UNIVERSIDADE FEDERAL DO RIO GRANDE DO SUL
INSTITUTO DE FiSICA

Fenomenologia Critica em Sistemas

Magnéticos Reentrantes

Claudia Maria Haetinger

Tese realizada sob a orientacao de
Paulo Pureur Neto e apresentada ao
Instituto de Fisica em preenchimento
parcial dos requisitos para a obtencao

do titulo de Doutor em Ciéncias

*Trabalho parcialmente financiado pelo Conselho Nacional de Desenvolvimento Cientifico

e Tecnoldgico (CNPq)

Porto Alegre
2010



De tudo ficaram trés coisas:
A certeza de que estamos comecando,
A certeza de que é preciso continuar e
A certeza de que podemos ser interrompidos
antes de terminar
Fazer da interrupc¢ao um caminho novo,
Fazer da queda um passo de danca,
Do medo uma escola,
Do sonho uma ponte,
Da procura um encontro,

E assim tera valido a pena existir!

Fernando Sabino



Agradecimentos

ao Dr. Julio V. Kunzler, pela orientagao na iniciacao cientifica

ao Dr. Paulo Pureur Neto, pela amizade e confianca depositada em mim, e pelo
exemplo profissional de que na Ciéncia todo trabalho que fizermos merece ser bem

feito;
ao Professor Dr. Jacob Schaf sua atencao e colaboragoes a este trabalho;

Ao Dr.Luis Ghivelder e Dr.Rafael S de Freitas pela amizade e acolhida em seu
laboratério durante o meu estagio na UFRJ. E posteriormente pelas discussoes e

colaboracoes a este trabalho;

aos velhos e novos integrantes do grupo de Resistividade (Rosangela, Pedro, Marco,

Arlei, Valdemar, Olinda ..e Jorge, Fabiano, Lucas...);
ao Luiz Antonio (lab. Criogénia) e Danilo (lab. Vacuo) pela amizade e boa vontade;

aos integrantes da oficina Mecanica pela confeccao de pecas , em particular ao meu

amigo Paulinho;
ao pessoal da biblioteca por realizar seu trabalho com dedicacao;

aos amigos as vezes distantes, mas que sempre estiveram presentes: Edilson, Raquel,

Luciana, Orlando e Fabricio;

a minha amiga Claudia Winge agradego por sempre estar ao meu lado em todos os

momentos;

aos meus pais Claudio e Teresa que sempre dedicaram sua vida a familia, e que

nunca mediram esforcos para oferecer-me a melhor educacao;
a minha madrinha Lucinda que de muitas formas participou na minha educacao;

E a minha grande familia (Max, Dani, Vanessa, Tanise, Marc, Paula, Giinther,

Giovanni, ..) pelo apoio e carinho



A minha Mae, com amor

por acreditar que o carater de uma pessoa

se revela nao nas aparéncias, mas em suas acoes.



Abstract

In this work we report an experimental study of the critical phenomenology near
the Curie temperature, T, of re-entrant magnetic systems. In these systems, an interme-
diate ferromagnetic-like state occurs between the high-temperature paramagnetic phase
and the spin glass-like ground state. The metallic alloys AuggiFeg19, NigrsMngas €
Nigr9Mngyo, were prepared. The amorphous FeygoZrgos , Feg9147r009 € FegooZro.10
were also studient. The following properties were carrefully measured in the temperature
range encompassing T.: magnetization, AC susceptibility, eletrical resistivity and specific
heat. Several methods were employed for extracting the static critical expoents o, G,
e 0. As a rule, the values obtained for these expoents are intermediante between those
expected for 3D-Heisenberg ferromagnets and those experimentally observed in spin glass
transitions. We conclude that disorder and frustration, that are basic ingrediants to cha-
racterize the magnetic ordering in the re-entrant materials, are relevant to explain the

critical behavior of these systems near the ferromagnetic transition.



Resumo

Neste trabalho apresentamos um estudo experimental sobre a fenomologia critica
nas proximidades da temperatura de Curie, 7., de sistemas magnéticos reentrantes. Tais
sistemas se caracterizam pela ocorréncia de uma fase intermedidria, com ordenamento
do tipo ferromagnético, entre o estado paramagnético de alta temperatura e um estado
fundamental tipo vidro-de-spin. Preparamos amostras das ligas cristalinas Auggi Feg 19,
Nig7sMngas € NigrgMngo,. Estudamos também fitas amorfas FeggoZ70.08 , F€0.91270.09
e FeggoZro10. Medidas detalhadas em torno de T, foram feitas das seguintes proprieda-
des: magnetizacao, susceptibilidade AC, resistividade elétrica e calor especifico. Diversos
métodos de andlise dos resultados foram empregados para obtencao dos expoentes criticos
estaticos a, (8, v e 6. De modo geral os expoentes obtidos mostram valores intermediarios
entre aqueles preditos pelo modelo de 3D-Heisenberg no caso ordenado e os valores tipicos
de uma transi¢ao vidro-de-spin. Concluimos que a desordem e frustacao, que caracteri-
zam o ordenamento magnético dos materiais reentrantes, sao relevantes ao comportamento

critico nas vizinhancgas de transicao ferromagnética nestes sistemas.



Apresentacao

Os sistemas magnéticos desordenados tem sido estudados com grande interesse pela
comunidade cientifica nas ultimas décadas. Uma classe de grande importancia dentre es-
tes materias sao os sistemas magnéticos reentrantes. Estes sistemas se caracterizam pela
ocorréncia de uma fase intermediaria, com ordenamento do tipo ferromagnético, entre o
estado paramagnético de alta temperatura e uma fase tipo vidro-de-spin em baixas tempe-
raturas. Este comportamento resulta do congelamento aledtorio das componentes trans-
versais do momento magnético abaixo de uma temperatura caracteritica T}, preservando
o ordenamento ferromagnético da componente longitudinal. Assim como os vidro-de-spin
canonicos, os sistemas reentrantes também sao caracterizados pela presenca de desordem
nao-trivial, ou seja, desordem acompanhada de frustracao resultante da competicao entre

interacoes conflitantes.

Assim, fica evidente o interesse e a necessidade de um estudo abrangente que permita
descrever detalhadamente a termodinamica nas proximidades da transicao ferromagnética
destes sistemas, bem como chegar ao entendimento dos efeitos da desordem e da frustracao
na sua fenomenologia critica. Tais conhecimentos sao importantes para obter uma melhor
compreensao dos mecanismos que levam a estabilizacao de uma fase reentrante, tipo vidro-

de-spin em baixas temperaturas.

Este trabalho é direcionado ao estudo experimental fenomenologia critica nas pro-
ximidades da transicao de fase para-ferromagnética dos sistemas magnéticos reentrantes
de ligas cristalinas formado por Augsi Feg.19, NigrsMngaes € NigrgMngor, e fitas amorfas
FeygoZroos, Fego14rony € FeggoZrorg. Neste estudo, usamos as técnicas de magne-

tizagao, susceptibilidade AC, calor especifico e resistividade elétrica.
Esta tese esta organizada da seguinte forma:

No Capitulo 1 apresentamos uma revisao das principais propriedades fisica dos siste-
mas magnéticos reentrantes em que a fase intermediaria é do tipo ferromagnética. Abor-

damos também os principais modelos tedéricos propostos para sua descricao.



No Capitulo 2 apresentamos uma abordagem sobre a fenomenologia critica em transicoes
de fase magnéticas. Inicialmente sao introduzidas as defini¢oes de transicao de fase e dos
expoentes criticos que as caracterizam. Segue uma discussao com as previsoes da teoria da

campo médio. Por fim sao abordados as teorias para sistemas ordenados e desordenados.

No Capitulo 3 sao descritos os detalhes relacionados com as técnica experimentais
e operacao dos equipamentos de resistividade elétrica, magnetizacao, calor especifico e

susceptibilidade AC.

No Capitulo 4 é descrito o processo de preparacao da amostra Augg; Feg 19, bem
como os processos de obtencao dos dados de experimentais para as varias técnicas utili-
zadas. E feita também a obtencao do fator desmagnetizante e sao descritas as analises
realizadas através dos metédos Arrot-Noakes, Kouvel-Fisher e de scaling para a obtencao

dos expoentes criticos.

No Capitulo 5 sao descritos os processos de preparacao das amostra NigrsMmngoo €

Nig79Mngo1. Entao, sao seguidos os mesmos passos do capitulo 4.

No Capitulo 6 sao estudas as amostras amorfas F'eq g 270 08, F'€0.91270.09 € Feg9047010-
Discute-se obtencao dos dados de susceptibilidade AC e magnetizacao. Os resultados ob-

tidos sao discutidos.

No Capitulo 7 apresentamos as principais conclusoes obtidas com base no presente
trabalho experimental, e sao feitas comparacoes com resultados existentes na literatura de

forma resumida.
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Capitulo 1

Comportamento Experimental e
Teodrico de Sistemas Magnéticos

Reentrantes

1.1 Introducao

H4 varios anos, o estudo de sistemas magnéticos desordenados tem despertado grande
interesse entre os especialistas em magnetismo. Em especial, um esfor¢o significativo tem

sido feito na investigagao sobre a fenomenologia critica destes sistemas.

Uma classe particularmente interessante dentre os magnetos desordenados é aquela
representada pelos chamados sistemas reentrantes [1], nos quais os 4&tomos magnéticamente
interagentes se distribuem aleatériamente numa matriz sélida. Os sistemas reentrantes
apresentam um certo grau de frustragao, que resulta de interacoes de troca conflitan-
tes. A frustacao estd associada a desordem quimica e estrutural. Esses sistemas se
caracterizam por apresentar uma transicao de fase tipo para-ferromagnética (ou para-
antiferromagnética), seguida, em temperaturas mais baixas, por uma transi¢ao analoga
aquela dos vidros-de-spin, a qual se manisfesta na presenga de campos magnéticos fracos
ou moderados. Este comportamento, aparentemente paradoxal, tem motivado intensos
esforgos de investigagao. De fato, as propriedades magnéticas dos sistemas reentrantes
no estado tipo vidro-de-spin de baixas temperaturas (supostamente de menor entropia)
revelam de forma mais nitida os efeitos de desordem que na fase intermediaria tipo ferro

ou antiferromagnética.
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Em 1979, Coles e col. [2] apresentaram um estudo sistemédtico em ligas de Au-
Fe, dando inicio as investigacoes experimentais em sistemas reentrantes. Desde entao,
diversos outros sistemas desse tipo foram descobertos, abrangendo uma ampla variedade
de materiais que inclui ligas metalicas poli- e monocristalinas, amorfos metalicos e diversos
isolantes. Em geral, os reentrantes apresentam uma fase intermediaria ferromagnética,
existindo, todavia, poucos casos onde essa fase é antiferromagnética, como por exemplo a
solugao sélida Fe,Mn;_,TiO3 [3].

Do ponto de vista tedrico, o estudo dos reentrantes apresenta as dificuldades tipicas
de sistemas que envolvem a presenca de desordem e competicao entre interacoes. Binder
e Young [1] e Fisher e Hertz [4] revisam as principais linhas tedricas que propoem uma

descricao mais detalhada sobre o assunto, como veremos adiante.

Uma ampla varidade de técnicas experimentais macro e microscéopicas tem sido uti-
lizadas no esfor¢o de compreender o comportamento dos sistemas magnéticos reentrantes.
Porém, um aspecto ainda insufientemente estudado refere-se ao comportamento critico
destes sistemas nas proximidades da transicao para-ferromagnética. Adiante, apresen-
taremos um resumo dos principais resultados existentes na literatura, obtidos através
de técnicas de magnetizacao, susceptibilidade AC e DC, espectroscopica Mossbauer, res-
sonancia magnética, despolarizacao de néutrons, resistividade elétrica e magneto-resisténcia.

Enfatizaremos os resultados obtidos nas vizinhacas da temperatura de Curie, 7.

1.2 Propriedades Fisicas dos Sistemas Magnéticos

Reentrantes

1.2.1 Magnetizacao

Kouvel e col. [5] e Senoussi e col. [6] apresentam extensos estudos experimentais da
magnetizagao de sistemas reentrantes, onde analisam em detalhe o comportamento destes
sistemas nas proximidades das fronteiras para-ferromagnética e ferromagnética-vidro de

spin do diagrama de fase.

As medidas de magnetizacao em funcao da temperatura sao obtidas segundo dois
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Fig. 1.1: Magnetizacao na liga Nig79Mngo, como func¢ao da temperatura medida sequndo
os procedimentos FC e ZFC [10].

procedimentos padrao, conhecidos como “zero field cooled” (ZFC) e “field cooled” (FC). No
processo ZFC a amostra ¢ resfriada na auséncia de campo magnético, o qual é aplicado so-
mente quando a temperatura atinge o limite inferior da medida, abaixo da temperatura de
congelamento vidro de spin, 7. A amostra ¢ entao lentamente aquecida e a magnetizacao
ZFC cresce até que a temperatura T, é alcancada (ver Figura 1.1). No procedimento FC,
a magnetizacao ¢ medida na presenca de campo aplicado enquanto a temperatura é dimi-
nuida. Em temperaturas inferiores de 7}, as respostas ZFC e FC sao claramente distintas,
tal como mostra a Figura 1.1. Em temperaturas superiores a T a resposta magnética
do sistema se manifesta pelo surgimento de uma magnetizacao espontanea, tal como em
um ferromagneto classico. Acima de T}, a magnetizacao tem um valor aproximadamente
constante, correspondente ao limite imposto pelo campo desmagnetizante. Ao alcancar as
vizinhancas da temperatura de Curie, T,, a magnetizacao diminui abruptamente, quando
entao o sistema passa por uma transicao de fase de um estado ferromagnético ordenado

para a fase paramagnética (ver Figura 1.1).

Nota-se que a magnetizacao ZFC nao é reversivel frente a ciclagem térmica. A

responta FC é aproximadamente reversivel. Acredita-se que o sistema “re-entra” para uma
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Fig. 1.2: Ciclos de histerese para varias ligas Niy_,Mn, [5]

fase do tipo vidro-de-spin em T' = T}, e em razao da frustragao, ocorre o congelamento dos
spins em direcoes aleatorias, de modo que a magnetizacao resultante em campo aplicado

nulo serd nula [1].

A Figura 1.2 mostra ciclos de histereses deslocados na magnetizacao FC em tempera-
turas inferiores a T,, para ligas de Ni-Mn com vérias concentragoes de Mn [5]. Este
comportamento ¢ tipico de vidro de spin e deve-se a anisotropia unidirecional obtida apds

o congelamento FC [9].

Na tabela 1.1 sao listados alguns ferromagnetos reentrantes, com suas temperaturas

de Curie (T¢) e congelamento (7},) caracteristicas.

1.2.2 Susceptibilidade AC

Em um trabalho publicado em 1980, Maartense e Williams [7] estudaram a transigao
ferro-paramagnética em amostras de Au-Fe através de medidas de susceptibilidade AC,
observando a presenga de um maximo na componente real da susceptibilidade em tem-

peraturas correspondentes a temperatura de Curie, sendo que a intensidade deste pico é
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Sistema Tipo To(K) T, Referéncia
Nig79Mno.a liga 265 45 [10]
Nig.rs M1 22 liga 225 50 [10]
Nigr7Mng.o3 liga 160 65 [11]
Aug g1 Feg g liga 180 50 [10]
Fegg1 27911 amorfo 210 70 [10]
Fey92270.08 amorfo 180 50 [10]
FegrAlys monocristal 520 80 [11]
Cup7aFe0.26 liga 240 40 [12]
Pdy g2 Feq 015 Mng o5 liga 28 4 [13]
(FegaNigsg)7sPieBsAls amorfo 92 15 [16]
EUO.GST’OAS isolante 7 1 [15]

Tab. 1.1: Ezemplos tipicos de sistemas ferromagnéticos reentrantes.

inversamente proporcional ao campo magnetico aplicado.

Trabalhos posteriores em sistemas Pdg goFeq 015Mng g5 [13] analisaram as componen-
tes real e imaginaria da susceptibilidade AC como funcao da frequéncia, revelando a pre-

senca de anomalias marcantes nas temperaturas correspondentes a T, e T, (ver Figura 1.3).

Um estudo sistematico de ligas de Ni;_,Mn, com concentragoes x = 0.225 e x = 0.23
foi feito por Kunkel e col. [17], em que as medidas de susceptibilidade foram feitas em
frequéncia fixa, variando-se apenas a amplitude do campo magnético DC e a tempera-
tura. Um exemplo dos resultados obtidos é mostrado na Figura 1.4 onde a componente
real da susceptibilidade apresenta uma estrutura de trés picos em funcgao da temperatura.
O primeiro pico ocorre por volta de 175 K, e esta associado a temperatura de Curie T,
onde ocorre a transicao para-ferromagnética. Os outros dois picos se localizam na regiao
proxima a temperatura de reentrancia, a qual é obtida por medidas de magnetizacao. Da
mesma forma que para as ligas de Au-Fe, a posicao e intensidade desses picos sao de-
pendentes da magnitude do campo DC aplicado. Os autores ainda discutem a possivel
dependéncia da posicao dos picos com o campo magnético em termos da existéncia de
linhas de Gabay-Tolouse [18] e de Almeidas-Touless [19]. Este mesmo trabalho ainda
analisa medidas de susceptibilidade como fungao da temperatura obtidas segundo os pro-

cedimentos ZFC e FC discutidos acima.

A Figura 1.5 apresenta as componentes real e imaginaria da susceptibilidade para
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Fig. 1.3: Componentes real e imagindria da susceptibilidade AC para diversas frequéncias
no sistema reentrante PdygsFego15Mnges [15].
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Fig. 1.4: Componente real da susceptibilidade \ versus a temperatura para amostra de
NizrsMnos s, para varias amplitudes do campo magnético DC' [17].
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Fig. 1.5: Componentes real X' e imagindria ¥~ da susceptibilidade AC para uma liga

NiMn obtidas sequndo os procedimentos ZFC e FC com um campo DC' externo
aplicado h,= 35 Oe [17].
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liga de NiMn quando um campo DC, h,=35 Oe, é aplicado. Observa-se que as medidas
obtidas segundo os procedimentos ZFC e FC se separam em temperaturas proximas de

30 K. Este comportamento é também observado nas medidas de magnetizacao.

1.2.3 Diagramas de Fases Magnéticas

- / .
200 J
a )
/
160+ /i .
/
/
120 P f/ -
; f
E: 4
= /
- } |
/
/ sp
/ L]
40k s -
sg c.g |fcg

) | 1 i [
0 4 8 12 1B W 2
clat%Fe)

Fig. 1.6: Diagrama de fase magnética para o sistema Auy_,Fe, [2].

Nos vidros-de-spin simples, as interagoes ferromagnéticas e antiferromagnéticas
ocorrem com igual intensidade e probabilidade, de forma que o sistema evolui de uma
fase paramagnética diretamente para um estado em que os spins congelam apontando em
direcoes aleatorias. Nos sistemas reentrantes, por outro lado, ocorre um desequilibrio nas
interacgoes, de modo que o sistema alcanga o estado de vidro-de-spin passando por uma
fase intermediaria com caracteristicas ferro- ou antiferromagnéticas. A reentrancia de um
ou outro tipo resulta quando a concentracao do elemento magnético é adequadamente
alterada a partir da regiao onde se observa o comportamento de vidro-de-spin simples.
Um exemplo tipico é dado pelo diagrama de fase da Figura 1.6 para o sistema Au-Fe.

Neste diagrama (obtido por Coles e col. [2] através de medidas de susceptibilidade AC,
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Fig. 1.7: Diagrama de fases magnéticas para o sistema Ni;_, Mn, [20].

espectroscopia Mossbauer e ressonancia de spin eletronico) trés fases magnéticas diferentes
podem ser claramente identificadas. Para baixas concentragoes de Fe (abaixo de 13%), o
sistema evolui da fase paramagnética (p) para um estado fundamental vidro-de-spin (sg
e cg), enquanto que para concentragoes de Fe acima de 26%, observa-se uma transi¢ao do

estado paramagnético diretamente para a fase ferromagnética (f).

