni. Nomeada como sigma em 1936
por Jette e Foote '], Somente em 1954, Bergman e Shoemaker "7 identificaram e
determinaram de forma definitiva a estrutura cristalina tetragonal compacta, contendo
30 atomos por célula unitaria, conforme descrito na secao anterior. Provado através de
outros diversos estudos com base em microscopia Mdssbauer [!!18:11%120.1211 "reqytado no
estudo de Yakel®!, que em 1983 determinou todos os cinco locais mistos [*¥. Dentre
estas ligas, apenas a de Fe-V e Fe-Cr apresentam propriedades magnéticas bem
evidenciadas e mesmo assim fracas.

Conforme pode ser observado na Figura (2.21), a fase sigma do Fe-Cr estabiliza-
se em concentracdes que variam entre 44% e 50% de Cr e no intervalo de temperatura
entre 475°C e 821°C 2, Sua formagdo se d4 através da reaco congruente da fase
o<>0 em um intervalo de temperaturas entre 819,85°C e 824,85°C 192032351 J4 sua
decomposicao ocorre por meio de uma reacdo eutetdide em T = 499,95°C onde
forma-se um composto das fases @ + a’ P*1%123 Na Figura (2.9) temos a MEV e
DRX desta fase.

(b)

(002)
(202)

Intensidade normalizada
(222)

1 I 1 L

A1
30 40 50 60 70 80 90

20 (Cu - Kq) (graus)

Figura (2.9): Em (a) MEV e em (b) a DRX da fase sigma do Fe-Cr'!!],
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Varias microfissuras estao presentes na MEV, Figura (2.9a), caracteristica que
indica o carater quebradico da liga apds o tratamento térmico aplicado para obtenc¢ao da
fase sigma. Devido a este carater, o manuseio na amostra precisa ser realizado com
muito cuidado, pois mesmo com pequenos impactos podem gerar esfarelamentos, sendo
sua micro dureza aproximadamente de 1100 HV0,1.

Quanto a analise do XRD padrao, Figura (2.9b), confirmou as caracteristicas de
uma estrutura tetragonal, apresentando os seguintes parametros de rede: a =
0,882nm +0,01nm e ¢ = 0,455nm + 0,01 nm, em concordincia com outros
modelos ¥, Também verifica- se através desta anélise a ndio existéncia de misturas com
a fase o-ferrita, indicando que o recozimento da amostra converteu totalmente a fase
alfa em fase sigma (o).

Tendo surgido a cerca de cem anos (final do século XIX), a liga de Fe-Cr
representa grande importancia para os mais variados fins industriais e cientificos. A sua
ampla utilizagdo se deve a excepcional resisténcia a tensdo, corrosdo e temperatura.
Sendo a base para a produgio do ago inoxidavel 11,

A presenga da fase sigma, mesmo que em pequenas propor¢des em uma liga de
Fe-Cr, desencadeia grande perda das propriedades comercialmente tteis **!1% assim,
considerando-se o quesito aplicac¢do, a formagdo da fase sigma ¢ indesejada, porém do
ponto de vista cientifico, temos o oposto. Por se tratar de uma fase bastante complexa,
desafiadora, esta serve como um referencial amplo para investigacdo de propriedades
fisicas presentes em solidos amorfos, vidros de spin e estudos que envolvem sistemas
complexos de um modo geral P*!241. Devido a sua relevancia e compatibilidade com as
propor¢oes estequiométricas da liga do presente estudo, serdo aprofundadas as
propriedades fisicas do Fe-Cr na fase sigma.

2.2 — Propriedades de Transporte Elétrico

O valor médio reportado da resistividade do Cromo puro a 300K ¢ de
12,7.1078 Q.m 2], O comportamento resistivo de uma amostra monocristalina de Cr
no intervalo de temperatura de 4,2K e 319K, em campo magnético nulo, estd
representado na Figura (2.10).
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Figura (2.10): Resistividade do cromo em fungdo da variagdo da temperatura.[28],

Os valores obtidos nesta figura encontram- se proporcionais ao valor reportado
anteriormente ['>°), sendo a resistividade aproximadamente 12,8 - 107 -cm =
1078 2 - m para 300K e a resistividade residual medida em 4,2K, 1,04 -107° Q2 - cm.
No intervalo entre 300K e 319K, contido na regido retangular destacada na Figura
(2.10), ocorre a formagdo de uma anomalia no comportamento da curva, na vizinhanga

da transi¢do antiferromagnético-paramagnética, na Temperatura de Néel (TN = 311K)
[126]

Por sua vez o Ferro puro possui um valor médio reportado de resistividade
p(300K) = 9,98.1078 Q.m 3 e p, = 0,04 uQ. cm de resistividade residual !, Nas
Figuras (2.11) e (2.12) estao representadas as curvas da resistividade do Ferro em
intervalos de altas e baixas temperaturas respectivamente.
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Figura (2.11): A dependéncia da resistividade do ferro em fung¢o da variacdo de temperaturas
entre 300K e 1300K [127],

De forma analoga a Figura (2.10),
comportamento anomalo na curva. Dois apontamentos importantes sdo indicados neste
intervalo, o primeiro ocorre na Temperatura de Curie Tr_p =~ 1044K + 2K, onde
ocorre a transi¢do magnética, o segundo indica a transi¢do entre as fases @ — y do ferro
[127] " O valor obtido para a resistividade em 300K foi de 10 puf - cm
seja, proporcional ao valor tedrico 1'%%1. O comportamento em baixas temperatura pode

ser visto na Figura (2.12).
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Figura (2.12): A dependéncia da resistividade do ferro em fungéo da variagdo de temperaturas
entre 4,2K € 600K 28],
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Assim como ocorre no cromo, em baixas temperaturas vemos a formacao da
resistividade residual, neste caso no valor de aproximadamente 4 n{l. m.

2.2.1 Resistividade do Fe-Cr

A combinagdo dos elementos Ferro e Cromo na liga de Fe-Cr pode se dar
em diferentes proporgdes estequiométricas, preparagdes e tratamentos. Conforme
descrito nos topicos anteriores os metais em geral apresentam resistividade na ordem de
grandeza de 107% (2 -m, sendo que o ferro apresenta menor resistividade do que o
cromo. Na Figura (2.13) esta representada comparag@o entre o comportamento resistivo
de uma amostra de Cr puro e uma série de amostras do sistema Fe-Cr com baixa
concentracdo de Fe, em um regime de baixas temperaturas, no intervalo de =
4,2K e 400 K.
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Figura (2.13): Dependéncia da resistividade em funcdo da temperatura para o Fe-Cr e diferentes
estequiometrias de baixa concentragio de Fe ['2%),