No intervalo de concentragoes de Fe entre 13% e 24% o sistema apresenta uma
transicao para-ferromagnética, porém em baixas temperaturas o sistema reentra para um
estado desordenado (f 4+ cg) tipo vidro-de-spin. Os autores diferenciam as fases reentrante
e vidro-de-spin, porém o comportamento de varias propriedades medidas nos dois estados
¢ similar. Outros exemplos de diagramas de fases magnéticas para sistemas reentrantes

sao mostrados nas Figuras 1.7 e 1.8.

Sommer e col. [20] [21] obtiveram o diagrama de fases para ligas de Ni-Mn mos-
trado na Figura 1.7. O resultado é qualitativamente similar ao observado nas amostras de
Au-Fe, exceto pela dependéncia oposta na variacao da concentragao do soluto. Este com-
portamento é esperado considerando-se que, neste caso, o elemento majoritario no estado
puro é um ferromagneto. Nota-se que para concentracoes de Mn entre 18% e 24%, a fase

ferromagnética intermediaria evolui para um estado fundamental do tipo de vidro-de-spin.

A Figura 1.8 [22] mostra o diagrama de fases para dois sistemas: o isolante Eu,Sry_,S
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e o amorfo metalico (Fe,Mn;_,P16BgAls). A similaridade entre as Figuras 1.6, 1.7 e 1.8
constitui a evidéncia experimental mais contudente da real existéncia de uma classe de

sistemas magnéticos com comportamento reentrante.

{a)Eu, SPH.. S

a2 o4 CE 08

Temperatara (K)

(b} (F, Mn,_ 1P .8, Al

C

Fig. 1.8: Diagramas de fase magnética para (a) o isolante Fuy_,Sri_,S e (b) o amorfo
(F@anlfm)P16B6Al3 /22/

1.2.4 Despolarizacao de Neutrons

A técnica de despolarizacao de néutrons fornece informacoes relevantes sobre a inomo-
geneidade da inducao magnética dentro de dominios ferromagnéticos, bem como sobre a

dimensao média dos mesmos.

Na Figura 1.9 estdo mostradas as medidas de despolarizagao de néutrons P(\) em

funcao do comprimento de onda A para as amostras Ni;_,Mn, [23] [25] e Fe;_,Mn, [24].
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Fig. 1.9: Despolariza¢io de néutrons P(\) em fungdo do comprimento de onda A para as
amostras (a) Niy_,Mn, [35] e (b)Fey_,Mn, [24].

E interessante notar o comportamento similar da despolarizacao nos dois sistemas. Endoh
e col. [23] [25] comprovaram a existéncia de uma estrutura de dominios na amostra de Ni-
Mn. O tamanho dos dominios varia de 14 a 50um em fungao da concentragao de manganeés
(0.23 < x < 0.25). Porém, para concentragoes maiores do que x=0.25 nenhuma estrutura

de dominios foi detectada.

Outro fato a ressaltar nestes resultados é que o uso da técnica ZFC (aplicacao de
um campo magnético apds o resfriamento) proporciona um aumento no tamanho médio
dos dominios na temperatura de 75 K. Por outro lado, o mesmo procedimento ZFC em
T=15 K, nao promove o mesmo efeito nos dominios. Entretanto, quando realizada uma
medida FC com mesmo campo magnético, em T=15 K o tamanho médio dos dominios
apresenta um acréscimo. Assim, foi observado que a técnica de despolarizacao de néutrons
no Niy_,Mn, apresenta uma certa dependéncia com os procedimentos de medidas ZFC e
FC. Porém, para as amostras de AuFe e FeAl [23] nao se nota nenhuma modifi¢ao entre

medidas obtidas segundo os procedimentos ZFC e FC.

1.2.5 Espectroscopia Mossbauer

A espectroscopia Mossbauer é uma técnica ressonante baseada no fato de que um nticleo

incorporado a uma matriz sélida poderd emitir ou absorver fotons sem perda de energia
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Fig. 1.10: Campo hiperfino médio, Hyy, para Fe determinado por efeito Mossbauver e
campo de ressonancia de spin eletrénico H,, na liga AuFe [27].

devido a efeitos de recuo na rede.

Através da comparacao com espectros de materiais conhecidos, essa técnica permite
determinar o campo hiperfino, a natureza e a proporcao relativa das fases presentes e

identificar os portadores da magnetizacao.

Varret e col. [26] realizaram medidas de campo hiperfino Hy, por efeito Mossbauer
na ausencia de campo magnético em ligas de AuFe. Estes resultados, apresentados na
Figura 1.10, mostram que abaixo de T, ocorre uma certa distribuicao de campos hiper-
finos, porém seu valor médio segue o comportamento esperado para um ferromagnético
classico. No entanto, para temperaturas abaixo de T, (que esté delimitada por uma linha
vertical na Figura 1.10 nas proximidades de 55 K) ocorre um aumento anémalo do campo
hiperfino médio. A linha pontilhada na Figura 1.10 descreve o comportamento esperado
para um ferromagneto classico. Essa anomalia é interpretada como o resultado de um
o aumento efetivo na magnitude do spin causado por um “canting”, isto é, um conge-
lamento aleatério das componentes transversais do momento magnético microscopico em

tempearturas inferiores a Tj.

Na Figura 1.10 estao representadas medidas campo hiperfino médio para o Fe e
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campo de ressonancia H, para amostra de AuFe realizadas por Campbell e Senoussi [27].
Observa-se que, para temperaturas acima de 7,, o comportamento de H, concorda com as
medidas de campo hiperfino através do efeito Mossbauer. No entanto para temperaturas
abaixo de T, (nas proximidades de 55 K) ocorre um decréscimo no campo de ressonancia
ferromagnética H,. Acredita-se que abaixo de T, o campo de anisotropia torne-se rele-
vante, uma vez que ocorre um congelamento nas componentes transversais do momento

magnético. Sendo H, definido por

H, =2 +47M — H,, (1.1)
8

onde M ¢é a magnetizagdo da amostra, v = gu/h é o fator giromagnético, w ¢é a frequéncia
do espectometro, e H, é o campo de anisotropia, torna-se claro através que o aumento do
campo de anisotropia tende a diminuir o campo de ressonancia ferromagnética. Este fato
nao ocorre acima de Tj pois nesta regiao os spin estao orientados paralelamente com o
campo externo e portanto, o campo de anisotropia é zero. Comportamento similar ocorre

em outros sistemas reentrantes, tais como Cu-Fe e Fe-Zr [28].

1.2.6 Ressonancia Ferromagnética

A idéia bésica de um experimento de ressonancia ferromagnética consiste em aplicar
um campo de micro-ondas sobre uma amostra ja sob o efeito de um campo magnético
estatico H, e estudar as linhas de absorgao ressonante. O campo magnético gerado pela
radiacao de micro-ondas é orientado perpendicularmente a direcao do campo estético, de
modo que este tende a pertubar os spins e desvia-los da posi¢ao de equilibrio. Quando
a frequéncia da radiacao se aproxima da frequéncia do modo uniforme, o campo de res-
sonancia ferromagnética H, produz um movimento de precessao dos spins e a amostra

absorve energia da radiacao (ver Figura 1.11).

Neste experimento a amostra podera ser colocada no porta-amostra com a dimensao
mais longa paralela ao campo magnético estatico(H,) (denominada configuragido para-
lela), ou com a dimensao mais curta ( denominada configuragao perpendicular). Podemos

descrever a frequéncia de radiagao através das equagoes de Kittel [29]:
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Fig. 1.11: Arranjo experimental da ressonancia ferromagnética [30)].

(‘;) — (H, + H,)(H, + H, + 7)) (12)

para a geometria paralela, e

Y —H +H,—nM (1.3)
v

para a geometria perpendicular. Nas equacoes 1.2 e 1.3, M é a magnetizacao correspon-
dente ao campo interno de ressonancia (H,), v = gu/h é o chamado fator giromagnético,
e n é o fator desmagnetizante. Através desta técnica podemos determinar a regiao de
existéncia do ferromagnetismo e a presenca de campo de anisotropia unidirecional indu-

zida (H,) pelo resfriamento na presenca de campo magnético.

Oner e col. [31] estudaram o comportamento magnético de amostras Nig79Mng o1
através desta técnica, calculando o campo de anisotropia pelas equacoes de Kittel, eq.1.3
e eq.1.2, e comprovaram que, para medidas realizadas utilizando o método ZFC, o campo
de anisotropia cresce até temperaturas proximas a T,=35 K. Acima desse valor a fase
ferromagnética é predominante e o campo de anisotropia se torna muito menor que o
campo de ressonancia. Por outro lado, quando a medida é realizada através do método
FC, H, é constante na faixa de temperatura entre 150-80 K devido a fase ferromagnética e

ao efeito do campo desmagnetizante, e quando a temperatura se aproxima de 7}, o campo
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Fig. 1.12: Campo de Anisotropia obtida por medidas de ressonancia ferromagnética como
fungdo da temperatura para uma amostra de NizgMnagy [31].

de anisotropia cresce até atingir seu valor maximo de 400 Gauss (ver Fig 1.12).

Huderquint e col. [32] [33] apresentam resultados de ressonancia ferromagnética em
amostras de Ni;_,Mn, com concentracoes x = 0.26 e 0.21 através de medidas realizadas
na geometria paralela e perpendicular. Na Fig 1.13 é mostrado o comportamento do
campo de ressonancia ferromagnética para a amostra de NizsMnog. A curva experimental
apresenta o sinal correspondente ao ferromagnetismo até atingir a temperatura de T,=
40 K, tanto para a geometria paralela quanto perpedicular. Acima dessa temperatura, os

efeitos de anisotropia se tornam evidentes, diminuindo o campo de ressonancia.

Analisando as equagoes de Kittel, vemos que a frequéncia de ressonancia depende
também da forma e da orientagdo da amostra relativa ao campo magnético aplicado(H,,),
através da influéncia do campo desmagnetizante. Sarkissian [34] estudou o comportamento
do campo de ressonancia ferromagnética para diferentes formas geométricas no sistema re-
entrante AugszF'e;; com o intuito de quantificar a influéncia da forma. A Fig 1.14 apresenta
medidas do campo de ressonancia ferromagnética como fungao da temperatura para trés

amostras com as formas geométricas distintas. Uma das amostras possui forma de esfera,



Propriedades Fisicas dos Sistemas Magnéticos Reetrantes 16

L 1 1 [ 1 | i i 1 ! T i 1
o6 o o9 gt o @ NI'HPM“26

B geometria
\ /perpendicular

o

bl Amostra 1 gapmetria perpendicular

(a) campo de ressonancia (kOe)

resfriada a
H=10kOe .
| abaixo de | geometria paralela -
T=4K Lt
3-‘— L ] |
ol e ’ geometria paralela |
I N
. ® * * HU
1 | [ i i ] ] 1 H L i ! i L
J | I I T T ; I T T 7 I  —
121 N"It,Mﬂzg -
1 i —
3 | .
=
o 08 _ . "
a
I _ -
< 04 geometria
T perpendicular . o —
S . .
0"+ - . ! " :‘ |
. s "o" ) 1:
p.B = L -:u oo o o o 1
Rase " E L E —
e Jeometria
3 paralela 7
! i ! I i } ! [ I J 1 i i
0 L0 80 e et 200 240

Fig. 1.13: Campo de ressonancia ferromagnética como funcao da temperatura para uma
amostra de NizaMnog [33].
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Fig. 1.14: Campo de ressonancia ferromagnética em funcao da temperatura temperatura
para uma amostra de AugsFeyr [34]. A mostra esférica € representada por e,
disco magnetizado paralelamente ao plano por A\, e disco com magnetiza¢do
perpendicular ao plano por /.

e outras duas possuem forma de disco. Numa destas o campo é aplicado paralelamente
ao plano e no outro perpendicular ao plano do disco. Nota-se que a forma geométrica
que apresenta menor campo desmagnetizante é aquela de um disco magnetizado perpen-
dicularmente ao plano, onde tanto o campo ressonancia quanto o campo de anisotropia
apresentam seus valores maximos. Também podemos ver que a fase ferromagnética é

predominante até valores proximos a 20K.

1.2.7 Resistividade Elétrica e Magnetoresisténcia

Na Figura 1.15 sao mostradas medidas de resistividade elétrica (p) em fungao da con-
centracdo de manganés para amostras do tipo Ni;_,Mn, [35]. Essas medidas foram feitas
em temperaturas de 4.2 K, 77 K e 295 K, para concentracoes de Mn na faixa 0 < x < 33%.
Observa-se que a resisitividade cresce de forma monotonica com a concentragao de Mn,

o que levou os autores a considerar que, mesmo quando o limite da fase reentrante é ul-
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Fig. 1.15: Resistividade reduzida para o sistema Nii_,Mn, em funcao da concentracao
de Mn para temperaturas de 4.2 e 295 K. [36].

trapassado (r = 0.24), as correlagdes magnéticas de curto alcance persistem. Senoussi
e col. [36] realizaram medidas de resistividade elétrica p(T") em funcao da temperatura
para amostras de Ni;_,Mn, com =z = 0.21,0.26, 0.28. Para as concentragoes de 0.26 e 0.28
(ver Figura 1.16) é observado o aparecimento de um efeito de localizagao (na forma de um
minimo na curva p(7T") x T) préximo de 3.5 e 7.5 K respectivamente. Os autores associam
esse efeito ao limiar de transi¢cao de uma fase vidro-de-spin para um estado misto (ordem
ferromagnética mais vidro-de-spin).

Medidas de magnetoresisténcia em amostras de Ni;_,Mn, para concentragoes xr =
0.21,0.26,0.28,0.30 foram feitas por Senoussi e col. [36] [37]. Observa-se que a amostra
com x = 0.21 (ver Figura 1.17) apresenta uma forte anisotropia na magnetoresisténcia,
indicando que o carater ferromagnético ¢é forte mesmo na fase reeentrante. Para as demais
concentragoes, as caracteristicas de vidro-de-spin sao evidenciadas através de efeitos de
histerese e irreversibilidade, pela dependéncia da resistividade com o campo externo ou
ainda pelo efeito do tratamento térmico [38], um comportamento que é tipico de vidros

de spin como o Cu-Mn.
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Fig. 1.16: Resistividade elétrica em funcao da temperatura para amostras de Niy_, Mn,,
sendo x=0.21, 0.25, e 0.28 [36].
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Fig. 1.17: Medidas de magnetoresisténcia longitudinal(Apy/po), transversal(Api/po) e

isotrdpico(representado pela curva pontilhada) em fungdo do campo magnético
para amostra NizgMnay [36].
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Fig. 1.18: Resistividade Residual Ap, para o sistema Auy_,Fe, em funcdo da tempera-
tura, para =1, 2, 5 e 8at% [41].

Senoussi e col. [36] estudaram ainda, na amostra x = 0.21, o processo de magne-
tizagao que ocorre dentro da fase reentrante. Essas medidas revelaram a existéncia de uma
forte componente ferromagnética no ordenamento dos spins da amostra. Dentro da escala
do livre caminho médio eletronico, este ordenamento é homogéneo. Os autores também
observaram que a amostra x = 0.21, cuja temperatura de Curie é T.= 275K, apresenta
um comportamento tipico ferromagnético para temperaturas acima de 40 K. Porém as
medidas de magnetoresisténcia indicam que os comportamentos ferromagnético e vidro de

spin coexistem para temperaturas abaixo de 130 K.

Mydosh e col.[41] realizaram uma andlise detalhada em medidas de resisitividade
elétrica para a série de ligas de Au-Fe com concentracoes entre 0.5 e 22-at% Fe, na faixa
de temperatura entre 5 e 300 K. A Figura 1.18 apresenta a dependéncia da resistividade
residual p(T' — 0) = Ap, com a temperatura para concentragoes de 1 a 8-at%Fe para liga
de Au-Fe, a qual apresenta um regime de vidro-de-spin para estas concentragoes. Podemos
notar que o aumento da resistividade é proporcional em relacao concentracao de Fe na
liga com a variacao de temperatura, apresentando somente uma queda abruta a baixas

temperaturas.
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Fig. 1.19: Resisitividade residual Ap, em funcdao da temperatura para o sistema
Auy_,Fe, para x=12, 17 e 22 at% [}1].

Para a concentragdo ¢ ~ 10at%Fe, os autores descrevem a ocorréncia de um re-
gime de mictomagnetismo, o qual é caracterizado por agrupamentos magnéticos grandes
“clusters” e sensibilidade & histéria magnética e térmica. Quando a concentragao de Fe
aproxima-se de ¢ >15at%-Fe ocorre uma superposigao (overlap) entre os agrupamentos
magnéticos( “clusters”), de tal forma que a liga apresenta um regime ferromagnético ino-
mogéneo de longo alcance. A Figura 1.19 relaciona o comportamento da temperatura
em relacao Ap para concentracoes de 12, 17 e 22-at%Fe, onde a contribui¢cdo magnética
é relevante para resisitividade a baixas temperaturas, pois como visto a medida que a
concentracao aumenta Ap diminui. O efeito de ordenamento magnético é claramente

identificado para as concentragoes 12 e 17-at%Fe pela inflexdo nas curvas Ap(T).

Na Figura 1.20 é apresentada a derivada do coeficiente da resistividade em relagao
a temperatura , em funcao desta tultima, para a liga Au-Fe nas concentracgoes 12, 17 e
22-at%. Nota-se que o aumento d(Ap(T'))/dT é proporcional ao aumento da concentragao
de Fe, e que d(Ap(T))/dT nao assume valores negativos mesmo quando este se aproxima
da temperatura ambiente. A amostra com concentragao 12-at%Fe apresenta um ponto

maximo em 7, (indicado por uma seta na Figura 1.20), porém as demais concentragoes
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nao apresentam nenhum pico nesta faixa de temperatura. Comparando esses resultados
com a literatura vemos que as formas caracteristicas dessas curvas sao muito diferentes
daquelas de sistemas ferromagnéticos tipicos como PdFe [39] e PtFe [40], indicando que
o comportamento nao-sistemético de Ap(T') para as amostras com concentragoes 12, 17
e 22-at%Fe nas ligas de Au-Fe pode estar relacionado com um tipo de ferromagnetismo
inomogéneo em alta temperaturas, seguindo por um regime tipo vidro-de-spin em bai-
xas temperaturas. Isto significa que o regime vidro-de-spin persiste em uma regiao de

concentracao de temperatura limitada abaixo de um regime ferromagnético.
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Fig. 1.20: Derivada do coeficiente da resistividade em relacdo a temperatura, para Sis-
tema Auy_,Fe, onde x=12, 17 e 22 at% [}1].

1.3 Modelos Teodricos para Sistemas Magnéticos
Reentrantes

Duas abordagens tedricas distintas tem sido mais comumente usadas para explicar o
comportamento magnético de sistemas reentrantes. O primeiro modelo, proposto por Coles
e col. [2], sugere a coexisténcia de ordens do tipo ferromagnética (ou antiferromagnética)
e vidro-de-spin em regioes distintas da amostra. O segundo modelo, originalmente es-
tudado por Sherrington e Kirkpartick em 1975 [42], consiste em uma extensao natural
da teoria de campo médio para vidros-de-spin. Nenhuma das duas descrigoes é inteira-
mente satisfatéria. A ocorréncia de uma fase intermedidria com ordem ferro(ou antiferro)

magnética de longo alcance nos sistemas reentrantes indica que a entropia é maior nesta
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fase do que no estado desordenado tipo vidro-de-spin em baixas temperaturas. E essa a
principal caracteristica experimental, aparentemente paradoxal, que os modelos tedricos

para os sistemas reentrantes tem encontrado dificuldades para explicar.

No modelo de coexisténcia de ordens ferromagnética e de vidro-de-spin, original-
mente proposto para interpretar o comportamento de amostras Au-Fe, é usada a teoria
de percolacao. Admite-se que o sistema de spins se subdivide em agregados. No limiar de
percolagao, alcancando pela variacao na concentracao do atomo magnético, é formado um

agregado infinito com ordem ferromagnética em T = T¢.

Supoe-se também que uma certa quantidade de agregados finitos de diferentes tama-
nhos sobrevive. Nestes, um ordenamento do tipo vidro-de-spin se estabelece em tempera-
turas inferiores a T,. Um aspecto essencial deste modelo ¢ que o ferromagnetismo de longo
alcance pode ser perturbado, mas nao desestabilizado, pelas interagoes com os agregados

finitos onde os spins estao congelados em direcoes aleatorias.

De acordo com a teoria de campo médio, originalmente proposta por Sherrington
e Kirkpartick (SK), néo existe nenhuma distin¢gdo fundamental entre um vidro-de-spin
simples, em geral formado por ligas diluidas, e os sistemas reentrantes. A descricao do

modelo de SK parte de um Hamiltoniano de spins de Ising com a seguinte forma:

irj i
onde, no primeiro termo, cada par de spins deve ser somado apenas uma vez, e no segundo
termo ¢ incluido o efeito de um campo local h;. Os parametros de troca J;; obedecem a

uma distribuicao Gaussiana do tipo:

P(J;;) = (%Zﬂ) exp [N (Jij — Jo/N)?/2A77] (1.5)

que é a mesma para todos os pares de spins, de modo que se obtém:

(Jij) = Jo/N (1.6)

(J53) = (Jiy)* = (AJ)*/N (1.7)

)
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Fig. 1.21: (a) Diagramas de fases magnéticas para o modelo SK [42]. (b) O mesmo para
o modelo de Gabay e Toulouse [19]

onde AJ é o desvio médio da distribuigao de J;; em relacao a .J,, e N corresponde ao

numero total de spins.

A solucao do modelo SK resulta em um diagrama de fases como mostrado na Fi-
gura 1.21 (a). Acima de um certo valor positivo para J,, o sistema apresenta uma fase
ferromagnética (F) que, a baixas temperaturas, sofrerd uma transigao para a fase reen-
trante R, teoricamente descrita como um ferromagneto com quebra de simetria de réplicas
[1]. Experimentalmente, essa fase deve manifestar propriedades caracteristicas de vidro-
de-spin, tal como na fase de vidro-de-spin simples, denotado VdS como nos diagramas
da Figura 1.21. A fronteira de separagao entre as fases F' e R é descrita pela linha de
Almeida-Thouless [19]. Na solucao original do modelo SK nao havia distingao entre as

fases VdS e R e a fronteira entre as fases F' e R por eles calculada era instavel.

O modelo SK foi posteriormente generalizado por Gabay e Toulouse [18], que consi-
deraram um Hamiltoniano semelhante ao da Eq.1.4, porém com spins vetorias classicos.
A solucao obtida fornece o diagrama de fases esquematizado na Figura 1.21 (b), onde a
linha de separacao entre a fase ferromagnética F' e a fase reentrante R é chamada de linha
de Gabay-Toulouse. Neste caso a linha de Almeida-Thouless corresponde apenas a um

“crossover”, assinalado pela linha tracejada no diagrama.

A teoria de Gabay-Toulouse permite uma interpretacao mais clara da natureza da
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Fig. 1.22: (a) Ordenamento das componentes longitudinais do spin na fase F' e (b) Con-
gelamento aleatorio dos spins na fase reentrante R no diagrama de Gabay-
Toulouse.

fase reentrante. De acordo com o modelo, ocorre um desacoplamento dos graus de liber-
dade longitudinal e traversal dos spin vetores. Na transicao entre as fases P e F' apenas
a componente z do spin adquire ordem de longo alcance, dando origem a um estado tipo
ferromagnético, porém com momento significamente menor que o valor de saturacao, con-
forme ilustra a figura 1.22(a). Abaixo da linha de separacao entre as fases ferromagnética
e reentrante, os graus de liberdade transversais a direcao z se congelam progressivamente
em orientagoes aleatérias. Desta forma, tal como ilustrado na Figura 1.22(b), na fase R
ocorre um desalinhamento dos momentos magnéticos microscépicos e o ferromagnetismo
longitudinal coexiste com uma ordem do tipo vidro-de-spin nas componentes transversais

do spin.



Capitulo 2

Fenomenos Criticos em Transicoes de

Fase Magnéticas

O estudo de transicoes de fase e fenomenos criticos é feito em uma ampla variedade
de sistemas como, por exemplo, materiais magnéticos, ligas bindarias, superfluidos, su-
percondutores, cristais liquidos, etc. Neste capitulo, nos concentraremos em abordar os
fenomenos criticos que caracterizam o comportamento de sistemas magnéticos nas vizi-

nhancas da transicao de fase para-ferromagnética.

2.1 Transicoes de Fase

A classificacao atualmente utilizada para as transicoes de fase foi sugerida inicialmente
por Ehrenfest [43]. De acordo com essa classificacao, uma transigao de fase ocorre quando
existir um comportamento singular na energia livre ou em uma de suas derivadas. No
primeiro caso, a transicao é de primeira ordem, ao passo que se a singularidade ocorrer
numa derivada primeira do potencial termodinamico em relagao a uma variavel intrinseca
a transicao esta é dita de segunda ordem. Equivalentemente, chamamos transigoes de fase
de primeira ordem a os processos nos quais as derivadas dos potenciais termodinamicos
apresentam uma descontinuidade em funcao de suas variaveis. Quando as derivadas de
primeira ordem permanecem continuas, mas as derivadas de ordem superior divergem
para certos valores de temperatura, pressao ou concentracao de particulas, temos o que
¢ chamado uma transicao de fase de segunda ordem. As transicoes de segunda ordem

também podem ser definidas em termos da simetria do sistema em questao. Elas ocorrem
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Fig. 2.1: Diagrama de fase do campo magnético como func¢ao da temperatura num sistema
ferromagnético.

quando houver uma quebra de simetria, ou seja quando o sistema passar de forma continua

de uma fase desordenada (mais simétrica) a uma fase ordenada (menos simétrica).

Os processos de transicao de fase num sistema ferromagnético podem ser visualizados
utilizando-se um diagrama de fases em que o campo magnético aplicado é representado
como uma funcao da temperatura, tal como mostra a Figura 2.1. Em baixas temperaturas,
quando o campo aplicado é nulo, se observa uma linha de coexisténcia das fases ordenadas.
Uma das fases ordena-se com spins apontando paralelamente a certo eixo de quantizacao
e a segunda com spins alinhados no sentido oposto. A magnetizacao espontanea para
ambas as fases é a mesma em modulo e a energia livre magnética por a&tomo também nao
se altera. Quando ocorre a passagem por 1. em H = 0 a magnetizagao adquire um valor

abrupto nao nulo, o que caracteriza uma transicao de fase de segunda ordem.

Quando um sistema magnético é colocado sob a acao de um campo externo, a mag-

netizacao sera definida por:

dG
M=\ ) (2.1)

sendo G a energia livre de Gibbs e H4 o campo magnético aplicado. O diagrama de fases
da Figura 2.2 mostra que a magnetizacao espontanea ¢ nula para valores acima de T,

enquanto que para temperaturas abaixo de T, existe uma transicao de fase de primeira
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Fig. 2.2: Diagrama de fase magnetizacao versus temperatura num sistema ferromagnético

[44]-

ordem em processos em que o campo € variado com mudanca de orientacao e a temperatura
¢ mantida fixa. Em H = 0 e variando-se a temperatura observa-se uma transigao de fase

continua, de segunda ordem, na temperatura critica T' = T..

A dependéncia da susceptibilidade e do calor especifico com a temperatura apresen-
tam divergéncia em T= T, o que é caracteristico de transicoes de fase de segunda ordem

(Fig.2.3).

2.2 Expoentes Criticos para Transicoes de Fases
Magnéticas

As transicoes de fase de segunda ordem ou as transicoes de fase criticas, tem sido
muito estudadas gragas ao desenvolvimento de técnicas tedricas poderosas para descreve-
las, como, por exemplo, a teoria de scaling, que se fundamenta numa técnica andlise
dimensional baseada em uma equacao de estado apropriada, ou a teoria do grupo de

renormalizacao.

A termodinamica de uma transicao de segunda ordem é controlada pelo comprimento

de correlacao, o qual diverge na forma de uma lei de poténcia quando a temperatura se
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Fig. 2.3: Calor especifico versus temperatura de um ferromagneto nas vizinhancgas da
temperatura critica [44].

aproxima do valor critico T, indicando o estabelecimento de um estado com ordem de
longo alcance e menor entropia em 7' < T, . Consequentemente, nesse tipo de transicao, as
propriedades termodinamicas relevantes também apresentam comportamentos singulares
nas vizinhancas de T,. Estes sao os denominados fenomenos criticos. Podemos analisar
tal comportamento através da energia livre de Gibbs G(T', H), através da qual podem ser

expressas as fungoes termodinamicas [45]:

= (5) (2:2)

Susceptibilidade:

Magnetizacao:

e (%) o3

Calor Especifico:

el
C:(am>. (2.4)

A expressao nao analitica para a energia livre nas vizinhacas de T, tem seguinte

forma:

GT-T)=A|(T-T)|" 1+B(T-T)+..) (y>0). (2.5)
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A fungao G(T) representa o comportamento das varias quantidades fisicas do sis-
tema, tais como as definidas nas equacoes 2.2, 2.3 e 2.4, e é regida pelo valor assumido pelo
expoente critico y. Dessa forma, as diferentes quantidades fisicas passam a ser descritas
por leis de poténcia em (T — T,) e podem ser individualmente caracterizadas em termos
de seus expoentes e amplitudes criticas correspondentes.

Para definir os expoentes criticos partimos da fun¢ao termodinanica G(T'), a qual
serd nula no ponto critico e continua para (T — T,) — 0. Assim, em uma transi¢ao
magnética a susceptibilidade inicial na fase paramagnética diverge quando a temperatura

se aproxima de T, na forma

X = Xot” (t >0) (2.6)

sendo t = (T — T.)/T. a temperatura reduzida, v o expoente critico e y, a amplitude
critica. A magnetizagdo espontanea, que é o parametro de ordem para uma transi¢ao

ferromagnética, se nula quando a temperatura se aproxima de 7, por baixo, na forma

M = M,(—t)? (2.7)

onde (3 é outro expoente critico. A isotérmica critica, que descreve a transicao no plano

M x H, também se comporta de maneira singular, ou seja

M =a,HY?  (t=0) (2.8)

sendo d o expoente critico e a, uma constante.

O calor especifico segue uma lei de poténcia tanto acima quanto abaixo de T, e é em
geral representado como
Ai
C="(t"-1)+B% (2.9)

o
onde os simbolos + se referem a temperaturas acima e abaixo de T, respectivamente.
As amplitudes B* correspondem as contribuicoes nao criticas que se adicionam ao termo

magnético. Essas contribuigoes, quando significativas, tornam dificil a determinagao pre-
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cisa do expoente critico a através de experiéncias de calor especifico, de forma que um
método alternativo, através o estudo da resistividade elétrica, também tem sido utilizado
para a determinagao desse expoente. Segundo previsoes teéricas [46] e verificagoes expe-
rimentais [47], a derivada da resistividade em fungao da temperatura diverge do mesmo
modo que o calor especifico na regiao critica. Isso ocorre porque, nesse intervalo de tem-
peraturas, as flutuagoes que contribuem para a energia interna sao também responsaveis
pelo espalhamento. Assim, podemos escrever
dp _C*

o= (t—1)+D* (2.10)

onde C* sdo amplitudes criticas e e D* sdo os coeficientes da resistividade regular.

Também relevante é o comportamento critico do comprimento de correlacao, que é

dado por

§=& |t (2.11)

sendo v o expoente critico e £, uma amplitude critica.

Quantidades fisicas que dependem da dinamica do sistema também mostram com-
portamento critico em 7' = T, [48]. A dinamica critica ¢ descrita através de um tempo ca-
racteristico, que € o inverso da razao de relaxacao para o parametro de ordem. Este tempo
de relaxacao 7, depende do comprimento de correlagao segundo uma lei de poténcia dada
por 7 ~ &% sendo z chamado de expoente critico dinamico. A equacao 2.11 implica que o

tempo de relaxagao varia com a temperatura reduzida na forma:

Tt (2.12)

As diversas relagoes entre as quantidades termodinamicas e a hipétese de invariancia
por transformacao de escala permitem que sejam obtidas diversas relagoes entre os expoen-
tes criticos estaticos. Dentre estas, as mais conhecidas sao as leis de escala de Rushbrooke,

de Griffiths e de Widom, respectivamente escritas como:

a+2847=2 (2.13)
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a+p0+1)>2 (2.14)

v =B - 1). (2.15)

Uma outra relagao interessante ¢ a chamada lei de hiper-escala, dada por

a=2-—wvd, (2.16)

a qual permite expressar todos os expoentes criticos em termos do expoente para o compri-

mento de correlacao e da dimensionalidade Euclideana d do espago relevante ao sistema.

2.3 Previsoes da Teoria de Campo Médio para os

Expoentes Criticos

A chamada Teoria de Campo Médio para um sistema magnético é baseada na hipdtese
de que a interacao entre os momentos magnéticos pode ser considerada como sendo aquela
de um dado momento individual com o campo médio gerado por todos os demais na
posicao do momento em questao. Em outras palavras, o sistema magnético é descrito
como um somatoério de comportamentos de particula tnica, sendo relacionado a média

dos estados de um spin tinico sob a influéncia de todos outros.

A transicao ferromagnética tem sido estudada desde o inicio do século 20, quando
Curie propos uma teoria fenomenoldgica, desenvolvida mais tarde por Weiss [49]. Essa te-
oria também ¢ conhecida como teoria cléssica ou de campo molecular, se limita a descrever
os aspectos qualitativos das transigoes ferromagnéticas, considerando tais transigoes como
um efeito cooperativo onde as interagoes entre os momentos magnéticos gera um campo
interno ao qual esta sujeito cada atomo magnético do sistema. Esse campo é denominado

campo médio ou molecular, e é definido como:

H,, = \M (2.17)
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sendo M a magnetizagao e A um parametro independente da temperatura, que mede a
intensidade do campo médio. Quando o sistema é colocado sob a acao de um campo

externo H, o campo total atuando sobre um dado momento magnético sera

H. =H+AM(T, H) (2.18)

onde ﬁe 7 ¢ o campo efetivo. A magnetizacao do sistema interagente sera entao:

M=xH, (2.19)

Considerando que o sistema esteja em uma fase paramagnética de alta temperatura,
0 que equivale a supor que a agitacao térmica é suficientemente forte para impedir o
estabelecimento de qualquer ordem cooperativa de longo alcance, teremos o limite em que
o campo efetivo é fraco, e podemos supor que a susceptibilidade y obedece a lei de Curie,

de modo que a Eq. 2.19 toma a seguinte forma:

M= ?ﬁ + M. (2.20)

Isolando a magnetizagao na Eq. 2.20, teremos

M C

T - T—cx (2.21)

Este resultado significa que, na teoria de Curie-Weiss, a susceptibilidade em tempera-

turas bem maiores que 7, ¢ dada por

M C

H XTT_-T

(2.22)

onde T, = C' A, sendo C' a constante de Curie. A susceptibilidade, portanto, apresenta
uma singularidade em 7' =T,., onde ocorre uma instabilidade no sistema de spins. O
expoente critico correpondente, segundo esta formulacao, é v = 1. Acima de T,, os spins
estao orientados ao acaso e embora ocorram flutuagoes que produzem uma magnetizacao
local, tendendo & aumentar o alinhamento entre os spins, tais flutuacoes nao capazes

de estabilizar um estado com ordem de longo alcance com carater estatico. Abaixo de
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T,, o sistema passa a apresentar uma fase ordenada, sendo a magnetizacao diferente de
zero mesmo na auséncia de campo magnético aplicado. Na teoria de campo médio, a

magnetizagao é dada por

:U’Hef>
M = N, B 2.2
By (4 (223)

onde p é a magnitude do momento magnético microscopico, By é a funcao de Brillouin,
N ¢é o nimero de momentos magnéticos por unidade de volume, e kg ¢é a constante de
Boltzmann. Em temperaturas proximas a T, essa expressao corresponde a um comporta-

mento para a magnetizacao que é dado por:

M o (T — Te)Y2. (2.24)

Isto significa que o expoente critico para a magnetizagao na teoria de campo médio é dado
por 5 =1/2.
Podemos ainda analisar o comportamento da isotérmica critica, a qual descreve a

transicao no plano M versus H, considerando 7' = Tz. Obtém-se:

M oc HY?, (2.25)

onde § = 3.

A teoria de campo médio nao é valida, todavia, nas proximidades de T, uma vez
que nao inclui os efeitos de flutuagoes correlacionadas, os quais se tornam importantes nas
proximidades da transicao. Nas proximidades de T, a susceptibilidade diverge e, portanto,

as flutuacoes na magnetizagao, que tem a forma,

v(AM)? = xkpT, (2.26)

podem alcancar valores muito elevados. A energia livre é continua ao passar pela transicao
de segunda ordem. Assim, quando estamos nas proximidades de T., o custo em energia
serd minimo para que numa fracao do volume da amostra a magnetizacao instantanea

adquira valores significativos. O sistema devera ser representado por um comportamento



Previsoes da Teoria de Campo Médio para os Expoentes Criticos 35

3
P Ml S ™ g [ | ; .
BE o e I T | £
el T i RN e
5 i
ey & oy \ ! \ /
hal wil X r S | N
* H\ s - - B ~ !
5 5 I A kTR SO LR L K
S O s —
CF S By ey / w\ S 3
i Tl e e D |
- o s\
(a) (b)

Fig. 2.4: (a)Comportamento de particula dnica para um sistema magnético, e
(b)comportamento coletivo.

coletivo (ver figura 2.4b) e, ndo pelo somatério das componentes de particula tinica ( ver

figura 2.4a).

Dessa forma, as interacoes entre particulas governam o comportamento do sistema
nas proximidades de T.. Uma vez que a teoria cldssica de campo médio de Weiss nao
leva em consideragao os efeitos devidos as flutuacoes correlacionadas nessa regiao, para
estudarmos tais efeitos é necessario utilizarmos uma teoria que permita a incorporagao de
uma descricao das flutuagoes correlacionadas nas propriedades dinamicas e de equilibrio
do sistema, tal como a teoria de transicoes de fase de segunda ordem de Landau, que

discutiremos a seguir.

2.3.1 Teoria de Landau

A teoria de Landau [50] para transigoes de fase de segunda ordem, proposta em 1937, se
fundamenta no conceito da existéncia de um parametro de ordem, ¢, o qual tem valores nao
nulos para temperaturas abaixo de T, se anula em T, e se mantém nulo em temperaturas

superiores a esta.

Em geral, o parametro de ordem serd igual a zero na fase mais simétrica (desorde-
nada, ou que ocorre em altas temperaturas), e diferente de zero na fase menos simétrica
(ordenada). Por exemplo, em uma transi¢ao para-ferromagnética, o paramétro de ordem

¢ pode ser o vetor magnetizacao quando o campo externo tende a zero. Em uma transigao
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para—antiferromagnética, ¢ pode ser associado a magnetizacao de sub-rede, enquanto que
em uma transicao do tipo ordem-desordem para uma liga binaria, ¢ pode ser considerado
como a diferenca de densidade entre os sitios das sub-redes. Na transicao vidro de spin, o

parametro de ordem ¢é relacionado com a magnetizagao quadratica média. Nestes sistemas,

M=[<S5;>]=0. (2.27)

Assim, a quantidade

q=1[<5i>%, (2.28)

¢ definido por Edwards e Anderson [51] como o parametro de ordem de uma transicao

vidro-de-spin. Na eq.2.28 J indica que média é efetuada sobre as interacoes de troca.

Considerando-se o caso de um ferromagneto uniaxial a expressao de Landau para
a energia livre de Helmholz toma a seguinte forma nas proximidades da transicao para-

ferromagnética, onde o parametro de ordem é pequeno:

(T, H,¢) = fo(T,H) + (T, H)¢* + B(T, H)¢' (2.29)

e a correspondente expressao para a energia livre de Gibbs serd

G(T,H,¢) = fo(T) — Hp + o(T, H)¢* + B(T, H)¢"* (2.30)

sendo f, a energia livre por unidade de volume na auséncia de campo, e a e 3 sao coefici-
entes dependentes da temperatura. Essa expressao permite estudar o comportamento de
equilibrio do sistema nas proximidades da transicao e fornece valores universais para os
expoentes criticos do parametro de ordem (f3), da susceptibilidade () e do calor especifico
(a).