Em comparagdo ao cromo puro, por menor que seja o percentual de Ferro
adicionado, a resistividade aumenta de forma significativa, sendo a resistividade do Cr
puro 12,8 uf2 - cm em 300K, passando para 19 uf2 - cm, com a adi¢do de apenas 0,9%
de ferro e 42,5 uf) - cm para 3,3%. Além disso, de um modo geral o comportamento
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das curvas da Resistividade Elétrica sofrem muitas mudangas com pequenas variacdes
de percentual de Ferro, sendo que apena a amostra contendo 9,5% Fe recebeu
tratamento diferente. Também podemos observar que o comportamento do grafico de
um modo geral, ndo indica que o aumento no percentual de Ferro ndo necessariamente
resulta nos aumentos da resistividade, mas em contrapartida contribui para o aumento
do comportamento andmalo da Resistividade Elétrica vindo das propriedades do cromo
e associada a transicdo antiferromagnético-paramagnética que ocorre na Temperatura de
Néel. Na Figura (2.14) proposta pelo mesmo autor, no mesmo intervalo de temperatura,
porém em concentragdes maiores de Fe, o comportamento assemelha-se ao de um metal
ordinario.
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Figura (2.14): Dependéncia da resistividade em fun¢do da temperatura para o Fe-Cr em
diferentes estequiometrias de alta concentragdo de Fe [12°],

Analisando a estequiometria e intervalo de temperatura e compararmos com o
diagrama de fases do Fe-Cr (ver Figura 2.3) constatamos que todas as amostras se
encontram na fase alfa ['*). Mais uma vez ocorre o aumento da resistividade com a
formacao da liga em relagdao aos metais puros. Para a liga com concentragdo de 77,6%
de ferro a resistividade obtida foi de =~ 45uf) - cm, e 67u(2 - cm para 29,1% de ferro,
ambas em 300K, ou seja, valores bem acima dos presentes no Ferro e Cromo puros.

Em sua fase sigma a liga de Fe-Cr apresenta alta resistividade elétrica e
coeficiente de temperatura negativo. Na Figura (2.15) apresenta a dependéncia térmica
da resistividade elétrica da liga na concentracao Feo.54Cro.46 137,



60

169 : T . T T T T T T T
140} ]

120 | o (3) - §(2)

A 100 / “

aia s g 3

u b o
80 |- o
% [ f,\é‘éﬁi . 015 ~.
60 - o0 - 4
[ 4 '
005 4 4 1
a0 f / \ i =
L Wi ; 3
20 L 40 600 Tc 800 2
[ T (K} )
0 1 i 1 ; i 7 i i 1 F 1 ]
0 200 400 600 800 1000

T(K)

Figura (2.15): Dependéncia da resistividade em fungdo da temperatura do Feos4Cro46. Em (1) ocorre o
aquecimento, em (2) o recozimento isotérmico e¢ em (3) o resfriamento. No inserto consta a representacio
grafica da derivada térmica do reaquecimento [13%,

As medidas da resistividade elétrica foram obtidas durante o tratamentos
térmicos utilizados na obtengao da fase sigma, através do método dos quatro pontos,
convencionalmente utilizado para evitar os efeitos de tensdes parasitas termoelétricas.

Assim, as medidas de resistividade elétrica de 10K ¢ 300 K forma feitas em
refrigerador de ciclo fechado. Ja as medidas que partiram da temperatura ambiente, ou
seja, de 300K até 973K, foram realizadas utilizando uma estufa sob fluxo de argonio.
Tal faixa de temperatura foi escolhida por abranger as temperaturas em que a liga de Fe-
Cr apresenta a transicao entre as fases alfa e sigma (@ — o). A taxa de aquecimento foi
de 1K /min no primeiro ciclo e 10K /min no segundo siclo, em (1). Na sequéncia a
amostra foi mantida por dois dias em temperatura fixa de 973K por dois dias (2). A
terceira etapa (3) ocorreu em duas partes, resfriando at¢ 300K em uma taxa de 10K/
min e posteriormente, da temperatura ambiente até¢ 10K na taxa de 1 K /min.

Um rapido aumento inicial na variagcdo da resistividade ocorre no processo de
aquecimento (10K a 700 K), originado principalmente pelo espalhamento de elétrons
magnéticos na fase alfa. Logo acima de 700 K, no Ponto de Curie da fase a, (ver
incerto) ocorre a saturagdo da contribuicdo magnética e por consequéncia a dependéncia
da temperatura da fase sigma pode ser atribuida ao espalhamento elétron-fonon.

Na sequéncia 2, ocorre o tratamento térmico em temperatura constante de
973 K, que resulta no aumento da p relacionado a formagdo de quantidades crescentes
de fase 0. As amostras sdo resfriadas apos a conclusido da transformagao (a — o).
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Na sequéncia 3 a resistividade diminui proporcionalmente com a diminui¢do da
temperatura. Representando a dependéncia térmica da resistividade elétrica na fase a,
gerada pela contribuicdo do fonon, visto que esta fase ¢ virtualmente nao magnética.

A derivada térmica de p ¢ sempre positiva, chegando a zero durante e voltando
a aumentar durante o processo de aquecimento, por volta de 800 K. Comportamento
anomalo que pode estar associado a formacao de fase ordenada resultante de uma
transicdo ordem-desordem ou ao efeito acoplado de flutuagdes magnéticas e o inicio da
formagdo da fase g, de acordo com o diagrama de fases do Fe-Cr (ver Figura 2.3) [130],
A tabela (2.2) apresenta alguns dos valores de Resistividade Elétrica em funcdo da
varia¢do de temperatura presentes nas duas fases da Figura (2.15):

Temperatura (K)
Fase 25 50 | 100 | 200 | 300

@ | Resistividade (107 Q.m) | 1.2 | 17| 2 | 36 | 55
o Resistividade(10_7.Q.m) 85 |87 | 9 95 | 10

Tabela (2.2): Valores de resistividade resultantes da variagdo da temperatura de uma amostra de
Feo.54Cro 46 durante o tratamento térmico para transicao da fase alfa para sigma.

Os valores aproximados da resistividade residual encontram-se em
aproximadamente 25K. O comportamento da curva de resistividade das duas fases
concorda com o de um metal ordinario e sendo que na fase alfa em geral as curvas
assemelham-se bastante as presentes na Figura (2.14).

2.2.2 — Magnetorresisténcia do Fe-Cr

Como visto anteriormente muitos estudos foram desenvolvidos na década de 70
relacionado a producao de amostras em multicamadas de Ferro-Cromo com o propdésito
de estudar a Magnetorresisténcia, resultando no desenvolvimento e descoberta da
Magnetorresisténcia Gigante.

Diferentemente dos que ocorre para amostras em multicamadas, para amostras
de Fe-Cr em forma de bulk, a dependéncia entre a magnetorresisténcia e a temperatura
pode ser afetada por fatores como a concentracao dos elementos presentes na amostra e
diregdo em que o campo magnético ¢ aplicado. Na Figura (2.16) apresenta o
comportamento magnetoresisitivo de uma amostra com concentragao de 0,15% de Fe.
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Figura (2.16): Comportamento da resistividade elétrica em fung@o da temperatura sob a acdo diferentes
campos magnéticos!3!,

Sob a acdo de campos magnéticos externos de OugH(mT), 100ugH(mT),
500ugH(mT) e 1000u H(mT) e intervalo de temperatura de 4,2K a 300K, a
resistividade elétrica apresentou valores contidos no intervalo médio entre 25 uQlem e
50 uflem. Em campo nulo a resistividade residual foi de = 35uQcm e a resistividade
em 300K, = 50uQcm. Proximo de 60 K, ou seja, bem acima do inicio da ordem
magnética, forma-se um minimo local, fato que também ocorre para amostra submetida
ao campo magnético de 100uyH(mT), divergéncia incipiente da resistividade com a
diminuicdo da temperatura em geral ¢ atribuido as impurezas magnéticas,
comportamento que se assemelha ao de sistemas Kondo de ion unico 3%?%132], Quando o
campo magnético ¢ aplicado perpendicularmente a direcdo da corrente, esse aumento
resistividade em baixa temperatura ¢ suprimido e um ponto de inflexdo aparece préximo
da temperatura de 100 K. Tal sensibilidade em relagao aos campos magnéticos indica o

surgimento de um espalhamento adicional de origem magnética em baixas temperaturas
[131]

A Figura (2.17) apresenta o comportamento da Magnetorresisténcia Ordinaria
Transversal em amostras de Fe-Cr em diferentes estequiometrias com baixas
concentragdes de Fe, na temperatura e campo magnético fixos de respectivamente, T =
4,2K e Hy = 12 kOe.
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Figura (2.17): Comportamento da magnetorresisténcia elétrica transversal de ligas de Fe-Cr [!33],

A Magnetoresistividade Elétrica Transversal € positiva em qualquer temperatura
¢ definida como Apyag/p, onde App,e € @ mudanga na resistividade elétrica devido a

i . — : A
presenga de um campo magnético transversal aplicado H,. A quantidade —Pmag _

177 x 1072 apresenta o resultado para uma amostra de cromo policristalino.
Concentragdes crescentes de ferro diminuem rapidamente a magnetorresisténcia,
conforme pode ser observado pela inclinacdo da curva, sendo que em concentragdes
acima de 2% de ferro ocorre uma inversao de tendéncia, tornando a magnetorresisténcia
negativa de forma quase linear ['33],

2.2.3 - Efeito Hall do Fe-Cr

Medidas de Efeito Hall da liga de Fe-Cr no intervalo de temperatura de 4,2K a
300K foram obtidos por Carter ¢ Pugh [1*¥ em amostras policristalinas contendo
concentragdes de cromo de respectivamente 0,25%, 2,3%, 5,1%, 12,7% e 25,1%,
resultando em valores positivos em todas as composicdes € temperaturas. Onde R,
representa o Coeficiente de Hall Ordindrio e Rg, Coeficiente de Hall Anomalo ou
Extraordinario. Ocorrendo apenas um aumento suave do R, a medida que a
concentracao de elétrons presentes no ferro puro a medida que as concentracdes de ferro
diminuem, até atingir seu ponto de maximo préximo a concentragdo de 12,7% Cr, ou
seja, 25,7 elétrons/atomos (e/a). Em Rg nao houve nenhum ponto de maximo.
Resultados bastante condizentes para o caso de bandas simples, sendo necessario um
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estudo mais detalhado para o caso de sistemas complexos de compostos por
multibandas na regido do ferro puro. Os valores de R, obtidos pelo autor em 4,2 K para
as ligas acima, foram de respectivamente, 1,71.1071° m3/A - seg, 1,75.1071° m3 /4 -
seg, 2,23.1071m3 /A - seg, 4,08.1071° m3 /A - seg € 2,53.1071° m3 /A - seg.

Ja no estudo de Andres Sanz !9 os valores de R, e Ry formam obtidos em
temperatura ambiente, em concentracdes de Fe de 0,45%, 1,87% e 598 % que
resultaram variagdes monotdnicas nos valores dos coeficientes Ry € Rg no respectivos
valores: 1,76.1071°m3/A-seg e 8,39.1071°m3/A - seg; 3,1.1071°m3/A -seg e
17,4.1071%m3/A - seg; e 4,54.1071° m3/A - seg € 46,3.107t m3/A - seg.

Carter ¢ Pugh também apresentaram em seu estudos uma pesquisam mais
completa de resultados anteriores para algumas ligas de baixo teor de Cr, que podem ser
obtidos a partir do estudo da literatura presente em seu trabalho >3, Na Figura (2.18)
apresenta o resultados do trabalho de Carter e Pugh para o coeficiente de Hall ordinario,
onde a dependéncia de R, estd em fun¢do da composicdo das ligas e em diferentes
temperaturas fixas.
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Figura (2.18): Coeficientes ordinarios de Hall ( Ry ) em diferentes temperaturas para ligas de
Fe-Cr com diferentes concentragdes de Cr em Fe 134,

A Figura (2.18) reporta o importante resultado de Carter e Pugh, semelhante ao
que foi encontrado para o Ni e Co puros por outros autores. Nao ocorrendo a formagao
de picos em R,, havendo apenas um aumento suave de R,, quando as concentragdes de
elétrons diminuiram na direcdo de concentragdes de Ferro puro. Sendo que todas as
medi¢des do Coeficiente de Hall ordinarios em ferro puro mostraram um pequeno efeito
positivo. A interpretagdo deste resultado, baseado nos dos dados de Hall, resulta na
conclusdo de que tal comportamentos se deve principalmente ao fato de existir uma
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unica banda, mais da metade preenchida ou a duas bandas, uma quase cheias e o outra
quase vazia, que anulam o Efeito Hall Ordinario. Os autores também analisaram o
Coeficiente de Hall Extraordinario, (ver Figura 2.19), onde Rs estd em fungdo da
resistividade para algumas amostras de Fe-Cr na escala log-log 1341,
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Figura (2.19): Coeficiente de Hall Extraordinario R; X p, em diferentes ligas de Fe-Cr
utilizando- se plotagem log-log 134,

Em algumas composi¢des em vdrias temperaturas os valores de R estdo
conectados. Em regides de alta temperatura existem ocorrem dependéncias de quase p?
para os valores de Coeficientes Extraordindrios de Hall. As inclinagdes encontradas para
as temperaturas mais altas foram: 2,16, 2,21, 2,14, 2,08 e 1,85, para as amostras
contendo respectivamente, 0,75%, 2,3%, 5,1%, 12,7% e 25,1% Cr. Ocorre que se 0s
valores de R; , em uma certa temperatura, para varias concentragoes , estivessem de fato
conectados, deveriam formar-se linhas retas de inclinagdes ligeiramente menores em
temperaturas altas. O comportamento em baixas temperaturas nao pode ser explicado
pela teoria spin-Orbita, disponivel quando o trabalho foi proposto.
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Por sua vez, Cheremushkina e Arkhipov !3%) estudaram Rg para percentuais de
1%, 3%, 5% e 10% de Cr na faixa de 300K ¢ 800K, onde R variou em ralacdo a
temperatura de forma linearmente para concentracao de 10% de Cr e monotonicamente
para as demais concentragdes. Sendo que os valores tipicos para esta liga, neste
intervalo de temperatura variam respectivamente, entre 60.1071°m3/A-sege
220.1071%m3/A - seg. Sendo que dados foram ajustados através da Equagdo (2.1)
onde Rs dependentes da concentragiio de impurezas 3¢,

R, = agq + bo? (alteragdo da impureza) (2.1

Onde g, ¢ a resistividade residual da liga, e a e b sdo constantes.