O estado de equilibrio é caracterizado pelo minimizacao da energia livre, Eq. 2.29,

sendo que as possiveis solucoes sao dadas por :

9l=0 (I>T) e |g|=-7 (T<T) (2.31)

No ponto critico podemos desenvolver os coeficientes em séries de poténcias da tem-
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peratura, conservando apenas o termo de mais baixa ordem, de modo que as condicoes

expressas pela eq.2.31 sejam satisfeitas. Entao, supoe-se que

a(T) = (T — T, (2.32)

B(T) =5 (2.33)

onde a, e 3, sdo constantes. Em 7" = T¢ e em campo magnético nulo teremos a(7")=0. As
constantes a e (3, assumem valores positivos e fo(T') =~ fo(1¢). Substituindo as Eqs. 2.32

e 2.33 na Eq. 2.30 teremos

G(T,H,¢) = fo(T) = Ho + a(T = T.)¢* + B,¢" (2.34)

O painel da Figura 2.5 (a) apresenta G, = (G — f,) que representa a parte singular
do potencial termodindmico como funcao do parametro de ordem para T > T, sendo
o campo magnético aplicado H igual a zero. Nessa mesma figura, o painel (b) mostra a
dependéncia do potencial de Landau com o parametro de ordem para temperaturas abaixo
da temperatura critica. Vemos aqui que o minino presente em ¢ = 0 na Figura 2.5(a) se
torna um maximo e surgem dois minimos simétricos de cada lado. Utilizando a Eq. 2.34 e
suas derivadas podemos calcular os valores dos expoentes criticos independentemente do
sistema em questao, obtendo que f=1/2, y= 1 e § = 3, tal como na versao mais simples

da teoria de Curie-Weiss.

2.4 Expoentes Criticos para Sistemas Ordenados

O dominio das transicoes de fase de segunda ordem por flutuagoes correlacionadas de
longo alcance resulta nao apenas nas relagoes de escala entre os expoentes criticos, mas
condiciona também os valores numéricos que estes podem assumir. Em geral, os expoentes
nao dependem da estrutura microscépica detalhada do material e nem da transigao critica

especifica, seja ela magnética, superfluida, ordem-desordem, ou outra. Verifica-se, tedrica e
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Fig. 2.5: (a) Potencial Termodinamico de Landau em fung¢ao parametro de ordem para
T>T., (b)eparaT < T, [50].

experimentalmente, que os expoentes criticos em geral dependem de quantidades basicas
como a dimensionalidade espacial, d, e a simetria do parametro de ordem especifico a
transicao em questao. Esta propriedade recebe o nome da classe de universalidade. Essas
sao rotuladas em termos do modelo mais simples que as descrevem. Assim, a transicao fer-
romagnética num sistema tridimensional é descrita pelo modelo de Heisenberg [46]. Neste
modelo a dimensao é igual a trés e o parametro de ordem (vetor magnetizagao) possui trés
componentes. Calculos numéricos, fundamentados na teoria do grupo de renormalizacao
[46], permitem estimar [52], para este modelo, os expoentes criticos listados na tabela 2.1.
Os valores medidos para estes expoentes em ferromagnetos classicos como Fe, Co, Ni, Gd

e outros reproduzem com boa precisao as previsoes do modelo de Heisenberg.

No modelo de Ising, o spin orienta-se apenas paralela ou antiparalelamente a uma
unica direcao. Portanto, neste modelo o parametro de ordem é unidimensional. Os valores
estimados com o modelo de Ising para os expoentes criticos para espagos bi e tridimensonais

estao também apresentados na tabela 2.1.

O modelo XY também descreve uma transi¢ao ferromagnética, porém neste caso
o parametro de ordem possui duas componentes. Em geral convenciona-se que as com-
ponentes da integral de troca sao JZHJ =0e Jé # 0. Podemos observar os valores dos
expoentes criticos previstos para este modelo na tabela 2.1, no caso que o espago fisico é

tridimensional.
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Classe de Universalidade parametro de ordem  « I} ~ ) v n
2-d Ising 2-comp. escalar 0 /8 7/4 15 1 1/4
3-d Ising 2-comp. escalar 0.10 033 124 48 0.63 0.04
3-d X-Y vetor-2d 0.01 034 130 4.8 0.66 0.04
3-d Heisenberg vetor-3d -0.12 036 1.39 4.8 0.71 0.04
campo médio vetor-3d 0 /2 1 3 1/2 0

Tab. 2.1: Tabela de expoentes criticos para modelos tracidionais [45].

2.5 Expoentes Criticos para Sistema Desordenados

Uma questao importante, que tem merecido intensos esforcos de investigagao tedrica
e experimental, consiste em verificar se os expoentes criticos sao afetados pela desordem,
ou, em outros termos, saber se a desordem é relevante na determinacao da classe de
universalidade de uma dada transicao critica. Uma vez que, em principio, a desordem
pode afetar as correlagoes de longo alcance que dominam a termodinamica na regiao

critica, esta pode se tornar uma variavel relevante.

A desordem magnética pode ser relacionada com as caracteristicas de equilibrio do
material em questao, as quais estao associadas com a mobilidade dos atomos na rede
cristalina. Essa desordem ¢ dividida em duas classes: a chamada desordem estética (tem-
perada ou quenched) e a desordem dindmica (recozida ou annealed). No primeiro caso a
configuragao atomica e os spins sao imoveis e nao estao necessariamente em equilibrio ter-
modinamico. Na desordem dinamica a configuracao atomica e os spins estao em equilibrio

termodinamico.

Experimentalmente, a desordem do tipo recozida somente pode ser obtida em alta
temperatura, onde os atomos tem energia térmica suficiente para se moverem em uma
escala de tempo muito menor que a duracao do experimento. Os efeitos magnéticos deste
tipo de desordem foram teoricamente analisados em 1968 por Fisher [46], que mostrou
que a relevancia desse tipo de desordem para os fenomenos criticos depende do expoente
critico do calor especifico, o, do sistema puro correspondente. Para o, < 0 a desordem
recozida ¢ irrelevante. Para «;, > 0, os expoentes estaticos sao renormalizados por um

fator (1 —a)™', e para a;, = 0 existe uma correlagao logarftmica [53], isto é a eq. 2.9 toma
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a forma:

C ~ t%In[1 + Cln(1/t)] 4+ C', (2.35)

mas os expoentes nao mudam em relagao ao sistema puro.

Determinacoes experimentais dos efeitos de desordem na fenomenologia critica sao
dificeis de serem obtidas, uma vez que somente alguns poucos sistemas magnéticos tem
temperaturas de ordenamento altas o bastante para assegurar a mobilidade atomica ne-
cessaria na desordem recozida. Um exemplo de tais sistemas sao as ligas de Fe, para as
quais se espera que os expoentes nao mudem em relagao ao caso puro uma vez que o, < 0.
Estudos realizados por Chang e Hohenemser [54] através de medidas de espectroscopia
Mossbauer na liga Fe;_,V, confirmam as previsoes tedricas, reproduzindo com uma boa

precisao o expoente critico § da magnetizacao do Fe puro.

De forma geral, a teoria de Fisher é experimentalmente confirmada para sistemas
Heisenberg formados por ligas contendo Fe. Entretanto, para sistemas Ising 3d, para quais

a,, > 0, as previsoes de Fisher ainda nao foram confirmadas.

No estudo de desordem do tipo temperada também devemos incluir os sistemas
com interacao de troca aleatéria. O Hamiltoniano que descreve o comportamento desses

sistemas é dado por

H=—Y"(J,+AJ;8,5)) (2.36)

2%
sendo J, a interacao de troca média, AJ;; a variacao na interacao de troca e ,S?J é o spin
de m componentes no sitio j. O comportamento critico desses sistemas também depende
do valor de o, do sistema puro correspondente. Este fato foi inicialmente reconhecido
por Harris [55]em 1974. Este autor desenvolveu um critério que estabelece se a desordem
“quenched ¢ relevante ou nao do ponto de vista de uma transicao critica. Este critério,
denominado de Critério de Harris, estabelece que a desordem estdtica nao altera os ex-
poentes quando a < 0, que é caracteritico de sistemas do tipo Heisenberg. Porém, a
transicao pode ser alterada se a > 0, como ocorre em sistemas Ising 3d. Para a = 0,

caracteristico de sistemas Ising bidimensionais e do modelo 3d-XY, as previsoes tedricas
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Sistema Tc (K) ﬁ i J 5calc. Uegle.
ferromagnetos cristalinos
Fe 1044.0 0.39 1.33 4.35 443 -0.11 [64]
Co 1382.2 0.44 1.23 3.35 4.82 -0.10 [65]
N3 627.4 038 1.34 4.58 4.54 -0.10 [66]
ferromagnetos amorfos
Fe1gNizgB19Siy 186.5 0.42 1.35 4.49 4.21 -0.19
Fe3Nig; B19Sty 268.5 042 1.35 4.48 4.21 -0.19
F632Ni36CT14P1236 250.5 041 1.38 4.37 -0.20
FeygNigyBig P14 Bg 2277 039 1.33 4.45 441 -0.011
Fe g NiyPy4Bg 519.9 0.38 1.31 4.46 4.45

Tab. 2.2: Valores experimentais e tedricos dos expoentes criticos para sistemas ferromag-
neticos amorfos [59] e cristalinos. Os expoentes Ocgpe. € Oeqre. SG0 calculados
através das relagoes de scaling 6 = 1+ (v/F) ea =2(1 - 3) — .

sdo controversas. Jug [56] obteve em seus estudos que o sistema puro nao sofre nenhuma
mudanga, enquanto que Dotsenko [57] [58] encontra que a transigdo para o = 0 produz

divergéncias logaritmicas nas propriedades criticas.

Além dos sistemas cristalinos desordenados que tratamos até aqui, existem os siste-
mas estruturalmente desordenados, nos quais a rede cristalina da lugar a uma estrutura
amorfa. Estes sistemas sao preparados a partir da fase liquida e resfriados de forma sufici-
entemente rapida para que os dtomos nao tenham tempo de se ordenar em uma estrutura
cristalina estavel e continuam a manter, na fase sélida, a estrutura de desordem tipica
do liquido. Kaul [59] desenvolveu um extenso estudo experimental sobre a fenomenologia
critica dos ferromagnetos amorfos e, como podemos ver a partir dos valores mostrados na
Tabela 2.5, os expoentes criticos desses ferromagnetos desordenados sao muito similares

aqueles dos sistemas ordenados.

Outro topico de grande importancia, mas ainda pouco estudado, sao os sistemas fer-
romagnéticos desordenados em que a desordem ¢é acompanhada de frustacao. Um exemplo
de sistema frustrado sao os sistemas do tipo vidro-de-spin [63], os quais apresentam uma
ordem magnética resultante do conflito de interagoes que favorecem igualmente antiferro-
magnetismo e ferromagnetismo. Nesses sistemas, o ordenamento magnético é caracteri-

zado por uma magnetizagao total nula, pois os momentos micorscépico sao orientados com
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igual probabilidade em todas as diregoes possiveis. Abaixo de uma certa temperatura 7y,
os momentos magnéticos estao fixos e aleatoriamente orientados, isto é, estao congelados.

Acima desse limite, eles se descongelam e a liga se torna paramagnética.

A Figura 2.6 ilustra o fenomeno de frustragdo em um sistema magnético. Na figura
estd representada uma rede quadrada onde os momentos magnéticos interagem apenas
com seus vizinhos mais proximos, sempre com a mesma intensidade, porém com sinais
aleatorios. Consideremos, inicialmente, que os momentos magnéticos podem se orien-
tar apenas para cima ou para baixo no plano da pagina. Se considerarmos apenas um
quadrado elementar da rede, podemos ver Figura 2.6(a) que todas as ligagoes positivas
produzem sempre alinhamento paralelo dos momentos e as negativas produzem alinha-
mento antiparalelo. No caso da Figura 2.6(b) um alinhamento completo nao é possivel,
pois havera sempre uma ligacao frustrada, ou seja, incapaz de orientar os momentos de
forma a satisfazer a regra geral. Como podemos ver através da Figura 2.6, a condigao
para que um quadrado seja “frustrado” ou tenha uma ligacao frustrada, é que o produto

das ligacoes ao longo de seu perimetro seja negativo.

Se permitimos agora que os momentos magnéticos se orientem em todas as direcoes
e nao apenas para cima ou para baixo, se torna possivel distribuir a frustracao ao longo
das ligagoes, atingindo uma situagao de compromisso na qual todas elas terminam parcial-
mente satisfeitas. Quando a energia de interacao entre os momentos magnéticos depende
tanto do sinal da ligagao quanto do angulo formado entre eles, como ¢é o caso da interagao
de troca, passam a existir duas configuragoes de equilibrio para os momentos magnéticos,
onde ambas minimizam a energia magnética dos quadrados (ver Figura 2.6(c) e (d)).
Nota-se que uma destas configuracao nao pode ser obtida a partir da outra através de

uma mesma rotacao de todos os momentos e, portanto, elas devem ser distintas.

Diversos estudos experimentais sobre a fase tipo ferromagnética de varios sistemas re-
entrantes, utilizando técnicas como a visualizagao de estrutura de [60], o ruido Barkhausen
[61], a susceptibilidade ac [16] ou espalhamento ineldstico de neutrons [62] tem mostrado
que a natureza desses sistemas apresenta diferengas marcantes com o arranjo colinear de
spins tipico de um ferromagneto classico. Assim, é razoavel considerar que as anoma-

lias da fase intermediaria dos sistemas reentrantes resultem da presenca de frustracao, a
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Fig. 2.6: Rede quadrada com ligagoes de sinais aleatorios para os vizinhos mais prorimos.
Ligagoes ferromagnéticas estao representadas por (+), ligagoes antiferro-
magnéticas por (-). (a) quadrado ndo frustrado. Nesta configura¢do podemos
orientar os momentos de forma satisfazer todas as ligagoes. (b) quadrado frus-
trado. Neste caso, se os momentos forem orientados apenas para cima ou para
baizo na pdgina, € impossivel satisfazer simultaneamente todas as ligagoes. (c)
e (d) Configuragoes de equilibrio de um quadrado frustrado onde os momentos
podem se orientar em qualquer direcdao, caracteristico das intergoes de troca.

qual aumenta a importancia dos efeitos de desordem. Com isso, é interessante saber se
a desordem acompanhada de frustragao ¢ relevante do ponto de vista da transicao critica

para-ferromagnética nos sistemas reentrantes. Esta discussao sera retomada mais adiante.



Capitulo 3

Técnicas Experimentais

Para a caracterizacao das propriedades fisicas dos sistemas reentrantes estudados nesta
tese utilizamos varias técnicas experimentais: resistividade elétrica em presenga de baixos
campos magnéticos; magnetizagdo DC (“VSM” e “SQUID”); calor especifico e suscepti-
bilidade AC com diversas frequéncias. As medidas com as duas primeiras técnicas foram
realizadas no Laboratério de Supercondutividade e Magnetismo do Instituto de Fisica
da Universidade Federal do Rio Grande do Sul, e as demais no Laboratorio de Baixas
Temperaturas do Instituto de Fisica da Universidade Federal do Rio de Janeiro. Neste
Capitulo, descrevemos os detalhes técnicos dos equipamentos utilizados e o procedimento

de obtencao dos dados experimentais para cada técnica.

3.1 Resistividade Elétrica

O desenho basico do equipamento utilizado nas medidas de resistividade elétrica, con-
sistindo de um criostato e a montagem eletronica, bem como o procedimento de medida

experimental, sao descritos a seguir.

3.1.1 Criostato

O criostato é constituido por dois “dewars” concéntricos e estd esquematizada na Fig 3.1.
O “dewar” externo (4) é um recipiente de ago inox, com paredes duplas. O espaco entre
as paredes é evacuado a 107° Torr. O “dewar ” interno (5) é feito de vidro. No interior do

“dewar” de vidro estd colocado um anticriostato (6) de ago inox, conectado ao reservatério
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de liquido criogénico por um capilar que permite a passagem deste até o porta-amostra (9).
A parte inferior do anticriostato esta envolta por um solendide de fio de cobre, centrado
em relagao a amostra e que gera um campo magnético com valor maximo da ordem de

60mT.

O porta-amostra é feito de cobre e nele estao acoplados um sensor térmico e um
aquecedor. O conjunto é envolvido por uma camara cilindrica de cobre que tem a funcao
de homogeneizar a temperatura. A temperatura da amostra durante a medida é controlada
por um sensor de platina Rosemount embutido no porta-amostra, com resisténcia de 100 €2
em 273 K. Este sensor é calibrado para uso entre 70 e 300 K com precisao relativa de 1 m¢).
O aquecedor consiste de um enrolamento compensado de Ni-Cr de 100 /m, que permite

o ajuste controlado da temperatura do porta-amostra.

3.1.2 Montagem Eletronica

As medidas de resistividade elétrica foram feitas através de uma técnica de corrente
AC. Uma representacao esquematica da montagem eletronica do sistema estd mostrada na
Figura 3.2. O sinal de tensao na amostra é amplificado em 100 vezes por um transformador
de baixo ruido e registrado na entrada “A” de um detector sincrono (“lock-in”) tipo SR830
da Standard Research Systems. A entrada “B” do detector sincrono registra o sinal de
tensao correspondente a uma impedancia ajustavel através de uma década indutiva ESI
modelo 73. O sinal de nulo é detectado pelo “lock-in” operando no modo A-B. Quando
a temperatura da amostra varia, o sinal medido em “A” serd proporcional a variagao na
resisténcia da amostra e, portanto, quando o sinal em “A” for igual aquele ajustado em
“B”, o valor medido na década indutiva sera proporcional a resisténcia da amostra. Nesse
momento se registra o valor da década. Com este procedimento é possivel determinar a

resisténcia da amostra com uma resolucao melhor que uma parte em 10°.

Como mencionado acima, a medida da temperatura ¢ feita por um sensor de platina
na faixa de 70 a 300 K. O sensor de platina opera com uma corrente constante de 1mA,
estabelecida por uma fonte de corrente cuja a precisao é da ordem de 1 nA. A leitura dessa
corrente é monitorada por um multimetro Keitley 2001 de 7 1/2 digitos. A tensao sobre a

resisténcia de platina é lida por um multimetro com as mesmas especificagoes do anterior.
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Fig. 3.1: Sistema criogénio com bobina de cobre para medidas de magnetotransporte em

baixos campos.
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Fig. 3.2: Esquema de montagem eletronica utilizada nas medidas de magnetotransporte.

7

No momento em que o “lock-in ” acusa o ponto zero, um computador dedicado,
conectado ao sistema por uma interface IEEE-488, faz a leitura automatica da temperatura
e registra o valor da resisténcia da amostra em unidades arbitrarias da década indutiva.
Os arquivos de dados resultantes contém duas colunas: uma fornece o valor da década,

proporcional a resisténcia da amostra, e a outra fornece o valor da temperatura.

3.1.3 Procedimento de Medida

Tanto a forma geométrica das amostras como a implementagao dos contactos elétricos
apresentam requisitos especificos para a realizacao das medidas de resistividade elétrica. A
amostra deve ter a forma de um paralelepipedo para facilitar a definicao de suas dimensoes
geomeétricas, sendo os contatos elétricos fixos na forma de quatro pontas na superficie da

amostra através de solda-ponto.

A Figura 3.3 mostra uma representagao esquematica de uma amostra tipica para as
medidas de resistividade, com quatro pontas soldadas. Os dois contatos externos tem a
fungao de permitir a entrada e saida da corrente elétrica, e os dois internos sao usados

para medir a variacao de tensao através da amostra.

As medidas de resistividade elétrica sao obtidas a partir dos valores registrados na

década, dados em unidades arbitrarias, com o que é necessario estabelecer uma relacao
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Fig. 3.3: Representacao esquemdtica da configuracao dos contatos elétricos numa amos-
tra tipica para medida de resistividade.

entre estas unidades e as unidades geométricas da quantidade desejada (a resistividade da
amostra é expressa em pfdem). Isso é feito calibrando-se a década pela comparagao com o
valor da resisténcia elétrica da amostra medida a temperatura ambiente. A resistividade
elétrica p é obtida através da seguinte expressao, onde R é o valor medido na década ja

transformado para pf):

R A

== 1
100 L (31)

P

Nesta expressao, A é a drea da seccao transversal da amostra, L é o comprimento do
caminho elétrico entre os contatos de tensao, e o fator 1/100 corresponde & amplificagao

do sinal da amostra pelo transformador de entrada.