Schroder e McCain ['37] obtiveram resultados de condutividade elétrica e
Coeficiente Hall Ordinario, para o Cr e para as ligas de Cr-Fe e Cr-V em temperatura
ambiente e nitrogénio liquido, apresentados na Tabela (2.3):

Condutividade Coeficiente de Hall
o Ry
Composicao nominal da [10% (Q-cm)1] [10718 V-em/A-G]
amostra (% em peso) Temp. Temp. N Temp. Temp. N2

ambiente  liquido ambiente liquido
1009%, Cr; 58 (57.0)= 36.4 79.0
04.439, Cr; 5.57% Fe 2.3 1.76 246 108
90.0% Cr; 10.0% Fe 2.2 1.73 264 45.6
85.1% Cr; 14.99%, Fe 2.1 2.8 18.9 15.8
78.97% Cr; 21.039% Fe 1.9 ces 31.3 cae
74.8%, Cr; 25.29%, Fe 1.5 39.1
70.19%, Cr; 29.9% Fe 2.6 cee 38.4 cee
95.0% Cr; 5.0% V 6.7 25.0 20.7 51.6
90.09% Cr; 10.0% V 5.4 14.6 26.7 34.5

Tabela (2.3): Condutividade elétrica e Coeficiente Hall do Cr e das ligas de Cr-Fe e de Cr-V em
temperatura ambiente e N; liquido. a = +20% para Cromo puro em temperaturas de N, liquido 37,

Com base nestes dados da Tabela (2.3) Schréder e McCain ['*7) construiram o
grafico da Figura (2.20), onde podemos observar o comportamento do Coeficiente de
Hall Ordinario em fun¢ao medido na temperatura do nitrogénio liquido e na temperatura

ambiente em func¢do da composi¢cdo nominal das amostras do Cr e nas ligas de Cr-Fee
Cr-V 1371,
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Figura (2.20) : O Coeficiente Hall de ligas de Ferro-Cromo e vanadio-cromo, medido em temperatura
ambiente e na temperatura do Nitrogénio liquido. A coordenada x superior expressa os percentuais
atomicos do V e do Feno Cr. A abcissa inferior relaciona os elétrons externos por atomo. No eixo Y
estio representados valores do Coeficiente Hallem Ry .1071 V —cm/A — G P71

Muitas variagdes em Ry podem ser observadas entre as amostras, assim como
com relagdo ao sistema térmico em que estao submetidas. Na concentragdo proxima a
5% de ferro para o caso da temperatura do Nitrogénio liquido ocorre o ponto de
maximo, ja o ponto de minimo proximo de 15%. No regime de temperatura ambiente, o
comportamento apresenta uma linha quase uniforme nos intervalos entre 5% e 10% e
entre 25% e 29% de Ferro e apenas pequenas elevacdes no restante da curva,

semelhante ao relatado por Carter e Pugh [134,

2.3 - Propriedades de Transporte Magnético

Dentre as ligas binarias que apresentam a fase sigma, o Fe-Cr possivelmente ¢ a
mais difundida. Porém, suas propriedades fisicas ainda apresentam muitas questdes em
aberto ou ndo sdo conhecidos com precisdo [*). Seu ordenamento magnético de um
modo geral apresenta comportamento ferromagnético ’*l, podendo sofrer transicio em
diferentes propor¢des estequiométricas. Assim como ocorre para o caso de uma liga nas
proporcoes entre 40% e 50% de cromo, que apresentam tanto a fase alfa e sigma,
estando sujeito a transicdo no ordenamento magnético, além de poder apresentar

comportamento reentrante. Na Figura (2.21) transigdes entre ordenamentos magnéticos
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sdo expressas em termos da Temperatura de Curie em fun¢ao da fragdo molar de Cromo
presenta na liga de Fe-Cr 71,
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Figura(2.21): Temperaturas Curie em uma amostra monocristalina CCC do sistema Fe-Cr. S: Vidro de
Spin; T: Densidade de onda de Spin Transversal; L:Densidade de Onda de Spin Longitudinal; C:
Densidade de Onda de Rotagdo Proporcional 71,

Na Figura (2.21) podem ser destacados quatro pontos importantes, a formagao
de um pequeno pico de fase (ver incerto), na concentragdo de 2,1% de Cr e temperatura
de 1043K, cerca de 10K a 15K acima da Temperatura de Curie do Ferro puro. A
formacao de uma regidao de comportamento tipo Vidro de Spin, na concentragdo entre
80% e 90% de Cr e temperaturas abaixo de 30K. A subdivisdo em trés partes na regiao
antiferromagnética; T: Densidade de Onda de Spin Transversal; L:Densidade de Onda
de Spin Longitudinal; C: Densidade de Onda de Rotagdo Proporcional. A Temperatura
de Curie nas concentragdes entre 40% e 60% de Cr e temperaturas entre 400K e 750K
7). Sendo que eexperimentos recentes [1*313%140] mostram que a fase sigma apresenta
Temperatura Curie média maxima de 38,9K (Feo.ssCross), ver Figura (2.23).

O comportamento do momento magnético esta representado na Figura (2.22),
através de uma comparagao entre os resultados reportados por Anderson e Sundman e
diversos outros estudos °’!, onde foram aplicadas distintas metodologias para obtengio
e analise dos dados P71,
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Figura (2.22): Momento magnético médio nos estados CCC simples do sistema Fe-Cr 7,

A curva analisada pelo autor claramente nao apresenta a mesma linearidade
reportada do Anderson e Sundman, pois o momento magnético médio diminui
linearmente com o aumento do teor de Cr. Assim como também ocorre em estudos mais
recentes, como o apresentado na Figura (2.23) [140],

Para uma amostra de fase sigma, o comportamento magnético, de um modo
geral, apresenta pouca intensidade, mesmo quando a amostra se encontra em baixa
temperatura. Estabelecendo para a maioria das amostras, uma ordem magnéticaem T <
40K ¢ um momento magnético médio maximo por atomo de Fe (1) menor que 0,25 uB
(138,141,192 Oy seja, um fator médio de ~8 menor do que o a-Fe-Cr de composi¢io

semelhante [118-142]

60 0.35
50
0.3
g40 T;i
o~ = 0.25
030 =
e .
720 0.2
10
0.15
0 ]
44 45 46 47X 48 49 50 44 45 46 47x 48 49 50

Figura (2.23): Comportamento de amostras de Fe-Cr, onde os circulos solidos representam a
amostra nanocristalina e os circulos abertos as amostras microcristalinas. Em (a) Temperatura de Curie e
(b) momento magnético , ambos em fun¢io do percentual de Cromo na amostra [!38],



70

Na Figura (2.23) tanto para Temperatura de Curie média (a) quanto para o
momento magnético médio por atomo de Fe (b) o comportamento apresenta linearidade,
diminuindo sua intensidade a medida que o percentual de Cromo nas amostras aumenta.
Em (2.23a) a Temperatura Média de Curie € proporcional a TC =~ 57 K para a amostra
nanocristalina e TC =~ 35 K para a amostra microcristalina em concentragao =~ 46% de
cromo. Em (2.23b), o momento magnético médio por atomo de Fe ¢ de pFe =
0,34 pB, sendo significativamente maior que o valor encontrado para uma amostra
microcristalina de composi¢do semelhante. Para x = 46 esse valor diminui para pFe =

0,27 uB.

A magnetizagdo do Fe-Cr apresenta pouca intensidade e carater irreversivel [°4],

conforme pode ser observado na Figura (2.24) 1381,

ool o 1 o 1 1111 1|
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
T [K]

Figura (2.24): Comportamento da magnetizagdo em fungo da temperatura, em um campo magnético
constante de Ba = 0,018 T. Onde FC representa a curva de resfriamento em presenca de campo e ZFC a
curva de resfriamento sem a presenca de campo. Sendo as linhas continuas, guiar para os olhos ['381,

No grafico M (T) representado na Figura (2.24), a magnetizagdo em funcao da
temperatura, mostra o cardter irreversivel através da bifurcagdo formada no
procedimento utilizado no resfriamento da amostra, caracterizada pela Temperaturas de
Irreversibilidade (Tg) e Temperatura Maxima (Ty;). Sendo que tanto T), quanto Tp
diminuem sob a acao do campo magnético externo (B). Comportamento que indica a
presenca de interagdo entre as particulas, fator responsavel pela defini¢ao da linha de
irreversibilidade. As dependéncias TM(Ba) e TB(Ba) podem ser igualmente bem

descritas através da equagdo quadratica (2.2) e equacio logaritmica (2.3) [138],
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N
Ty = (=) 2.2)
€
Ty =a—blnB, 2.3)

onde a e b sdo parametros livres. Podemos também relacionar (E) e (u) utilizando a
Equagao (2.4),

(B) = a(u) (2.4)

sendo que a ndo possui um valor universal para ligas binarias baseadas em ferro,

podendo ser determinado através dos valores experimentais de (E ) e (1) e da Equagédo
(2.4). O comportamento grafico da Equacdo (2.4) e a diferenca de comportamento
existe entre as ligas de Fe-V e Fe-Cr, esta representado na Figura (2.25).

12 _O' o—lFeC'r A -
| A o-FeV

10F |

(B) [T]

1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 L 1 " 1

0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
() [HB]

Figura (2.25): Representac¢io grafica da ndo linearidade da relagio em entre (E ) e (u) P,

Para amostras de Fe-Cr sigma, o coeficiente a apresentou o valor de 11,5 T /uB.

Estando de acordo com outros estudos e carater itinerante presente no magnetismo do

sistema investigado, apresentando escala ndo linear entre (E ) e (p) PH1381,



72

2.4 - Resultados Recentes em Sistemas Complexos

Em sua tese, Barco 1%, realizou um estudo experimental sobre a fenomenologia
critica e efeitos da agdo de correntes AC em sistemas magnéticos reentrantes, dentre
eles o sistema Fe-Cr na fase sigma.

Como resultado de suas medidas de magnetizacdo em fun¢do da temperatura e
campo magnético aplicado, este obteve os expoentes criticos f, ¥ e &, presentes na
transi¢do entre sistemas reentrantes e ferromagnético. Seus valores apresentam uma
média entre os encontrados em sistemas ferromagnetos ordenados classicos e o0s
anomalos da transi¢do vidro de spin. Sugerindo que a desordem, presente em sistemas
reentrantes, vem acompanhada de frustragdo, ainda que em fases ferromagnéticas.
Partindo deste principio, o autor constatou a utilizacdo de uma modelo universal para
caracterizacdo da transicdo ferromagnética nos sistemas reentrantes, ndo pode ser
tomado como verdade absoluta.

Este também realizou medidas de impedancia inéditas, nos sistemas Au-Fe, Fe-
Cr e Fe-V, fornecendo assim mais informacdes sobre comportamentos proximos as
transicdes magnéticas. Sendo a primeira vez que o carater reentrante das ligas da fase
sigma, o-Fe-Cr e o-Fe-V ¢ evidenciado.

Utilizando-se os métodos de Kouvel-Fisher, Arrot-Noakes, isoterma critica €
equacao de estado relacionada a técnica do método de escala, em associagao com dados
experimentais de magnetizagdo, corrigidos pelos efeitos do campo desmagnetizante, o
autor realizou um estudo detalhado dos parametros criticos. Com base nisto, observou
que a desordem apresenta relevancia dentro dos sistemas reentrantes, afetando sua
fenomenologia critica. Assim como a desordem nao trivial tem de ser vista como um
importante quesito para o estudo da transi¢do da termodindmica destes sistemas [>6],

Trabalhos como o de Barco serviram como motivacao para explorar ainda mais
as potencialidades deste tipo de sistema. Seguindo este exemplo, o presente trabalho
tratara de uma amostra de Fe-Cr na fase sigma contendo 46% de Cr. O capitulo
seguinte tratard da metodologia utilizada para a escolha e producao da amostra, assim
como os equipamentos e metodologias utilizadas para a obtengdo dos dados
experimentais e sua posterior analise.
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Capitulo 3 - Procedimentos Experimentais

Este trabalho analisou uma amostra de uma liga da fase sigma do sistema Fe-Cr,
produzida na Faculdade de Fisica e Ciéncia Computacional da Cracovia, Polonia, pelo
Prof. Dr. Stanislaw M. Dubiel. Os experimentos de caracterizacdo foram realizados em
colaboragcdo com o IF-UFRGS, sob a supervisdo do Prof. Dr. Fabiano Mesquita da
Rosa. No presente capitulo serdo apresentados os procedimentos adotados na
preparagdo da liga estudada nesta dissertagdo, assim como a descricio dos
equipamentos e técnicas de medidas empregadas para a caracterizacdo da amostra.