Foram feitas medidas de resistividade elétrica nas amostras Ni;_,Mn, e Au;_,Fe,,
com campo magnético nulo e com campo aplicado paralelo a corrente elétrica na faixa
de 10 a 100 Oersted. Em todos os casos, a corrente elétrica aplicada nas amostras foi
de 10 mA. Nas medidas com campo magnético aplicado, utilizamos o procedimento “field
cooled” (FC), no qual amostra é resfriada desde temperaturas acima de T, na presenca do

campo magnético.

E importante ressaltar que as medidas foram realizadas com uma taxa de variagao
de temperatura constante, sendo que nas proximidades da temperatura critica essa taxa
nao excedia 5K /hora. Dessa forma, os valores de resistividade elétrica podem ser de-
terminados em intervalos de temperaturas menores que 0.02 K, o que facilita sua analise

quando utilizamos procedimentos de derivacao numérica.
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3.2 Magnetizacao DC

As medidas de magnetizagao como funcao da temperatura foram realizadas inicialmente
em um magnetometro de amostra vibrante (“VSM”) com uma sensibilidade melhor que
10~* emu e campo magnético maximo de 7.5kOe, calibrado com um padrao de niquel de
25 uV/emu. O uso de um criostato superisolado e com resfriamento por fluxo de hélio

permite realizar medidas no intervalo 4.2 a 300 K.

Com a aquisi¢do, pelo Laboratério de Resistividade do IF/UFRGS, de um mag-
netometro de “SQUID” (Superconductor Quantum Interferometer Device System) modelo
2000 fabricado pela Quantum Design, esse sistema passou a ser utilizado para as medi-
das de magnetizacao, tanto como funcao da temperatura quanto em funcao do campo
magnético aplicado em temperatura fixa. O principio de operacao do sistema esta base-
ado em dois fenomenos associados a supercondutividade: a quantizacao do fluxo magnético

em uma espira supercondutora e o efeito Josephson.

O “SQUID” apresenta uma resolucao da ordem de 5x 10~ emu para campos magnéti-
cos até um maximo de 50kOe, permitindo medidas na faixa 1.9 a 350 K, com uma razao
méxima de 10 K/minuto na taxa de variacdo de temperatura, a qual é medida com pre-
cisao de 0.01 K. O sistema de medidas do “SQUID” é totalmente automéatico, sendo o
equipamento conectado a um computador através de uma placa IEEE-488, que permite

uma programacao individual dos parametros da medida para cada usuario.

O equipamento consiste basicamente de um sistema criogénico e uma parte eletronica.
O sistema criogénico é constituido de um criostato superisolado que envolve o magneto

supercondutor , o sensor “SQUID”, o sistema de termometria e a vara de medidas.

A parte eletronica do “SQUID” consiste em um controlador modelo 1822, um con-
trolador de gés, e uma ponte R/G modelo 1802. O controlador modelo 1822 é responsavel
pelos mecanismos de translacao e transporte da amostra. Além disso ele gerencia o aco-
plamento do aquecedor interno, a deteccao do sinal do “SQUID”, a fonte de corrente para
a bobina supercondutora, a chave de operacao em modo persitente, a impedancia para
passagem de gas e o sensor de nivel de hélio liquido. O controlador de gis comanda a
chave de fluxo de gas e do aquecedor e a chave do fluxo de ar da bomba de vacuo. Por

fim, a ponte R/G é responsével pelo controle do sensor de temperatura e aquecimento do
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Fig. 3.4: Vara de medidas e estrutura do criotato com os componentes magnéticos.Na fi-
gura(A): 1-cana, 2-rotator da cana, 3-transporte da amostra, 4-sonda, 5-sensor
de nivel de hélio, 6-solendide supercondutor, 7-impedancia para o fluxo de He,
8-capsula do SQUID. Na figura (B): 1-camara da amostra, 2-compartimento
da amostra, 3- folha térmica com aquecedor, 4-regidgo de isolamento térmico,
5-parede de vdcuo interno, 6-superisolamento, 7- parede de vdcuo externo, 8-
amostra, 9-parede interna da bobina supercondutora, 10- fio supercondutor mul-
tifilamentar, 11-parede externa da bobina, 12-culote.
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gas.

O “SQUID” permite dois métodos para medidas do momento magnético, RSO (“Re-
ciprocating Sample Option”) e DC. No método RSO a amostra se move senoidalmente
nas proximidades da bobina de deteccao durante a leitura dos dados, permitindo, através
de um processador de sinais digital, que os dados sejam obtidos mais rapidamente. Além
disso, o processador reduz o ruido de baixa frequéncia durante a medida, resultando em
uma sensibilidade da ordem de 5x10 %emu. O método DC usa o método de extracao
para a leitura dos dados. Neste método a aquisicao de dados é mais lenta e com isso ha

possibilidade de ocorrer efeitos de gradientes térmicos.

As medidas de magnetizacao como funcao da temperatura no intervalo 10 a 150 K
com campo magnético fixo, aqui apresentadas, foram realizadas através o método RSO,
usando os procedimentos “zero field cooling” (ZFC) e “field cooling” (FC), descritos na
Seccaol.2.1. Durante as medidas, a taxa de variagdo da temperatura foi de 0.1 K/h nas

proximidades da temperatura critica, visando eliminar os efeitos de gradientes térmicos.

Para as medidas de magnetizagao como funcao do campo magnético aplicado no
intervalo entre 10 e 500 Oe, mantivemos a temperatura fixa em diferentes valores préximos
a T,. Para a realizacao das medidas foi necessario uma modificagao na forma geométrica
das amostras, através de laminacao e corte. As amostras para magnetizacao apresentam
uma forma de disco ou de paralelepipedo em que uma das dimensoes é muito menor do que
as demais. Este procedimento visa minimizar evitar os efeitos do fator desmagnetizante.
As amostras foram colocadas no porta-amostra com a dimensao mais longa paralela ao

campo magnético aplicado.

3.3 Calor Especifico

As medidas de calor especifico foram feitas na faixa de 4.2 a 300 K utilizando-se um
calorimetro que opera segundo um método adiabatico, o qual permite prever o grau de
isolamento térmico e calcular a transferéncia de calor que pode existir entre a amostra e

a blindagem.

O sistema criogénico (ver Figura 3.5(a)) é constituido de um criostato comercial
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marca JANIS, o qual contém um “dewar’ que armazena e conduz o hélio liquido do reser-
vatorio principal ao anticriostato onde se encontra o calorimetro. O “dewar” e o anticri-
ostato estao conectados por um capilar comandado por uma valvula fria. O anticriostato
tem em sua parte inferior um sensor de temperatura e um aquecedor, os quais controlam
a temperatura do fluxo de gas que entra no recipiente interno. O porta-amostra é cons-
tituido por duas plaquetas de alumina, uma das quais funciona como aquecedor e serve de
base para a amostra. A segunda contém o sensor de platina, com o qual é feita a leitura

da temperatura.

A aquisicao de dados é totalmente automatizada e dividida em trés circuitos inde-
pendentes. O primeiro controla a medida da temperatura do calorimetro, o segundo é
responsavel pela medida da temperatura da amostra e o terceiro pela medida da poténcia

fornecida.

Inicialmente temos que obter um isolamento térmico entre a blindagem e a amos-
tra, desta forma podemos utilizar o método adiabatico para obtecao dos dados. Entao
uma dada poténcia é aplicada durante um intervalo de tempo suficientemente curto em
relacao ao tempo de relaxacao. Assim a medicao é feita diretamente a partir da definicao

termodinamica de capacidade térmica:

_AQ

C(T) = AT

(3.2)
onde AT é a variacao de temperatura resultante da quantidade de calor AQ fornecida
e T é a temperatura média no intervalo AT. Para obtermos o valor do calor especifico
basta dividir a capacidade térmica medida pela massa ou o nimero de moles da amostra.
Para obtermos AT medimos as temperaturas inicial e final da amostra por meio de uma
extrapolacao das retas anterior e posterior aplicacao do pulso de calor e da interseccao
das mesmas com uma reta vertical passando por um tempo médio. O tempo médio é
definido como sendo o ponto médio do intervalo de aquecimento. Caso a taxa de variacao
de temperatura em funcao do tempo nao for a mesma antes e depois do pulso de calor,

sera necessario a utilizacao do método da lei de areas.
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Fig. 3.5: Representa¢ao esquemdtica do calorimetro. Na figura (a) é mostrado o cri-
ostato: 1-acionador da micro-vdlvula, 2-nitrogénio liquido, 3-vdcuo, 4-micro-
valvula, 5-tubo capilar, 6-diodo de silicio, 7-recuperacao de hélio, 8-hélio liquido,
9- anti-dewar, 10-vdcuo, 11-sensores de carvao, 12-aquecedor 1, 13-sensores de
carvao, 14-aquecedor 2. Na figura (b) é mostrado Porta amostra e blindagem
térmica: 15-aquecedor, 16-sensor de carvao prorimo a amostra, 17-aquecedor,
18-sensor de carvao na parte inferior da blidagem , 19-vdcuo, 20-sensor de
carvao na parte superior da blidagem, 21-diodo de silicio, 22- ancoramento
térmico dos fios, 23-fios de nylon, 24-plaqueta de alumina, 25-amostra.
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3.4 Susceptibilidade AC

As medidas foram feitas no susceptometro AC de uma plataforma “Physical Properties

Measuring System” PPMS modelo 6000, fabricado pela Quantum Design.

O susceptometro do PPMS apresenta uma resolucao da ordem de 1077 emu e o
campo magnético DC é aplicado paralelamente ao eixo das bobinas e pode atingir um
maximo de 9 Teslas. A frequéncia nas medidas de susceptibilidade AC pode ser variada
no intervalo de 10 a 10.000 Hz e a faixa de temperatura permitida é de 2 a 400 K, com
uma variagdo méaxima de temperatura de 20 K/min. A montagem criogénica é formada
por criostato superisolado que envolve um sensor, o sistema de termometria e a vara de
medidas. Este sensor é formado basicamente por duas bobinas dispostas coaxialmente. A
bobina interior compoe o secundario, o qual é envolto pela bobina primaria. Esta ultima
é alimentada por uma corrente alternada, produzindo um campo magnético alternado. A
bobina do secundario é constituida por dois enrolamentos em oposicao de fase. A forma
de enrolamento do secundario assegura que, na auséncia de amostra, a indutancia mitua
primério-secundario é aproximadamente nula. Assim, quando a amostra é introduzida no
interior da bobina do secundario a indutancia mutua entre primario e secundario altera-se,

fazendo com que o sinal do secundario também varie.

Como o sinal do secundario é proporcional a variacao da indutancia mutua do ar-
ranjo de bobinas,ele também sera diretamente proporcional a susceptibillidade magnética
da amostra. O método de medida é o de extragao, que consiste no deslocamento da amos-
tra ao longo do eixo da bobina e na integracao da tensao induzida correspondente ao

deslocamento. A montagem eletronica é similar a do “SQUID”.

Com esse equipamento mede-se a susceptibilidade magnética total, sendo portanto
possivel obter tanto a parte real quanto parte imaginaria da susceptibilidade. Para tanto,
o PPMS faz um ajuste automatico de duas referéncias padrao, uma para a amplitude em
fase com o sinal do primdrio ( o qual fornece a parte real), e a outra fornece o sinal da
parte imaginaria.

Obtivemos medidas de susceptibilidade AC como fun¢ao da temperatura com frequéncias

no intervalo de 100 a 6000 Hz e amplitude de campo AC variando entre 1 Oe e 10 Oe
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Sistema Magnético Reentrante

Aug g1Fep 19

Neste capitulo descreveremos a preparagao de uma liga reentrante de Au-Fe e discu-
tiremos seu comportamento critico nas vizinhancas da transi¢ao para-ferromagnética, o
qual ¢é estudado através das técnicas experimentais de magnetizacao, susceptibilidade AC,

resistividade elétrica e calor especifico, descritas nos capitulos anteriores.

4.1 Preparacao das Amostras

A preparacao da liga de Au-Fe subdivide-se em trés etapas. Primeiramente as quanti-
dades necessarias de Au e Fe foram pesadas com uma precisao melhor que 10~*g. Ambos
os metais utilizados, fornecidos pela Johnson Matthey, apresentam um grau de pureza
melhor que 99.98%. Em seguida, a liga foi fundida em um forno a arco, em atmosfera
de argonio puro. A fusao foi repetida varias vezes para assegurar a homogeneidade da
amostra. A massa total da amostra é da ordem de 1.5g e foi pesada para o controle da
estequiometria da liga uma vez completado o processo de fusao, indicando uma perda da
ordem de 0.1%. A estequiometria resultante é praticamente coincidente com a nominal e
a liga obtida pode ser representada como Aug g Feg 19 (ou Au-Fe 19 at% ). Finalmente, a
liga passou por um processo de laminacao e corte a frio. Para cada técnica de medida utili-
zamos corpos de prova, com forma geometrica adequada. Para tanto dividimos a amostra
em trés formas distintas. Para as medidas de magnetizacao e suceptibilidade AC temos um

disco com o diametro 4.3mm, e espessura 0.22mm. Para as medidas de resistividade temos
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um paralelepipedo com as seguintes dimensoes: comprimento 0.95mm, largura 0.38mm,
espessura 0.48mm. Finalmente para as medidas de calor especifico temos uma secgao de
forma aproximada a um elipsoide, com massa de 867.85mg. O comportamento reentrante
apresentado por esta liga é intrinseco ao estado quimicamente desordenado. No entanto,
para assegurar o desaparecimento total de fases ordenadas é necessario realizar um trata-
mento térmico. Para tanto, as amostras preparadas para as medidas foram colocadas em
uma capsula de quartzo e seladas em vacuo. Em seguida a capsula foi colocada num forno
de resisténcia em temperatura controlada de 950°C, durante 24 horas. Posteriomente foi
realizado um resfriamento rapido, mergulhando e quebrando a capsula em um recepiente
com agua e gelo. Apds o tratamento térmico, as amostras passaram por um processo de

limpeza com dgua régia (HCI 33%).

4.2 Magnetizacao

As medidas de magnetizacao foram realizadas com o magnetometro de SQUID, ja des-
crito anteriormente, operando no modo RSO. Foram obtidas medidas de magnetizacao
como func¢ao da temperatura com campo magnético constante, e de magnetizagao como
funcao do campo magnético com a temperatura constante. A transicao magnética da liga
Au-Fe foi medida como funcao da temperatura, para intensidades de campo magnético
aplicado variando entre 10 e 500 Oe, através dos procedimentos ZFC e FC. A Figura 4.1
apresenta a magnetizacao como funcao da temperatura para o Au-Fe 19at% num campo
magnético aplicado de 30 Oe. A resposta magnética manifesta o surgimento de magne-
tizacao espontanea. A temperatura da transicao ferro-paramagnética é aproximadamente
T, ~ 172 K. Abaixo de T,, a magnetizacao cresce até atingir um valor aproximadamente

constante, o qual corresponde a limitacao imposta pelo campo desmagnetizante.

A Figura 4.1 também permite notar que abaixo da temperatura de congelamento,
T,= 158 K, o sistema entra em uma fase do tipo vidro de spin, na qual as irreversibilidades
ZFC-FC tornam-se perceptiveis. Este comportamento é geralmente descrito dizendo-se
que o sistema “reentra”’ para uma fase magneticamente desordenada. Para temperaturas

inferiores a T, ocorre o congelamento dos spins em diregoes aleatérias, o qual é causado
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Fig. 4.1: Magnetizacdo como func¢ao da temperatura para a amostra de AuggiFeg19 me-
dida através dos procedimentos ZFC e FC.

pela frustracao gerada pela competicao entre as interagoes spin-spin do tipo ferromagnética

e antiferromagnética e pela desordem atomica.

A Figura 4.2 mostra algumas das curvas experimentais de magnetizacao em funcao
do campo magnético aplicado no intervalo 0-500 Oe, em temperaturas constantes. Inicial-
mente a amostra é resfriada na auséncia de campo magnético até a temperatura desejada.
O sistema é entao mantido em temperatura constante e o campo magnético é variado
entre 0 e 500 Oe. Uma vez completada a medida, a amostra é aquecida até a tempera-
tura ambiente para apagar sua memoria magnética, e o procedimento é repetido. Essa
técnica permite a obtencao de informagoes relevantes como a magnetizagao de saturagao
e o fator desmagnetizante. E importante notar que as medidas mostradas na Figura 4.2

sao realizadas em temperaturas onde nao ocorrem irreversibilidades ZFC-FC.

4.3 Fator Desmagnetizante

Quando se aplica um campo magnético externo a um sistema magnético ocorre o efeito

de geracao de energia magnetostatica pelo surgimento de um campo magnético devido a
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formacao de pélos magnéticos em superficies opostas da amostra. No interior da amostra,
estes polos geram um campo magnético antiparalelo a magnetizacao, o qual é chamado de
campo desmagnetizante (ver Figura 4.3). O campo desmagnetizante H,; depende somente

da magnetizacao e da geometria da amostra, na forma

Hy=nM (4.1)

onde 1 é o fator desmagnetizante e M é a magnetizagao. O céalculo do fator desmag-
netizante para algumas geometrias de amostra foram feitos por Stoner[67], Osborn [68]
e Bozort [69], como veremos a seguir. Por exemplo, no caso de uma amostra esférica,
n = 4m/3.

Para o célculo do fator desmagnetizante levamos apenas em consideragao a forma
geométrica da amostra e partimos da definicao do potencial interno em um ponto de um do
elipséide de densidade uniforme. O potencial pode ser expresso em funcao dos semi-eixos

da amostra (a,b,c), orientados segundo os eixos X, y, e z , respectivamente [67]:

V= Wabc/ (4.2)

o0 { . x? y? 22 ds
0

a2+s bB+s A+ s} + (a2 + s)V2(b? — s)1/2(c2 + s5)1/2"

Da equagao 4.2 podemos entao calcular a componente x do campo desmagnetizante

a4

H, = — = —2mabcM, /Oo ( ds
0

a? + s)32(b% — $)12(c® + s)1/2

o (4.3)

Através da andlises similares podemos encontrar H, e H,. O fator demagnetizante, defi-

nido na equacao 4.1, é dado por:

abc [ ds

N =20
2 Jo (v+s)Rs

(4.4)

onde v = a,b,c e Ry = (a® + 5)"/2(b? — 8)'/2(c? + 5)Y/2. A equacio 4.4 é a expressdo geral
para o fator desmagnetizante(N) de um elipséide.

Na Figura 4.4 podemos observar as formas geométricas dos elipsoides geral, prolato,
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Fig. 4.4: Algumas formas geometricas de amostra utilizadas para o cdlculo do fator des-
magnetizante, sendo elas elipsdide geral, prolato, oblato e disco.[71]

oblato e um disco. Podemos agora expressar para cada uma destas formas geométrica a

equagao da fator desmagnetizante.

Elipsoide Geral

Através da equacao 4.4, e considerando que os semi-eixos obedecem a condicao a > b >
¢, o fator desmagnetizante para a situacao em que a magnetizacao é orientada ao longo

do eixo a é dado por [68]:

M:“W(@)—w (4.5)

Esferoide Oblato

Para este caso supoe-se na equacgao 4.4 ¢ > a e que magnetizacao é orientada ao longo

do eixo ¢. Entao, o fator desmagnetizante passa a ser dado por [69]

= = | ———7arcsen( ) — (4.6)

& 1 m? m?2 —1 1
47 2 1m2— 13/

m m?2 —1
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m =< disco elipsoide prolato elipsoide oblato
0 1.0 1.0 1.0

1 0.27 0.3333 0.3333
2 0.14 0.1735 .0.2364
5 0.040 0.0558 0.1248
10 0.0172 0.203 0.0696
20 0.00617 0.00675 0.0369
50 0.00129 0.00144 0.1532
100 0.00036 0.000430 0.00776
200 0.000090 0.000125 0.00390
500 0.000014 0.0000236 0.001567
1000 0.0000036 0.0000066 0.000784
2000 0.0000009 0.0000059 0.000392

Tab. 4.1: Fator desmagnetizante, %

eixo maior [69].

para disco e elipsoides magnetizados ao longo do

onde m = c¢/a.