3.1 - A amostra ¢-Feo.54Cro.46

A amostra o-Feo.54Cro46 foi preparada a partir da mistura de seus precursores
metalicos Fe (99,95% de pureza) e Cr (99,9% de pureza) por fusdo em forno a arco.
Este procedimento ndo permite um controle de temperatura adequado, mas ¢ eficiente
em misturar os metais na liga. Apds a fusdo, foi realizado um tratamento térmico em
uma temperatura fixa de 1200°C durante 24h. Neste estagio, amostra se estabilizaria
em sua fase a, com estrutura cristalina Cubica de Corpo Centrado (CCC). Ap0s,
procedeu-se com um resfriamento rapido, conhecido como quenching. Em seguida, para
que fosse possivel a obtencdo da fase o, foi realizado mais um tratamento térmico, que
consistiu em submeter a amostra a um recozimento em 700°C durante 100h, conforme
pode ser observado na Figura (3.1) [36143.144],

Figura (3.1): Representacdo da rampa do método de preparagdo da amostra.
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O primeiro passo para a realizacdo das medidas de transporte elétrico a partir do
método das quatro pontas consiste na conformacdo da amostra em uma geometria
favoravel. No estudo de ligas metélicas, de um modo geral, utiliza-se amostras no
formato de paralelepipedos, facilitando a determinagdo das suas medidas geométricas. A
amostra de o-Feo.54Cro46 foi conformada na forma aproximada de um paralelepipedo,
cujas dimensdes sdo distdncia entre contatos de tensdo d = 0,00227m, largura
[l = 0,0045m, espessura e = 0,00205m.

O método dos quatro pontos consiste na aplicagdo de dois contatos elétricos
para a passagem de corrente elétrica e de dois contatos para a medida de diferenca de
potencial; espacados de forma proporcional e fixados de forma estavel. Uma das formas
mais eficientes para a fixacdo dos contatos em amostras metalicas ¢ a partir da
utilizacdo da solda ponto. Os fios sdo ancorados no porta amostras (lamina de cobre),
56,1451 A Figura (3.2), representa as dimensdes e a distribui¢iio dos
contatos elétricos na amostra.

utilizando verniz GE !

Figura (3.2): Representa¢io do método dos quatro pontos ['4%],

A densidade de corrente J em um condutor depende do campo elétrico aplicado

E e das propriedades do material. Assim a Lei de Ohm apresenta e a forma:

j=oF (3.1)

sendo o a condutividade do material. Assim podemos definir resistividade como

©
Il
=

(3.2)

~uy

onde p = 1/ o ¢ a suscetibilidade de um material para a passagem de corrente elétrica,
ou seja, o inverso da condutividade. A Tabela (3.1) abaixo apresenta exemplos da
resistividade elétrica de alguns metais puros em T' = 300 K.
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Metal p (10°Q.m) | Metal | p (10°°Q.m)
Prata 1,629 Platina 10,8
Cobre 1,725 Ouro 2,271
Aluminio 2,733 Ferro 9,98
Césio 21 Cromo 12,7

Tabela (3.1): Resistividade elétrica de alguns metais a 300K [146],

Como a resistividade ¢ uma grandeza fisica microscopica, devemos obté-la
através de uma relagdo macroscopica mensuravel. Isso pode ser feito considerando que:

1) V, seja diferenca de potencial medida quando a amostra é percorrida por
uma corrente elétrica i

i) £, seja a distancia entre os contatos de tensao;

1) A, seja a area da secdo transversal da amostra.

Assim, substituindo o modulo do vetor campo elétrico |E| na equacao (3.2) por
V/£ e o modulo do vetor densidade de corrente [j] por i/A, obtemos a equagdo que
relaciona a resisténcia elétrica R da amostra com a resistividade p do material que a
compoe

£
R=p= (3.3)

Para a amostra o-Feo 54Cro.46 estudada neste trabalho, p = 3,46. 1073Q.m.

3.2 — Equipamentos e Métodos para Medidas de Transporte Elétrico

Os experimentos para obtengao da resisténcia elétrica de uma amostra podem ser
feitos com ou sem aplicacdo de um campo magnético externo. Quando aplicamos
campos magnéticos, podemos obter a magnetorresisténcia da amostra estudada. Na
metodologia utilizada neste trabalho manteve-se a temperatura e a corrente elétrica
fixas, e medimos a variacdo da resisténcia elétrica com a aplicagdo de campo
magnético.

Seguindo a metodologia, apo6s estabilizar a temperatura no valor desejado
utilizando o criorrefrigerador mostrado na Figura (3.2), realiza-se as medidas em ciclos,
variando a intensidade do campo magnético aplicado. Na sequéncia, desliga-se o campo
e o sistema ¢ aquecido até altas temperaturas (T >> Tc), onde Tc representa a
temperatura critica). Posteriormente a amostra foi novamente resfriada para executar um
novo ciclo em outra temperatura. Seguindo-se o mesmo método em cada nova
temperatura escolhida, garantimos que a amostra ndo apresente efeito de memoria
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magnética P%!%7] Foram executados seis ciclos, nas temperaturas de 2K, 20K, 30K,
40K, 100K e 200K com corrente AC de 0,051A4 e frequéncia de 37Hz. A aplicagdo
dos campos magnéticos ¢ feita através de uma bobina acoplada ao criostato (ver Figura
3.4).

Os dados para obtencdo de valores de resisténcia elétrica e magnetorresisténcia
foram obtidos através do método das quatro pontas, utilizando uma montagem
eletronica associada a um criorrefrigerador DISPLEX, da marca Advanced Research
Systems (ARS). A operagdo basicamente consistiu na medida de varias tensdes elétricas,
as quais permitiram a obtencdo de informagdes sobre a amostra e sobre a temperatura.
Ap6s instalagdo da amostra e verificacdo dos contatos elétricos, esfriou-se o sistema e as
medidas foram realizadas durante um aquecimento gradual controlado. Operando no
intervalo de 19K a 350K, o criorrefrigerador de ciclo fechado ¢ composto de um
compressor ¢ de um dedo-frio acoplado no criostato, representado pelo esquema da
Figura (3.3).