Esferoide prolato

Com a mesma andlise do caso anterior considerando apenas que a = b # ¢ e que a

magnetizac¢do é orientada ao longo do eixo ¢, encontramos que [69]

N 1 m
L= l vm2—1)—1 4.7
e S r2_1n(m+ m? — 1) (4.7)

Disco

Neste caso considerando que a permeabilidade(u) da amostra é infinita, o disco mag-

netizado ao longo do eixo maior possui um fator desmagnetizante expresso por [70]

(Nc> - (4.02log1pm — 0.92) (m > 10) (4.8)

47 2m?2
sendo m = c/a, e ¢ é o raio R e a é a espessura2y, como estd representado na figura 4.4.

Através da Figura 4.5 e da tabela 4.1 podemos obter o valores para o fator desmag-

netizante de amostras com diversas forma geometricas.
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Fig. 4.6: Medidas de magnetiza¢ao como fung¢ao do campo magnético aplicado a tempe-
ratura constante para a amostra de AuggiFeg19. A reta pontilhada representa
de um ajuste linear do tipo M=aH+Db.

4.4 Fator desmagnetizante para a amostra de

AuggiFeg g

A nossa amostra tem a forma geométrica aproximada de um disco (b=c > a, sendo
b=c=2.15mm e a=0.22mm). Portanto, m=19.95~ 20. O fator desmagnetizante, para
uma situagao em que a magnetizacao é orientada ao longo do eixo ¢, pode ser obtido
diferentemente da equagao 4.8(para m=20), ou através da tabela 4.1. Assim, encontramos
n = 0.00617. Ressaltamos aqui que este fator leva em consideragao somente a forma

geométrica da amostra.

Outro procedimento de obtencao do valor de n pode ser realizado experimentalmente
[73]. Para isto mede-se a dependéncia da magnetiza¢ao com o campo magnético aplicado
orientado ao longo do eixo ¢ em temperatura constante. A partir dessas medidas efetua-
mos, para baixos valores de campo aplicado, um ajuste linear do tipo M = aH + b que
pode ser observado na figura 4.6. Desta anélise [73] obtemos o valor de 7.=0.0060, que serd

o fator desmagnetizante na direcao do campo magnético aplicado. Por tratar-se de um
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procedimento experimental levaremos em consideracao este resultado em nossas analises

subsequentes.

O efeito desmagnetizante nos leva a corrigir o valor do campo magnético aplicado.
Na verdade no interior da amostra teremos as acoes do campo magnético aplicado e o do
campo desmagnetizante. Assim a amostra é efetivamente submetida a um campo dado

por

H=H,— Hy=H, —nM. (4.9)

4.5 Resistividade Elétrica e Magnetoresisténcia

Uma medida de resistividade elétrica p(7') como func¢do da temperatura em campo
magnético aplicado para a amostra Augg; Feg19 é mostrada na Figura 4.7(a). E interes-
sante notar que a resistividade cresce com a temperatura. Porém, nitidamente verifica-
se uma inflexao na curva em T = T, a qual caracteriza a transicao de fase ferro-

paramagnética.

Um procedimento simples de analise da resistividade, que permite obter informacoes
interessantes sobre a transicao ferro-paramagnetica, utiliza a derivada da curva experimen-
tal p(T') em relagao a temperatura. Na Figura 4.8 é apresentada a derivada da resistividade
em relacao a temperatura em funcao desta tltima, sem a aplicacao de campo magnético.
Detectamos um comportamento linear crescente até a temperatura de 179 K. Acima desta
temperatura, dp/dT passa a mostrar uma relagdo inversa com a temperatura. Essa mu-
danca de comportamento deve-se a ocorréncia da transi¢ao de fase ferro-paramagnética, e

o0 maximo, indica aproximadamente a posi¢ao da temperatura de Curie.

4.6 Susceptibilidade AC

Foram feitas medidas detalhadas de susceptibilidade AC como funcao da temperatura
na faixa de freqiiéncias entre 100 e 6000 Hz, determinando-se as componentes real e ima-

ginaria.
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Fig. 4.8: Derivada da resistividade em relagao a temperatura para a amostra de
Augg1Feq 9.
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Fig. 4.9: Componente real da susceptibilidade AC da amostra de AuggiFeg19 como
funcao da temperatura em diversas frequéncias.

Como podemos ver na Figura 4.9, a componente real da susceptibilidade AC (X/)
apresenta um comportamento aproximadamente constante, tanto como funcao da tempe-
ratura quanto da frequéncia, na faixa de temperaturas entre 0 a 170 K. Este comporta-
mento caracteriza o estado ordenado ferromagnéticamente. Para temperaturas superiores
a 180 K (X/) mostra um comportamento tipico de um sistema paramagnético. A transicao

magnética é bem definida e ocorre nas proximidades de 180 K.

. . .o, 1 e "

Na Figura 4.10 apresentamos a componente imaginéria da susceptibilidade (y ) como
funcao da temperatura para diversas frequéncias. A presenca de um maximo nas proxi-
midades de 45 K evidéncia a existéncia de uma transicao do tipo vidro de spin. Acima

" . . . . s .~ o
desta temperatura, y dimuinui monotonicamente até a transicao ferro-paramagnética a

qual ¢ identificada pelo pequeno salto em torno de 180 K.

E interessante notar que ambas as componentes (real e imaginaria) da susceptibili-

dade nao apresentam dependéncia relevante com a freqiiéncia de medida.
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Fig. 4.10: Componente imagindria da susceptibilidade AC da amostra de AuggiFeg.19
como fungao da temperatura em diversas frequéncias.

4.7 Calor Especifico

As medidas de calor especifico foram realizadas na faixa de temperaturas entre 10 K
e 240 K, e sao apresentadas na Figura 4.11. Nossas medidas nao acusam a presenca de
nenhuma anomalia no comportamento do calor especifico que caracterize uma transicao
de fase em T,= 180 K, em aparente contradicao com os resultados de magnetizacao e

susceptibilidade de transporte.

A derivada do calor especifico em relacao a temperatura, que se pode ver na Fi-
gura 4.12, também nao mostra descontinuidades ou mudanga de comportamento nas vizi-

nhancas da transicao ferro-paramagnética.

4.8 Determinacao Experimental dos Expoentes

Criticos

Existem dois métodos que sao mais comumente empregados para a determinagao dos
expoentes criticos em uma transicao magnética. O primeiro supoe de forma explicita a

hipdtese de scaling e se baseia em uma equagao de estado magnética que pode ser escrita
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Fig. 4.11: Calor especifico como funcdo da temperatura para a amostra de Auggi Fegqg.
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de diferentes formas [59]. O outro método faz o uso das leis de poténcia expressas nas

equagoes 2.6 e 2.7 e é conhecido como método de Kouvel-Fisher [72].

A teoria de scaling permite obter uma equacao de estado em termos da magnetizacao

M (H,t)que possui a forma

M) o H

onde t = (T — T¢)/Tc e o termo +1 se refere aos valores de temperatura acima (+) e
abaixo (—) de T,, os indices 3, v e § sdo os expoentes criticos definidos no capitulo 2.
Definindo as varidveis m = [t|*M(H,t) e h = |t|® H, a equacao 4.10 pode ser escrita

na forma

m = Fu(h), (4.11)

onde F sao chamadas de fungoes de escala.

A relacao 4.11 mostra que a magnetizacao reduzida m, quando representada em
funcao do campo escalonado h, é descrita por curvas universais F, e F_ nas regioes de
temperatura superior e inferior a T, respectivamente. Assim, o método da equacao de
estado implica numa escolha dos parametros 7., 3 e  tais que as isotermas experimen-
tais M (H), medidas nas proximidades da transi¢ao, colapsem em duas curvas universais

quando representadas na forma dada pela equacao 4.11.

4.8.1 Analise com o Método de Arrot-Noakes

Uma variante muito usada do método da equagao de estado constitui-se na proposta
de Arrot-Noakes [73]. Esses autores propuseram escrever a equacao de estado magnética

na forma:

(H/M)"" = at +bM*Y?, (4.12)

onde a e b sao constantes dependentes do material analisado. Mediante a escolha adequada

dos parametros Ti, e v, um gréafico das medidas experimentais de M (H,T) na forma
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Fig. 4.13: Ajuste de Arrot-Noakes para liga de AuggiFeg19 nas proximidades da tempe-
ratura critica e para campos magnéticos aplicados entre 100 a 500 Oe, corres-
pondente ao primeiro conjunto de medidas realizado.

descrita pela equagao 4.12 resulta em um conjunto de isotermas na forma de retas paralelas.

A isoterma que passa pela origem (¢ = 0) corresponde a temperatura critica.

Na Figura 4.13 mostramos o grafico de Arrot-Noakes correspondente a um estudo pre-
liminar para a liga Au-Fe nas proximidades da temperatura de transicao para-ferromagnética
e para campos magnéticos aplicados entre 100 e 500 Oe. As retas paralelas sao obtidas
para valores dos expoentes criticos dados por 5=0.54 e y=1.64. A isoterma que passa pela

origem (nao medida) corresponde a temperatura critica aproximada de 172 K.

Esta mesma experiéncia foi repetida apés um ano, cobrindo com maior detalhe a
regiao de temperaturas proximas a temperatura de transicao. Esta experiéncia esta repre-
sentada na Figura 4.14. Os valores dos expoentes criticos 3 e y nao sofreram alteragoes. No
entanto, a isoterma critica, que passa pela origem, corresponde agora a uma temperatura
de 177.5 K. Este aumento na temperatura critica do Auggi Feg.19 deve-se ao recozimento
prolongado (durante um ano) da amostra em temperatura ambiente. Este fato mostra que

a liga nao se encontra em um estado de perfeito equilibrio termodinamico.
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Fig. 4.14: Ajuste de Arrot-Noakes para amostra de AuggiFegi9 nas prorimidades da
temperatura critica e para campos magnéticos aplicados entre 100 a 500 Oe.
As experiéncia correspondente ao sequndo conjunto de medidas realizado, apds
o recozimento da amostra em temperatura ambiente por um ano.

4.8.2 A Determinacao do Expoente ¢

Ao determinarmos a temperatura critica do sistema podemos também obter o expoente
critico 6. Para isso utilizamos o seguinte procedimento: considerando a isoterma critica,
construimos o grafico de magnetizacao versus campo magnético aplicado em escala loga-
ritmica, como vemos na Figura 4.15. O ajuste linear define o valor de = 4.7 £ 0.1 para
Te=177.5 K. Nao foi possivel determinar o valor de  para o primeiro grupo de medidas,

onde T¢=172 K, por falta de dados nesta temperatura.

4.8.3 Analise através do Método de Kouvel-Fisher

Outro método comumente empregado para obtencao dos expoentes criticos § e -, foi
proposto por Kouvel-Fisher [72].A eq.2.22 que nos mostra que a susceptibilidade obedece

a proporcionalidade

X~ (T—=Tc)™" (4.13)



Determinacao Experimental dos Expoentes Criticos 72

6.4  Au_ _Fe )

0.81 0.19

6.2

6.0
5.8

Ln(M)

5.6

>.4 5 =4.73 .

T =177.5K

5.2

5.0 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
25 30 35 40 45 50 5.
Ln(H)
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quando a temperatura se aproxima de T por valores superiores. Por outro lado, a mag-

netizacao é proporcional a

M ~|T —Te|™", (4.14)

quando a temperatura se aproxima de T por valores inferiores.

Reescrevendo as equacoes 4.13 e 4.14 como

__x _ Yo
V(1) = g = = (T - T2) (4.15)
M 1
X = par = 5% 1) (4.16)

vemos que, representando as quantidades X (7') e Y(T') em funcao da temperatura, obtém-
se linhas retas cuja inclinagao fornece os expoentes criticos, e cuja intersec¢ao com o €ixo
das ordenadas fornece T,.. Este método tem a vantagem de nao exigir procedimentos de
ajuste com parametros variaveis. Porém, a magnetizacao espontanea e a susceptibilidade

inicial (correspondentes a campo magnético aplicado nulo) devem ser previamente deter-
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minadas dos dados experimentais. Ademais, o método exige a derivagao numeérica dos
resultados experimentais de magnetizacao e susceptibilidade. Este procedimento sempre

introduz indeterminacoes.

4.8.4 A Obtencao do Expoente v

Uma vez obtidas as medidas de magnetizacao na fase paramagnética da amostra de
Aug g1 Feg19 como fungao da temperatura através do procedimento descrito no Cap.2 (ver
Figura 4.16(a)), dividimos os resultados pelo campo magnético aplicado para obtermos a
susceptibilidade y através da eq.2.19. Calculamos entao a derivada em relacao a tempe-
ratura, a qual é mostrada na Figura 4.16(b). A presenga de um minimo pronunciado em

T ~ 173 K indica a transicao de fase para-ferromagnética.

Se representarmos a quantidade Y = —x/(dx/dT) em um grafico como fungao da
temperatura (Figura 4.16(c)), obtemos um comportamento linear na fase paramagnética,
conforme esperado a partir da equacao 4.15. O ajuste dos resultados experimentais
equagao 4.16, representado na Figura 4.16(c), fornece os valores seguintes: v = 1.76 e
T, = 164.7 K. Esse procedimento foi realizado para varios campos magnéticos aplicados

entre 20 e 500 Oe, como podemos observar na tabela 4.2.

O mesmo processo, utilizando a equagao 4.15, foi empregado para analisar as medidas
de susceptibilidade AC. Os resultados estao mostrados na Figura 4.17. Desta analise
obtemos v = 1.65 e T, = 170 K. Os valores do expoente critico v obtidos a partir de
medidas em diferentes freqiiéncias (100 a 6000 Hz) sdo mostrados na Tabela 4.3. Podemos
observar que os valores médios para o expoente v obtidos com método de Kouvel-Fisher
aplicado as medidas de susceptibilidade AC e DC, os quais sao mostradas nas tabelas 4.2

e 4.3, apresentam boa concordancia com o valor obtido pelo método de Arrot-Noakes.

4.8.5 A Determinacao do expoente /3

Para determinarmos o expoente critico § analisaremos os dados de magnetizacao em
temperaturas abaixo 7T,.. Nesta andlise, idealmente, é necessario determinar a magne-

tizagao espontanea em campo aplicado nulo. Para tanto sao necessarios procedimentos
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Fig. 4.16: (a) Susceptibilidade em fun¢do da temperatura obtida através da eq.2.19 para
a amostra Auggi Fegq9.(b) Derivada da susceptibilidade em func¢ao da tempe-
ratura . (c) Grifico de Kouvel Fisher, eq.4.10, para a susceptibilidade para-
magnética do Auggi Feg1g.
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Sistema H(Oe) Tc o

AuFe 20 166.4+£0.1 1.66+0.01
30 169.1+£0.2  1.5940.02
40 168.3+0.1 1.6640.09
20 166.5+0.1 1.6540.06
60 168.6+0.3 1.6140.02
70 168.6+£0.1 1.61+0.04
80 168.4+0.1 1.6240.04
90 168.6+0.1 1.614+0.04
100 168.3+£0.1 1.624+0.03
110 168.6+£0.1 1.60%0.05
130 168.9+£0.1 1.60+0.04
150  166.3£0.1 1.65+0.06
200 166.2+0.1 1.6640.04
300 166.1+0.1  1.65%0.01
400  164.7+0.1 1.77£0.01
500  165.24+0.2 1.70+£0.01

média 167.4£2  1.6440.05

Tab. 4.2: O expoente critico v obtido pela técnica de Kouvel-Fisher para o sistema
Aug g1 Fegrg. Os resultados se referem ao primeiro conjunto de medidas.

Sistema  Frequéncia Te ~

AuFe 100 170.840.2 1.63£0.01
200 170.1+£0.3  1.65£0.02
300 1724£0.2  1.62+0.01
600 171.940.2 1.62+0.03
1000 170.4+0.1  1.65+0.01
2000 170.6£0.7 1.6740.03
3000 170.5+0.2  1.65£0.01
6000 170.8£0.3 1.6640.02

média 170.75+0.5  1.65£0.02

Tab. 4.3: Valores do expoente criticos v obtidos através da técnica de Kouvel-Fisher para
as medidas de susceptibilidade AC em diferentes frequéncias e ho= 50e para a
amostra de AuggiFeg 9.
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Fig. 4.18: Ajuste da magnetizacdo versus campo magnético entre 100 e 300 Oe para
temperatura constante de 162 K.

de extrapolacao da magnetizacao medida em diversos valores de campo magnético. No
entanto, neste caso a extrapolacao ¢é dificultada pela correcao dos efeitos do campo desmag-
netizante para valores baixos do campo magnético aplicado. Por outro lado, a aplicacao
de campos relativamente elevados pode afastar em demasia o sistema do ponto critico,
tornando discutivel qualquer procedimento de extrapolagao ao limite de campo magnético
nulo. Observamos em nossa amostra de AuggiFeg19 que os efeitos decorrentes do campo
desmagnetizante dominam o comportamento da magnetizacao nas vizinhacas de T, em
campos magnéticos aplicados inferiores a 100 Oe. A aplicagao do método de Kouvel-Fisher
a estes dados levam a valores muito pequenos, e dependentes do campo, para o expoente
critico 3 (lembramos que os dados obtidos em campo magnético inferiores a 100 Oe também
nao puderam ser aproveitados na andlise com o método de Arrot-Noakes). Por outro lado,
notamos também que para campos superiores a H=500 Oe as medidas de magnetizacao
apresentam arredondamentos nas proximidades da transicao ferro-paramagnética, os quais

indicam afastamento do ponto critico.

Assim, limitamos a andlise do comportamento critico da magnetizacao pelo método

de Kouvel-Fisher ao intervalo de campos magnéticos entre 100 Oe e 300 Oe. Mesmo neste
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Fig. 4.19: Grdfico de Kouvel-Fisher para magnetizagio da amostra de AuggyFeg19 me-

dida no campo interno H; =300 Oe. O campo interno é obtido conforme ex-
plicado no texto.

intervalo, os efeitos do campo desmagnetizante sao relevantes na magnetizacao medida nas
proximidades de T,.. Para corrigir tais efeitos adotamos o procedimento descrito a seguir.
Selecionamos medidas de magnetizagao em fungao da temperatura para trés valores de
campo magnético aplicado: 100, 200 e 300 Oe. A partir destes dados geramos graficos
da magnetizacdo em funcdo do campo magnético mantendo a temperatura constante (ver
Figura 4.18). Para cada valor de temperatura, ajustamos os dados a um polinémio de

segundo grau do tipo:

M(H) = ao(T) + ay(T) * H + ay(T) * H*. (4.17)

onde ao(T'), a1(T') e ay(T) s@o as constantes de ajuste, que sdo dependentes da tempera-
tura. Tal procedimento foi realizado para 26 valores de temperatura no intervalo entre

152K e 177 K.

Conhecendo agora a dependéncia da magnetizacao com o campo magnético para
varios valores de temperatura, reconstruimos a curva M x T para um campo magnético

interno fixo de 300 Oe. O campo interno, conforme a eq. 4.9, é dado por H; = H, —
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nM, onde H, representa o campo aplicado, o qual é escolhido consistentemente com a
4.17, de modo a manter o campo interno fixo. A magnetizagdo foi calculada através
da expressao 4.17 para cada uma das temperaturas. Supomos que o campo H;= 300
Oe é suficientemente baixo para nao afastar significamente o sistema do ponto critico.
Assim, consideramos que os dados para a magnetizacdo no campo interno de 300 Oe
sao representativos da magnetizacao espontanea, idealmente medida em campo aplicado
nulo. Entao, determinarmos o expoente critico 3 através da eq.4.16. O resultado pode
ser observado na Figura 4.19, da qual sao extraidos os seguintes valores dos expoentes:
f= 0.53 e T.= 176.7K. Para verificar o quao confidvel é o método, repetimos o mesmo

procedimento para H;=400 Oe e obtivemos $=0.54 e T.=177.7K.

4.8.6 O Método de Scaling

Além dos plots de Arrot-Noakes e Kouvel-Fisher podemos determinar os expoentes
criticos 8 e v através do método de scaling. Para isso é necessario lembrarmos da relacao

de escalonamento [77]:

A=p5=p+7. (4.18)

Ao substituirmos a relacao 4.18 na equacao de estado 4.10 podemos escrever

M(H,t) H
P = M <!t|5”’ il) . (4.19)

O método, entdo, se baseia no colapso numa curva de plots logaritmicos de M|t|~?
versus H [t|~#7 para diversas medidas realizada no intervalo T' > T. Uma curva corres-
pondente é obtida para as medidas realizadas em T' < T¢. A anélise que realizamos pode

ser vista na Figura 4.20. O escalonamento foi obtido para os valores de = 0.54 e y=1.64.

4.8.7 A Determinacao do Expoente Critico «

Como visto no Capitulo 2, a derivada da resistividade elétrica em funcao de temperatura

pode ser representada como uma lei de poténcia nas imediagoes de uma transicao de fase
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Fig. 4.20: Scaling da magnetiza¢ao para a amostra de Auggi Fegg.

magnética, ou seja,

dp C
—=—(t"=1)+D 4.20
dl' « ( ) + ( )
onde C' é uma amplitude critica, D é uma constante que representa a contribuicao nao

critica a resistividade, e o é o expoente critico do calor especifico.

A Figura 4.21 mostra uma medida da derivada da resistividade em funcao da tempe-
ratura nas proximidades da transicao ferromagnética para a amostra de Auggy Fegig . O
ajuste da Eq. 5.2 aos dados experimentais corresponde a linha continua na Figura 4.21.
Nossos dados s6 permitem a obtencao do expoente critico o para temperaturas acima de
T.. Os valores obtidos para « sao apresentados na Tabela 5.4 para diferentes valores de

campo magnético aplicado.

Observamos na Tabela 5.4 que o valor encontrado para o expoente « nao difere sig-
nificamente daquele esperado num ferromagneto classico, o ~ —0.1, descrito pelo modelo
de Heisenberg no caso ordenado. A primeira vista, esse resultado poderia levar a crer que
a amostra de Auggi Fleg19 apresenta um comportamento de ferromagneto ordenado. Esta

interpertragao, porém, estd em desacordo com os valores obtidos para os expoentes 3, v e
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Fig. 4.21: Derwada da resistividade em funcao da temperatura para a amostra

Aug g1 Fegr9 nas vizinhacas da temperatura de Curie. A linha pontilhada cor-
responde a um ajuste com a equacao 5.2.

Sistema  H(Oe) a T.(K) C(107%)  D(1077)

AuFe 0 -0.084+0.04 179.90£1.80 6.00£0.15 0.10
150 -0.08740.001 178.7540.06 4.7040.09 0.10

média* -0.085£0.002 179.294+0.76 5.34+0.91 0.10

Tab. 4.4: Valores do expoente critico a obtidos através da andlise da derivada dp/dt para
as medidas de resistividade elétrica na amostra de AuFe.* a média € somente
para 0s campos de 0 e 150 Oe.
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0, os quais sao muito diferentes daqueles preditos pelo modelo de Heisenberg. Para tentar
entender a origem desta contradi¢ao calculamos o livre caminho médio dos elétrons de
conducao em temperaturas vizinhas a T usando a férmula cinética para a resistividade
[78]. Obtivemos que este livre caminho médio é da ordem de 100 A. Nosso resultado para
a € entao indicativo de que, nesta ordem de tamanho, a amostra se comporta como um
ferromagneto classico. De fato, estudos anteriores em ligas de Auy_, Fe, [41], mostram que
neste sistema sao formados aglomerados ferromagneticamente bem ordenados [76] e que
tem ordem de tamanho compativeis com o livre caminho médio eletronico. A interagao
entre tais graos, no entanto, é sujeito a frustacao e produz um estado magneticamente
desordenado em escalas de tamanho meso e macroscopicas. Assim, experiéncias que tes-
tam a amostra como um todo, como a magnetizagao, susceptibilidade ou calor especifico,
tendem a fornecer respostas tipicas de sistemas desordenados. Por outro lado, como a re-
sistividade testa a amostra em tamanhos da ordem do livre caminho médio, a informacao
por ela fornecida reflete o estado de ordem magnética nesta escala de comprimento. Desse
modo, os resultados de resistividade sugerem que nossa amostra apresenta a formacao de
“clusters”, os quais teriam um comportamento préximo a de um ferromagnetico cléssico

e justificariam a existéncia do expoente critico v tao pequeno.

4.9 Discussao do Comportamento dos Expoentes

Criticos

A Tabela 5.5 apresenta os expoentes criticos obtidos para nossa amostra Aug.si Feg 19,
juntamente com valores reportados na literatura e aqueles calculados para o modelo de
Heisenberg para ferromagnetos ordenados. Também sao apresentados os expoentes criticos
relativos a transicao de um sistema vidro-de-spin classico, formado por uma liga diluida

de Ag-Mn [75], e os expoentes criticos para uma amostra de Fe puro.

Como esperado, o sistema puro de Fe apresenta o comportamento critico de um

ferromagneto classico, concordando com as previsoes do modelo de Heisenberg.

Nosso sistema de Au-Fe, com 19-at%Fe na liga, apresenta expoentes criticos 3 e 7

com valores intermediarios entre aqueles que descrevem a transicao de um ferromagneto
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Sistema a o) v ) método
Aug g1 Fego 0.54 1.64 4.73 Arrot-Noakes, isoterma critica.
neste trabalho 0.54 1.64 Kouvel-Fisher
1.65 suscep.AC Kouvel-Fisher
0.54 1.64 Scaling
-0.08 resistividade
médias -0.08  0.54 1.64+ 0.01 4.47
Auggi Fegig -1+0.1 0.54 1.64 depol.neutron [79]
campo médio 0.0 0.50 1.00 3.0 [77]
modelo Heisenberg -0.12  0.36 1.39 4.8 grupo renorm.|74]
Fe -0.11  0.39 1.33 4.35 [80]
vidro-de-spin -212 1.0 2.2 3.1 Ag-Mn([75]
Heisenberg desordenados 1 0.50 2 5 grupo renorm|84]

Tab. 4.5: FExpoentes criticos pra o sistema reentrante AuggiFeg19 determinado neste tra-
balho, comparados com outros resultados experimentais e previsoes teoricas

classico e os encontrados para um vidro-de-spin. Isto evidencia a peculiaridade do estado
intermediario ferromagnético em sistemas reentrantes e também sugere que a frustracao

associada a desordem ¢ elemento diferenciador do comportamento critico deste sistema.

No entanto, constrastando com nossas experiéncias, Gangoopadhyay e col. [82] obti-
veram os expoentes v = 1.334+0.06, e § = 0.46+0.03 e 6 = 4.0 £ 0.1 para o ferromagneto
desordenado Au-Fe 18%. Tais valores diferem significamente daqueles que obtivemos,
porém também se afastam das previsoes para o modelo de Heisenberg no caso ordenado
[74] e para o modelo de campo médio [77]. Os autores da referéncia [82] concentram-se em
resultados de magnetizacao DC e suas analises se estendem por intervalos de temperatura
acima e abaixo de T, significamente mais largo que aos intervalos criticos por nds identifi-
cados no sistemas reentrante AuFe 19%. Ademais, Gangoopadhyay e col. [82] previlegiam
a analise de Kouvel-Fisher numa amostra com grande fator desmagnetizante, que, como
vimos nas seccoes 4.8.4 e e 4.8.5 dificulta a obtencao de expoente confidveis, principal-
mente na fase ordenada (referente ao calculo do expoente [3). A estratégia utilizada na
[82], diferentemente de nossa, previlegia procedimentos de extrapola¢ao para a obtencao
da magnetizagao espontanea e de susceptibilidade inicial. Optamos em coletar analises

em diferentes métodos para obtermos uma maior confiabilidade dos indices criticos com
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base na comparacao dos resultados. Acreditamos, no entanto, que além da diferenca na
metologia de andlise dos resultados, os sistemas comparados distiguem-se significativa-
mente, o que pode causar mudangas na fenomenologia critica. Apenas como exemplo, a

temperatura critica na amostra com 18% Fe decresce para 156 K.

Chamamos a atencao também para cdlculos de Sobotta e Wegner[84], que usaram
técnica de grupo de renormalizacao para determinar o comportamento critico de ferro-
magnetos no limite de extrema desordem. Estes autores reportam os expoentes 3 = 0.5,
v = 2.0 e § = 5.0 que sao proximas de nossas determinacoes experimentais. Con-
cluimos, portanto, que a desordem ¢ relevante para termodinamica critica de transicao
ferro-paramegnética no sistema Au-Fel9% e os expoentes criticos estdticos a, 3, v e d sao
significativamente alterados em relagao tanto quanto as expectativas da teoria do campo
médio quanto em relacao as previsoes do modelo de Heinsenberg 3D, no caso ordenado.
Na tabela 4.5, os valores para os expoentes criticos que obtivemos com nossas experiéncia
sao coletados com determinacoes feitas por outros autores e com previsoes tedricas de

diferentes modelos.

Os resultados nesta tabela nos levam a propor os seguintes valores para os expoentes
criticos estaticos na transicao ferro-paramagnética de nosso sistema reentrante Aug gy F'eg 19
a = —0.085+0.04, 5 =0.54, 6 =4.734 £0.01 e v = 1.64 4+ 0.05.Tais expoentes criticos
satisfazem as relacao de scaling de Windon. Porém as relacoes de scaling de Rushbrooke

e Griffiths nao sao ao pequeno valor do expoente critico a.

Se o valor adotado para «a for aquele deduzido com a relacao de hipersacaling a partir
de experéncias de difracdo de néutrons por pequenos angulos a = —1£0.1[79], as relagoes
de scaling de Rushbroohke e Griffitts sao satisfeitas com os valores que determinamos para
B, v ed. E possivel que o valor determinado para o com medidas de espalhamento de
néutrons seja representativo Au-Fe num estado mais homegéneo que aquele que caracteriza
a nossa liga. Em nossa amostra é possivel que haja uma formagao incipiente de clusters de
Fe, que se manisfesta, por exemplo, na elevagao da temperatura critica de 172 K para 177
K no intervalo de tempo transcorrido entre as duas séries de medidas de magnéticas, e no
pequeno valor encontrado para o expoente a em medidas de transporte. Note-se ainda que

nas experiéncias de calor especifico nao se observa quelquer anomalia nas proximidades de
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T.. Este comportamento é tipico de sistemas desordenados, como vidros de spin, onde o
valor de « é grande e negativo. Assim, nossa interpretacao é que a regra de Fisher e Langer
[?7]( que estabelece que as divergéncias de calor especifico e dp/dT seja governadas pelo
mesmo expoente critico a) nao é valida em nosso sistema reentrante e o valor o ~ —1 é
mais representativo para Augg Feg19. Neste caso todas as relagoes de scaling envolvendo

os expoentes criticos estaticos para a transicao ferro-paramagnética sao validas.



Capitulo 5

Sistemas Magnéticos Reentrantes

Neste capitulo, estudaremos ligas reentrantes de NigrsMmngos € NigrgMngoy . Des-
creveremos a preparacao das amostras e discutiremos seu comportamento critico nas vi-
zinhancas da transicao para-ferromagnética através das técnicas experimentais de mag-
netizagao, susceptibilidade AC, resistividade elétrica e calor especifico, as quais ja foram

descritas em capitulos anteriores.

5.1 Preparacao das Amostras

As ligas Niv — Mn foram preparadas utilizando-se metais fornecidos pela Johnson
Matthey apresentando um grau de pureza superior a 99.98%, As quantidades necessdrias
de Nie Mn para a fabricacao das amostras foram pesadas com precisao melhor que 10™4 g.
As fusoes foram realizadas num forno a arco, em atmosfera de argoénio puro. O processo
de fusao foi repetido varias vezes para assegurar a homogeneidade da amostra. Pesagens
ap0s cada fusao foram feitas para o controle da estequiometria da liga. Ao final, a massa
total das amostras é da ordem de 1g, com perda da ordem de 0.2%. Portanto, a este-
quiometria resultante é praticamente coincidente com a nominal e as ligas obtidas podem
ser representadas como NigrsMngos (ou NiMn 22 at% ) e NigroMngar (ou NiMn 21
at% ). Finalmente, as ligas passaram por um processo de laminagdo e corte a frio, pois
para cada técnica de medida utilizamos corpos de prova com forma geométrica adequada.

Para magnetizacao, suceptibilidade AC as amostras tem a forma de um disco; na resis-
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Fig. 5.1: Magnetizacao em funcao da temperatura para amostra de NigzsMngoo medida
seqgundo os procedimentos ZFC e FC.

tividade temos um paralelepipedo de dimensoes 7.515mm x 2.543mm X 1.125mm; para
calor especifico temos uma amostra com forma aproximada de um elipéide, com massa de

281mg.

Para assegurar que a fase ordenada NigMn (T,=725 °C) desaparega, foi necessario
realizar um tratamento térmico, em um forno de resisténcia, a uma temperatura controlada
de 900°C durante uma hora, com as amostras colocadas em uma capsula de quartzo
selada a vacuo. Apds este tempo as amostras foram resfriadas rapidamente(” quenching”),
mergulhando e quebrando a capsula num recipiente com agua e gelo. Posteriomente as

amostras passaram por um processo de limpeza com acido nitrico(HNO3).

5.2 Magnetizacao

Iniciamos a caracterizagao das ligas binarias de Ni — Mn através de medidas de mag-

netizacao em funcao da temperatura, com campo magnético aplicado constante, por meio
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Fig. 5.2: Magnetizacao em funcao da temperatura para a amostra de Nigz9Mngor, me-
dida sequndo os procedimentos ZFC' e FC.

dos procedimentos ZFC e FC (descrito no Cap.1). Também foram realizadas medidas de
magnetizagao em funcao do campo magnético com temperatura constante utilizando o
magnetometro de SQUID (descrito no Cap3). Para a amostra Nig7sMmng.ao, a transigdo
magnética foi medida para intensidades de campo magnético aplicado variando entre 10
e 500 Oe, e para a amostra Nig79Mmngo; 0 campo magnético aplicado variou entre 10 e

5000 Oe. Em nenhuma destas medidas foi detectada a existéncia da fase ordenada.

A Figura 5.1 representa a magnetizagao em funcao da temperatura para a amostra
NigrsMngoe num campo magnético aplicado de 60 Oe. A temperatura de Curie assina-
lada é de aproximadamente 229 K. A Figura 5.2, apresenta a magnetizacao em funcao da
temperatura para a amostra Nigr9oMngo;. O campo magnético aplicado é de 50 Oe, e
T.~ 280 K. Nota-se que a resposta magnética de ambas as amostras nas proximidades da
temperatura critica manifesta o surgimento de uma magnetizacao espontanea, sendo este

um comportamento de ferromagneto classico. Kouvel e col.[87] verificaram que o momento
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de saturacao para esses sistemas tem um valor da ordem de 25% do estimado a partir do
alinhamento ferromagnético de todos os spins componentes da liga. Também foi obser-
vado, através de medidas de despolarizacao de néutrons [89], que uma amostra com 20%
de Mn apresenta um momento magnético de 3.5up para Mn e 0.5up para Ni. Tal com-
portamento sugere a ocorréncia de frustracao resultante da competicao entre interacoes
ferromagnéticas Ni — Nv e Ni — Mn e antiferromagnéticas entre sitios vizinhos de Mn.
Este efeito se manisfesta de forma mais evidente em temperaturas inferiores a tempera-
tura de congelamento(7,). Em nossas amostras estas temperatura sdo, aproximadamente,
Ty~70 K para NigzsMngas, € Ty~ 45 K para NigrgMng2. Abaixo da temperatura de
congelamento os sistemas apresentam uma fase do tipo vidro-de-spin. Esta é caracteri-
zada pelo congelamento aleatorio das componentes transversais do momento magnético, o
qual é acompanhado pelo ordenamento ferromagnético da componente longitudinal. Este
comportamento caracteriza um sistema reentrante, segundo a teoria de campo médio. A
temperatura Ty, que denota o inicio dos efeitos irreversiveis, fica evidente nas medidas

ZFC-FC realizadas em nossas amostras( ver Fig. 5.1 ou Fig. 5.2).

Decrescendo a temperatura através da temperatura de Curie, a magnetizagao au-
menta rapidamente, alcanga um valor aproximadamente constante (“plateau”), correspon-
dendo limite imposto pelo campo desmagnetizante. Embora muitos materiais reentrantes
sejam caracterizados por curvas de magnetizagao na forma de sino (ver figura 4.1), nos-
sos dados sao similares aos encontrados nos estudos realizados por Senoussi e Kouvel [85]

: = : Av ] « «
e apresentam curvas de magnetizacao caraterizadas pela ocorréncia de um “plateau‘ no

estado ferromagnético.

5.3 Fator Desmagnetizante

Como descrito anteriormente (cap4) é possivel obter o fator desmagnetizante através de
dois procedimentos: medindo a magnetizacao como funcao do campo magnético aplicado
a baixa temperatura [69], ou pelas relagoes obtidas por Stoner[67] e Osborn [68], que levam
em conta tao somente a forma geométrica da amostra. Nesta secao aplicamos ambos os

métodos a nossas amostras Ni — Mn.
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Fig. 5.3: Medidas de magnetizacio como funcao do campo magnético aplicado em tem-
peraturas constantes para a amostra de NigzgsMngos. A reta pontilhada cor-
responde a um ajuste linear M=aH+b, conforme o procedimento descrito na
referéncia [69].

Para calculo do fator desmagnetizante da amostra Nig7sMng.92, consideramos que
sua forma geométrica pode ser descrita aproximadamente por um elipséide. Através da
equacao 4.5, e considerando que os semi-eixos obedecem a condicao a > b > ¢, o fator
desmagnetizante para a situacao em que a magnetizagao ¢é orientada ao longo do eixo a
serd n = 0.064. J& para amostra Nigr9Mngo1, que apresenta a forma geométrica de um

disco, (b=c > a, sendo b=c=2.2mm e a=0.8mm) encontramos n = 0.034, quando o campo

é aplicado paralelamente ao plano do disco.

A Figura 5.3 mostra as isotermas experimentais de magnetizacao em funcao do
campo magnético aplicado no intervalo 0 a 500 Oe para a amostra NigrsMmngoo. Tais
medidas permitem a obtencao do fator desmagnetizante ao longo do eixo maior a. Para
baixos valores de campo aplicado (menor que 50 Oe), podemos fazer um ajuste linear do
tipo M = aH + b e (b~0) representado pela reta na Figura 5.3. A inclinagao da reta
definird o fator desmagnetizante da amostra segundo o procedimento descrito em [69]. Da

equacao (4.3) obtivemos o valor n = 0.0062
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Fig. 5.4: Medidas de magnetiza¢ao como fun¢ao do campo magnético aplicado a tempera-
tura constante para a amostra de Nigr9Mngo1. A reta pontilhada corresponde
ao ajuste para obtengdo de fator desmagnetizante.

Também para a amostra Nigr9Mngo1, medimos a dependéncia da magnetizacao
com o campo magnético aplicado orientado ao longo do eixo maior (¢) em temperatura
constante, mostrada na Figura 5.4. Através do ajuste linear M = aH + b (representado
pela reta pontilhada), obtivemos 1n=0.03, correspondente ao fator desmagnetizante na
direcdo do campo magnético aplicado. Na sequéncia da andlise de resultados adotamos
os valores experimentais para os fatores desmagnetizantes das amostras NigrsMngoo €

Nigr9Mngar, ou seja n = 0.062 e n = 0.03, respectivamente.