Compressor
de Hélio gasoso Absorvedor
! Separador
de dleo
-
Entrada da l B, Y
refrigreragdo I
—_— — s
Saida da g
refrigeragao B
= o o

Cabo de forga
(1) (2)
Figura (3.3): Esquema do criorrefrigerador ARS. (1)- Compressor; (2)- Dedo-frio [*l,

A pressao inicial do compressor precisa ser de, no minimo, 185 psig de hélio
gasoso, sendo que em funcionamento em ciclo fechado atinge 250 psig. A energia
térmica ¢ retirada através de compressao e expansdo do gas. A refrigeragdo do
compressor ocorre através de uma serpentina com agua pressurizada. A central de
comando do criorrefrigerador € externa ao criostato em vacuo. No interior do dedo-frio
circula He no estado gasoso. Em sua porg¢do intermedidria, a temperatura do dedo-frio é
T =40 K, enquanto em sua regido inferior, T = 12 K. Neste ponto encontra-se
instalado um sensor de temperatura e um aquecedor. Detalhes do criostato podem ser
observados na Figura (3.4).
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(1) Expansor De202

(2) Receptaculo De Controle Do Motor De Expansor
(3) Conectores D Linha De Gés

(4) Conexao Para Bomba De Vacuo
(5)Tubo Extensor Da Camara Da Amostra
(6) Estagio 40K

(7)Dedo-Frio

(8) Camara De Vacuo

(9) Controlador E Sensor De Temperatura
(10) Estagio 12K

(11) Posigao Do Sensor CGR

(12) Parede Interna Da Camara Da Amostra
(13) Posi¢ao Da Amostra

Figura (3.4) : Detalhes do criostato com dedo-frio ¢,

O porta-amostra constitui-se de uma cana de a¢o inox com parede fina, inserido
numa camara acoplada em um criostato (ver Figura 3.5). No extremo superior da cana,
encontra-se a caixa de terminais elétricos, logo acima do flange de conexdao. Foram
colocados 4 aletas em inox no corpo da cana, tendo a fungdo de segurar a convec¢ao do
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gés Hélio (He) injetado na cAmara e de proteger a acdo da radiacdo infravermelha sobre
a amostra.

Por sua vez, a amostra e o sensor CGR, que ficam fixados na extremidade
inferior da cana, ligam-se aos terminais da caixa externa por meio de um conjunto de
fios criogénicos da LakeShore. Na Figura (3.5) temos a representacdo esquematizada da
cana porta-amostras.

4y *
Lh
~J)

p
4p

Fal
] o ]
A4

2€lO O

Figura (3.5): Os detalhes da cana porta-amostras do criostato de ciclo fechado utilizado no experimento:
(1) Central de conectores elétricos; (a) Contato de V+; (b) Contato de V; (c) 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 [°1,

A amostra ¢ fixada na cana do porta-amostras com verniz GE, e pode ser
acoplada em série com um resistor padrao de 50 Q (ver (11) Figura 3.6). O resistor
cumpre a fun¢do de melhorar a unido entre a impedancia da amostra com os cabos
externos. Cabos coaxiais blindados com impedancia de 50 Q0 s3o responsaveis pela
leitura dos sensores de temperatura € do monitoramento da tensdo e da corrente elétrica
na amostra. Um conjunto de equipamentos eletronicos representados na Figura (3.6) sdo
os responsaveis pelo controle, leitura e armazenamento dos dados.

Um gerador de fungdes da Hewlett Packard, modelo 331204 (3), conectado
num amplificador diferencial (2) de ganho de 1:1, aplica a corrente que atravessa a
amostra de forma senoidal (37 Hz). A intensidade e a frequéncia desta corrente sdao
monitoradas através de osciloscopio Tektronix, TDS 1012B (4).

O controle de temperatura realiza-se por meio de um controlador da Scientific
Instruments, modelo 9650, ligado a um sensor CGR fixado nas extremidades da amostra
e acoplado em uma fonte de corrente DC. Realizou-se o monitoramento do sensor CGR
por meio de dois multimetros digitais Keithley, modelo 196, operando em modos de
tensdo e corrente.

A partir da medida de magnetorresisténcia, obtém-se o campo magnético externo
através de uma bobina (8), alimentada por uma fonte bipolar (7), construida pelo IF-
UFRGS. Esta por sua vez foi monitorada por um multimetro digital Keithley,
modelo 1954 (5).

A leitura dos dados de tensdao na amostra ¢ feita por meio de um detector
sincrono (lock-in) da Perkin Elmer, modelo 7280 DSP (1). As leituras realizam-se
através da conexdo GPIB automaticamente, através do intermédio de software em
Qbasic, desenvolvido em ambiente DOS [143],
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O experimento iniciou em temperatura proxima a do ambiente (T = 300K) a
partir da instalagdo da amostra na haste de medidas. Obtendo-se uma diferenca de
potencial sobre a amostra V = 0,134 mV/, parai = 0,103 A. Portanto os valores para a
resisténcia elétrica e a resistividade para a amostra foram, respectivamente, iguais a
R = 1,3mQ e a resistividade p = 4,49.107°Q.m.

v 2 . (1) Cabo GPIB
(2)
© G
PP
(11) | | Cabo blindado r—' (a)
2 ol o
@) @C— | |[dea
(6)|— =
(S) =
— = —
” T
D, (10) (9)

Figura (3.6): Montagem do equipamento experimental para as medidas de resistividade: (1)
Lock-in; (2) Amplificador; (3) Gerador de sinal; (4) Osciloscopio; (5) Voltimetro Keithley; (6)
Controlador de temperatura; (7) Fonte de corrente; (8) Bobina e amostra; (9) Computador; (10) Resistor
de 1Q; (11) Resistor de 50 Q %1,
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Capitulo 4 - Resultados e Discussao

No presente capitulo serdo apresentados e analisados os resultados obtidos em
medidas de resistividade elétrica e magnetorresisténcia da amostra de Feo 54Cro.46.

4.1 Resistividade Elétrica

Em temperatura ambiente, a diferenga de potencial entre os contatos de tensdo
da amostra de Feo.s54Cro46 foi de V = 0,134 mV quando percorrida por uma corrente
elétrica AC de i = 0,103 A e frequéncia de 37Hz. Verificou-se que os contatos
elétricos eram 6hmicos e, com isso, resfriou-se a amostra. A variacao da resisténcia
elétrica com a temperatura ¢ mostrada na Figura (4.1).

1.30
1.28 4
1.26

1.24 s

1.22 4

R (mQ)

1.20 A
1.18 4
1.16 4

1.14 -

T = T i T < T i T = T » T
0 50 100 150 200 250 300
T (K)
Figura (4.1): Variacdo da ressiténcia elétrica da amostra de Feg 54Cro.46 em funcdo da temperatura
de 2K a 310K.

Seguindo os procedimentos apresentados no Capitulo 3, a partir da medida de
resisténcia elétrica, a resistividade elétrica da amostra Feos4Cro4s foi determinada,
conforme Figura (4.2). Em T = 300K, o valor de resistividade da amostra foi
4,49.107% Q. m. Comparando-a com a do Ferro e com a do Cromo, observamos uma
diferenca 1072 em relagdo a sua ordem de grandeza (conforme apresentado no capitulo
2, a resistividade do Fe em temperatura ambiente é aproximadamente 9,98.1078Q.m e
do Cr 12,7.1078 Q.m [146],



81

T T 8 T T
4.5
4.4 o
= 43-
E =
>
©
O 4.2+
L |
4.1 i ]
3.955 .
3.950 ]
4.0 .
3945{ -
0 e 10 15 20

-

£ T = T L T " T = 1 sl T
0 50 100 150 200 250 300
T (K)
Figura (4.2): Comportamento da resistividade elétrica da amostra de Fey 54Cro46. em fungdo da
variacdo de temperatura no intervalo de 2K a 310K. O inserto apresenta uma ampliagdo no intervalo de
temperatura de 2K a 20K.

Observa-se uma diminui¢ao do valor da resistividade elétrica com o decréscimo
da temperatura. Este resultado esta qualitativamente de acordo com a expectativa, pois
remete-se ao comportamento de um sistema metalico; e corrobora os estudos reportados
por Costa 13 e Rajan ['*! (ver Capitulo 2). No inserto presente na Figura (4.1)
podemos observar com maior precisdio o comportamento na curva em baixas
temperaturas (2K a 20K), onde a resistividade elétrica apresenta um possivel indicativo
de um minimo local.

Observando mais detalhadamente o comportamento da curva da Figura (4.2)
podemos notar que a resistividade elétrica da amostra de Feo54Cro.46 ndo apresenta um
comportamento linear ao longo de todo o intervalo de temperatura. Isto ¢ decorrente da
regra de Matthiessen ndo descrever corretamente a resistividade de materiais metalicos
que apresentem desordem magnética. Mesmo assim, em altas temperaturas, podemos
obter o valor do Coeficiente da Temperatura (4.1),

_ 1 9p(T)
oD = o am @.1)

ap(T)
a(T)

resistividade em fung¢do da temperatura. A partir da aplicacdo dos dados experimentais

a derivada da

onde p(T,) corresponde a resistividade na temperatura 292,93K e

na Equagdo (4.1) obtivemos a curva da Figura (4.2) e encontramos a = 2,97.1074K 1
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para a temperatura de 292,93K. A variacdo do coeficiente de temperatura em fungdo da
varia¢do da temperatura esta representada na Figura (4.3).

10 . . . ' : ’ . ' :

0

L [ |
$ — : . . :
0 50

T T T T T y
100 150 200 250 300 350
T(K)
Figura (4.3): Variacdo do Coeficiente de Temperatura da Resistividade em fun¢ao da temperatura para a

amostra de Feo.54Cro46. As retas em azul e vermelho representam o ajuste realizada para ilustrar a
mudanga de comportamento que ocorre em 52,2K.

Apesar da aparente flutuacdo dos valores apresentados no resultado da Figura
(4.3), podemos observar que em 52,2K existe um indicativo de mudanca no
comportamento do coeficiente de temperatura da amostra de Feo.s4Cro.46. Valor obtido a
partir da intersec¢do dos ajustes realizados em dois intervalos de temperatura. Em
temperatura alta foi escolhido o intervalo de 300K a 75K (reta em vermelho) e no
regime de baixas temperatura no intervalo de 10K a 45K (reta em azul). Para chegar ao
valor foram utilizados os valores de Coeficiente Angular e Coeficiente Linear de ambos
os ajustes, relacionado posteriormente nas Equacdes (4.2) e (4.3).

ay(T) = 6,35.107* — 1,1.107°T (4.2)
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a,(T) = 2,8.10"* +5,7.107°T (4.3)

Onde T é a Temperatura, ay(T), o Coeficiente de Temperatura da Resistividade em
fun¢do da Temperatura no intervalo de Altas Temperaturas e a;(T), o Coeficiente de
Temperatura da Resistividade em funcdo da Temperatura no intervalo de Baixas
Temperaturas. Igualando as duas equacdes encontramos o valor de temperatura onde
ocorre a interseccao das retas.

O ajuste resultou que a dependéncia entre o Coeficiente de Temperatura da
Resistividade em fungdo da Temperatura apresenta dois regimes distintos. Ou seja, no
regime de baixas temperaturas, descrita pela Equagao (4.3), possui uma tendéncia de
aumentos do Coeficiente de Temperatura da Resistividade a medida que a Temperatura
aumenta, ao passo que o Coeficiente de Temperatura em regime de Temperaturas
Altas, Equagao (4.2) apresenta uma outra dependéncia com a temperatura, apresentando
uma leve diminui¢ao a medida que a temperatura aumenta. Comportamento que pode
oriundo de possiveis efeitos de ordem magnética. A partir desta analise, foram
realizadas medidas de magnetorresisténcia na amostra de Feos4Cro46 para avaliar o
efeito da aplicacdo de campo magnético externo no seu comportamento resistivo.

4.2 - Magnetorresisténcia

A Figura (4.4) ilustra a magnetorresisténcia da amostra de Feos4Cro4s em
temperaturas fixas de 2K, 20K, 30K, 40K, 100K e 200K. Estes valores foram
escolhidos para averiguar o efeito da aplicagdo de campo magnético externo nas regides
de interesse em baixas temperaturas (inserto Figura 4.2) e para investigar os efeitos
magnéticos em torno de p sugeridos no resultado da Figura (4.4).
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Figura (4.4): Comportamento da magnetorresisténcia da amostra Feo 54Cro 46 €m temperaturas que
variaram de 2K a 200 K.

Em T = 200K o efeito da aplicagdo de campo magnético ¢ quase nulo. Em T =
100K, a partir de 60kOe comegamos a observar uma pequena magnetorresisténcia
positiva. Em baixas temperaturas a magnetorresisténcia ¢ positiva, e apresenta um
comportamento aproximadamente linear com a aplicagdo do campo magnético. A
intensidade deste efeito aumenta levemente com a diminuicdo da temperatura. A
magnetorresisténcia em T = 2K nao mostrou distingdo do resultado medido em T =
20K.
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Consideracoes Finais

Neste trabalho realizou-se um estudo experimental das propriedades de
transporte elétrico de uma amostra de Feo.s4Cross. A resistividade elétrica da amostra
estudada apresentou comportamento semelhante ao observado em outras ligas metalicas
magnéticas; apresentando um minimo local em baixas temperaturas, inesperado para um
metal ordinario. Este resultado aparenta ndo ser dependente da aplicagdo de campo
magnético, uma vez que a magnetorresisténcia em baixas temperaturas nao apresenta
este tipo de indicativo.

Observamos indicios de efeitos magnéticos em T = 52,2K tanto no coeficiente
de temperatura quanto nas medidas de magnetorresisténcia. Em torno desta temperatura,
o sistema Feos54Cross apresenta indicativos da presenga de mecanismos de possiveis
transigdes magnéticas. Como perspectiva de continuidade, a amostra de Feo.54Cro.46
poderia ser caracterizada a partir de medidas de magnetizagdo para averiguar a sua
resposta magnética. Com isso, aumentaria a possibilidade de afirmacdes mais assertivas
a respeito das propriedades do sistema Fe-Cr.
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