5.4 Resistividade Elétrica e Magnetoresisténcia

Realizamos, na amostra Nig7sMng 22, medidas de resistividade elétrica p(7") em funcao
da temperatura, com e sem campo magnético aplicado, as quais estao representadas na
Figura 5.5. Podemos observar a marcante presenca de um maximo nas vizinhacas de
200 K, que tende a ser suprimido com a aplicagao do campo magnético. A anomalia
é claramente observada até H=50 Oe e é totalmente suprimida em H=100 Oe aplicado

paralelamente a corrente. Como o maximo ocorre em temperaturas pouco inferiores a tem-
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Fig. 5.5: Resistividade elétrica em funcdo da temperatura para diferentes wvalores do
campo magnético aplicado para a amostra de NigrsMngas. O campo € apli-
cado paralelamente a corrente.

peratura de ordenamento magnético, pode-se interpreta-lo como um efeito de superzona
[88], que é observado logo abaixo da temperatura de Néel em diversos sistemas metalicos
antiferromagnéticos [88]. Em razao da periodicidade das sub-redes de spin de um arranjo
antiferromagnético, é concebivel a ocorréncia de novos gaps nas vizinhancas de superficie
de Fermi. Assim, a densidade de elétrons de conducao é reduzida, causando um aumento
na resistividade. Uma subsequente diminuicao da temperatura tende a diminuir a resis-
tividade novamente, pois o espalhamento resultante de desordem de spin torna-se menos

efetivo. Assim, origina-se o maximo caracteristico de efeito de superzona.

Nossa amostra, no entanto, é reentrante e as medidas de magnetizacao e suscep-
tibilidade magnética sao compativeis com a descricao de fase magnética intermediaria
como sendo globalmente ferromagnética. Portanto, somos levados a pensar que, de fato,
na transicao em 7T, ocorre um fenémeno tipo separacao de fases, onde inclusoes antifer-
romagnéticas sao estabilizadas numa matriz predominantemente ferromagnética. Estas

inclusoes, que provavelmente resultam de flutuagoes locais com predominio do acopla-
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mento Mn-Mn, seriam as responsaveis do efeito de superzona. A supressao deste efeito
pela aplicagao de campos magnéticos tao baixos quanto 100 Oe é uma forte indicagao de
as regioes antiferromagnéticas sao minoritarias e estabilizam com energia praticamente
idéntica a da matriz ferromagnética. A separacao da fases ferro e antiferromagnética nas
ligas Ni-Mn, provavelmente esta na origem da frustracao e do comportamento reentrante

observados neste sistema.
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Fig. 5.6: Derivada da resistividade em funcao da temperatura para a amostra
NigrsMng.oz.

Outra forma de andlise é baseada na utilizacao da derivada da resistividade em
relacao a temperatura. Um exemplo é apresentado na Figura 5.6 para um campo magnético
aplicado de 75 Oe, onde detectamos uma anomalia remanecente do efeito de superzona na

regiao proxima a temperatura de ordem magnética.

5.5 Susceptibilidade AC

Medidas de susceptibilidade AC em funcao da temperatura foram realizadas para di-

ferentes frequéncias para nas amostras Ni — Mn, sendo obtidas as componentes real e
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Fig. 5.7: Componente real susceptibilidade AC para a amostra Nig7sMngas em funcao
da temperatura em diferentes frequéncias.

imaginadria.

A Figura 5.7 mostra a componente real da susceptibilidade AC (X') para a amostra
Nig7sMngoo em funcao da temperatura na faixa de frequéncias entre 100 e 1000 Hz. O
campo de excitacao nestas experiéncias é h,. =10 Oe. Fica evidente que a variacao da
frequéncia nao altera a parte real da susceptibilidade . Na Figura 5.8 esta apresentada a
parte imaginaria da susceptibilidade AC (x") em funcdo da temperatura para frequéncias
de 100 e 1000 Hz ( h,. =10 Oe) para a mesma amostra. Observa-se a presenga de dois
picos: o primeiro, nas proximidades de 240 K, indicando a ocorréncia de transi¢ao para-

ferromagnética, e o segundo, em 50 K, é associado a transicao de fase tipo vidro de spin.

A Figura 5.9 mostra a dependéncia com a temperatura da componente real da sus-
ceptibilidade AC (x') no intervalo de frequéncias entre 100 e 6000Hz, para a amostra
Nig79Mngo1. Neste caso, o campo de excitagao é h,. =5 Oe. O resultado é similar aquele
obtido para a amostra anterior. O comportamento da parte imagindria (y") (Figura 5.10)
indica que a transicao tipo vidro-de-spin esta localizada nas proximidades 40 K. O pico da
mais alta temperatura em (x") ocorre em 260 K aproximadamente. Este valor é préximo

a T, determinada a partir de medidas da susceptibilidade DC (7.~ 280 K)
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Fig. 5.10: Medidas da componente imagindria da susceptibilidade AC em func¢ao da tem-
peratura para a amostra NigrgMngo1. As frequéncias e a amplitude do campo

AC estao indicadas.

5.6 Calor Especifico

Nesta secao apresentamos medidas de calor especifico em funcao da temperatura na
faixa entre 140 K e 260 K para amostra de Nig73Mng.a9, as quais estao representadas na
Figura 5.11. Nota-se que o calor especifico nao apresenta nenhuma descontinuidade que

caracterize a ocorréncia de transicao de fase nas proximidades de 240 K.

5.7 Determinacao Experimental dos Expoentes
Criticos

Nesta secao realizaremos uma analise detalhada referente a determinacao dos expoentes
criticos com base nos dados experimentais experimentais para a amostra Nigr7sMng.a9,
utilizando os métodos da equagao de estado(Scaling e Arrot-Noakes[59]) e Kouvel-Fisher

[59] descritos no capitulo 4. Resultados obtidos na amostra Nig79Mng9 também serdo

discutidos.
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Fig. 5.11: Calor especifico como func¢ao da temperatura para amostra de NigzsMng.os.
5.7.1 Analise com Método de Arrot-Noakes

A partir das isotermas mostradas na Figura 5.3, o gréfico de Arrot modificado mostrado
na Figura 5.12 é construido com base na equagao de estado de Arrot-Noakes (eq.4.12 do

capitulo anterior), ou seja,

(H/M)Y" = at + bM*5, (5.1)

Obtemos os valores dos expoentes criticos e da temperatura critica quando as
isotermas em diferentes temperaturas tornam-se lineares e paralelas umas as outras. A
isoterma que passa pela origem fornece o valor para a temperatura critica. Neste caso,
a temperatura critica é 229 K. Os valores para os expoentes critico, § = 0.585 e v =
1.71, linearizaram as isotermas de magnetizacao tal como mostra a Figura 5.12. Torna-se
importante salientar que este ajuste é valido somente na regiao de campos magnéticos

acima de 100 Oe.

A nao-lineraridade a baixos campos, que é muitas vezes observadas em ligas fer-
romagnéticas desordenadas, é usualmente associada a anisotropia local. No entanto, a

origem deste efeito ainda é muito debatida [91],[59], [92]
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Fig. 5.12: Ajuste de Arrot-Noakes para amostra NigsMngoo nas proximidades da tem-
peratura critica e para campos magnéticos aplicados entre 100 e 500 Oe.

5.7.2 A Determinagao do Expoente ¢

Para a obtencao do expoente critico §, usamos um procedimento similar ao da secao
4.8.2. Na Figura 5.13 observamos a isoterma critica em escala logaritmica para a amostra
Nig7sMngas. O ajuste linear define o valor para o expoente critico estatico ¢, para o qual
obtemos 0= 4.7 em T.= 229 K. Em baixos campos observa-se que a isoterma critica desvia

levemente da linearidade.

5.7.3 Analise através do Método de Kouvel-Fisher

Como descrito anteriormente, este método nos permite a obtencao dos expoentes criticos

f e . Ressaltamos aqui que utilizaremos o mesmo procedimento descrito na secgao 4.8.3.

A obtencao do Expoente vy

Através das medidas de magnetizacao na fase paramagnética da amostra Nig7sMng 92

em fungao da temperatura (procedimento discutido no Cap2) obtemos o expoentes critico
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Fig. 5.13: Grdfico logaritmico de magnetizacao versus campo magnético na isoterma
critica para a amostra de NigzsMng.os.

estatico 7 . A Figura 5.14(a), apresenta o quociente entre a magnetizagao medida e o
campo magnético aplicado de 80 Oe, obtendo-se assim a susceptibilidade(xpc = %)na
faixa superior a T.. Na Figura 5.14(b) observamos, na derivada da susceptibilidade em
relacao a temperatura, a presenca de um minimo nas proximidades de 220 K, o qual indica
a transigdo de fase para-ferromagnética. Na Figura 5.14 (c) representamos a quantidade
Y = —xpc/(dxpc/dT) em fungao da temperatura. Esta quantidade mostra comporta-
mentos lineares acima de T, . O regime préximo a transi¢ao na figura 5.14 (c) fornece 7,
=171e T, = 223.6 K para o campo magnético aplicado de 80 Oe. Em temperaturas
mais altas outro regime linear é observado e seu expoente é v =1.07. Esse procedimento
foi realizado para varios campos magnéticos aplicados entre 20 e 500 Oe. Porém, acima de
100 Oe nao foi possivel a obtengao do expoente v devido ao arredondamento das curvas H
versus T no regime assintotico, nas proximidades da transicao de fase para-ferromagnética.
A tabela 5.1 apresenta os valores obtidos para o expoente critico v e a temperatura critica

(T%.) em diferentes campos magnéticos aplicados.

Utilizamos um processo analogo para analisar as medidas de susceptibilidade AC,
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Grafico de Kouvel Fisher, eq.4.10, para a susceptibilidade paramagnética do
Nig 78 Mng.a2.
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Sistema H(Oe) Tc ¥
NigrsMng.oo 10 212.08+1 1.72 £0.07
20 216.2 £ 1 1.70 £0.09
30 216.8 £ 1 1.71 £0.07
40 216.9 £ 1 1.71 £0.05
50 216.3 £ 1 1.72 £0.09
60 223.9 £3 1.71 £0.01
70 223.7 £4  1.72 £0.02
80 223.6 £3 1.71 +0.02
100 223.7 £3 1.71 £0.01
média 219.244  1.71£0.06

Tab. 5.1: O expoente critico v obtido pela técnica de Kouvel-Fisher para o sistema de
Nig7sMng.aa, em diversos campos aplicados no limite H <100 Oe.

as quais estao representados na Figura 5.15 para medidas em campo de excitagao hq.=10
Oe e frequéncia de 600 Hz. A funcao Y, relativa ao método de Kouvel-Fisher aplicado a

susceptibilidade AC, mostra um comportamento peculiar neste sistema.

Um estreito regime assintético logo acima de 7, é caraterizado pelo expoente v;=1.75.
Este valor é aproximadamente coincidente com aquele determinado através dos resultados
de susceptibilidade DC. Porém, a temperatura critica extrapolada é significativamente in-
ferior aquela deduzida das medidas DC, tanto com o método Arrot-Noakes quanto com o
método de Kouvel-Fisher. Acima do regime assintético ocorre uma regiao caracterizada
por um expoente andémalo, v2 =0.37, conforme mostrado na Figura 5.15(c). A origem
deste comportamento é desconhecida até o momento. Para temperaturas maiores ocorre
um crossover para o comportamento do tipo campo-médio, com expoente 3 ~1. Analises
similares ao exemplo representativo da Figura 5.15 foram realizadas em medidas de suscep-
tibilidade AC obtidas para outras frequéncias. Os resultados para o expoente assintético

e temperatura critica estao listados na Tabela 5.2 para a amostra Nig7sMng.oo.

A mesma sistematica, foi empregada na analisar dos resultados de magnetizacao
na fase paramagnética da amostra Nig79Mngo. Neste caso, foram aplicados campos
magnéticos no intervalo entre 40 a 1200 Oe. Porém a fungao de Kouvel-Fisher obtida das
medidas DC nao mostra linearidade com a temperatura em nenhum intervalo estudado

acima de T,. Portanto, nao foi possivel a obtencao do expoente . Por outro lado, medidas



Determinacao Experimental dos Expoentes Criticos 102

Sistema f(Hz) Te 0l
200  199.50 £ 1 1.70+£0.07
300 20352 +£1 1.69+0.10
600 202.89 £2 1.75%+0.20
média 201.15£2.8 1.714+0.02

Tab. 5.2: O expoente critico v obtido pela técnica de Kouvel-Fisher para o sistema de
Nig7sMng.os em diferentes frequéncias. O campo de excitacao € hy. = 100e€.

Sistema f(Hz) Te ¥

NZ.O.79M710_21 100 278.4+1 1, 71 £0.06
200 2835+£1 1.71£0.01
300 279.1+£1 1.70=£0.05
600 283.1+£1 1.714+0.04
1000 283.8+2 1.70+0.04
2000 27951 1.71+£0.05
6000 279.7+1 1.71+£0.04

média 28142. 1.71+0.01

Tab. 5.3: O expoente critico v obtido pela técnica de Kouvel-Fisher para o sistema de
Nig79Mng a1,
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Fig. 5.15: (a)Medida tipica de susceptibilidade AC em func¢ao da temperatura para a
amostra de NigzsMngoz. (b) Derivada da susceptibilidade AC em fungao
da temperatura. (c) Grdfico de Kouvel-Fisher. O campo excita¢ao aplicado

foi hee = 100e¢.
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de susceptibilidade AC em frequéncias do intervalo de 100 a 6000 Hz nos permitiram
estimar o expoente critico 7, no regime assintotico, conforme ilustra Figura 5.16. Neste
exemplo é aplicada a frequéncia de 2000 Hz e o campo de excitacao aplicado é de h,.= 5
Oe. Para a amostra Nigr9Mngoy, obtemos v = 1.71 e T, = 281 K. Esta amostra também
apresenta um regime em lei de poténcia acima de 300 K, caracterizado pelo expoente
anomalo 7=0.78. Neste intervalo de temperatura ja seria esperado um comportamento
tipo Curie Weiss, com o expoente critico igual a 1. Os valores do expoente critico v para
a amostra Nigr9Mngo obtidos a partir de medidas de susceptibilidade AC em diferentes

frequéncias (intervalo entre 100 e 6000 Hz) sdo mostrados na Tabela 5.3.

A Determinacao do Expoente (3

Para esta andlise é necessario tomar os dados de magnetizacao em relagao a tempera-
tura para valores abaixo de T, (ver Figura 5.17). Como ja foi discutido no capitulo 4,
deve-se corrigir os dados da magnetizacao pelos efeitos do campo desmagnetizante. Este

procedimento esta descrito detalhadamente na seccao 4.8.5.

Assim, limitamos a andlise do comportamento critico da magnetizacao com o método
de Kouvel-Fisher ao intervalo de campos magnéticos entre 150 Oe e 500 Oe. Mesmo neste

intervalo, os efeitos do campo desmagnetizante sao relevantes.

Conhecendo a dependéncia da magnetizacao com o campo magnético para varios
valores de temperatura, reconstruimos a curva M x T para um campo magnético interno
fixo de 400 Oe. O campo interno, conforme a eq.4.4, é dado por H; = H, — nM, onde
H, representa o campo aplicado. A magnetizacao foi calculada através da expressao 4.17
para cada uma das temperaturas. Supomos que o campo H;= 400 Oe é suficientemente
baixo para nao afastar significamente o sistema do ponto critico. Assim, consideramos que
os dados para a magnetizagao no campo interno de 400 Oe sao representativos da magne-
tizagao espontanea, idealmente medida em campo aplicado nulo. Entao, determinamos o
expoente critico § através da eq.(4.11). O resultado pode ser observado na Figura 5.17,
da qual é extraido o valor = 0.55 . Para verificar o quao confidavel é o método, repetimos
o mesmo procedimento para H;=300 Oe e H;=500 Oe e obtivemos (3=0.55 para os dois

campos. No entanto, para a amostra Nig79Mng2; nao obtivemos resultados consistentes
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Fig. 5.16: (a)Medida tipica de susceptibilidade AC em fung¢ao da temperatura para a
amostra de NigzgMngor. (b) Derivada da susceptibilidade AC em fungao
da temperatura. (c) Grdfico de Kouvel-Fisher. O campo excita¢ao aplicado na
amostra foi he.= 5 Oe.
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M/(AMAT)(K')

H =400 Oe
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Fig. 5.17: Grdfico de Kouvel-Fisher para magnetizacdo da amostra de NigzsMngoo me-

dida no campo interno H;=400 Oe. O campo interno € obtido conforme ex-

plicado no texto

para o expoente critico § usando este método.

5.7.4 O Método de Scaling

Apds a obtencao dos expoentes criticos pelos métodos de Arrot-Noakes e Kouvel-
Fisher, realiza-se a andlise de comportamento critico da magnetizacao através do método
de scaling. Este método, baseia-se no colapso de uma curva de plots logaritmicos de M [¢| ="
versus H [t| %7 para diversas medidas realizadas no intervalo de temperaturas em torno
T.. O resultado é mostrado na Figura 5.18 para a amostra Nig7sMnges. O escalonamento
foi obtido para os valores = 0.55, e y=1.71 e T,=229 K, no intervalo de 100 Oe a 500 Oe.
Este resultado confirma os valores dos parametros criticos obtidos através dos métodos de

Arrot-Noakes e Kouvel-Fisher.

O método de scaling nao foi aplicado no caso da amostra Nig79Mngo;. Todas as
analises de fenomenologia critica nesta amostra sao prejudicadas pelo fato de que a tempe-
ratura critica estd muito préxima da temperatura ambiente e o equipamento experimental

disponivel nao permite a realizagao de medidas em temperaturas muito superiores a T..
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Fig. 5.18: Scaling da magnetizacao para a amostra NigrsMngoe nas prorimidades da

temperatura critica para campos magnéticos aplicados de 100 a 500 Oe.

A

5.7.5 A Determinacao do Expoente Critico «

Como foi visto no capitulo 4, o expoente critico o caracteriza o comportamento critico
do calor especifico. Nas vizinhagas de uma transicao de fase de segunda rdem, a variacao
em temperatura do calor especifico é dado pela lei de poténcia descrita na eq(2.9). Todavia,
em nossas amostras Ni — Mn nenhuma anomalia foi observada no calor especifico nas

vizinhancas da transicao de fase para-ferromagnética.

Alternativamente, o expoente critico a pode ser estimado a partir da analise da
derivada da resistividade elétrica em funcao de temperatura, que diverge do mesmo modo
que calor especifico na regiao critica, ou seja:

dp C*

L == (t+*—1)+ D*, 5.2

dr ! ( ) (5:2)
onde C* sao amplitudes criticas, D¥ sao constantes que representam a contribuicao nao

critica a resistividade, e a é 0 expoente critico do calor especifico. Os simbolos + referem-se

a regiao de temperaturas acima(+) e a abaixo(-) da temperatura critica.

A Figura 5.19 mostra um resultado para dp/dT nas proximidades da transi¢ao fer-

romagnética para a amostra de Nig7sMmngas. O campo magnético aplicado é de 75 Oe. O
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Fig. 5.19: Derwada da resistividade em funcao da temperatura para a amostra
Nig7sMngoo nas vizinhacas da temperatura de Curie na presenca de campo

magnético aplicado de 75 Oe.

equacao 5.20.

A linha corresponde a um ajuste com a

ajuste da Eq. 5.2 aos dados experimentais corresponde a linha continua na Figura 5.19. O

qual ajuste foi realizado somente para temperaturas acima de T.. Abaixo de T, a andlise

é complicada pela ocorréncia do efeito de superzona, que fica evidente nas curvas p versus

T, mostradas na Figura 5.5.

Sistema

H(Oe) a

Nig7sMng 2o

0 -0.82+0.03
10 -0.81£0.08
30 -0.82 £ 0.09
50 -0.77 £ 0.04
75 -0.78+0.01
100 -0.82 £ 0.09

Tab. 5.4: Valores do expoente critico a obtidos através da andlise da derivada dp/dt para
as medidas de resistividade elétrica nas amostras Nig7sMng o
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Sistema Q@ I} v ) método
Nig7sMngoo 0.585 1.71 4.69 Arrot-Noakes, isoterma critica.
neste trabalho 0.55 1.71 Kouvel-Fisher

171 suscep.ACKouvel-Fisher
0.55 1.71 Scaling
0.8 resistividade(acima de T¢)
Nigr9Mngo 0.55 1.71 5.23 Arrot-Noakes, isoterma critica.
neste trabalho 0.55 1.71 Kouvel-Fisher
1.71 suscep.AC Kouvel-Fisher
0.55 1.71 Scaling
médias -0.8 0.55+0.01 1.71£ 0.01

Tab. 5.5: Expoentes criticos para os sistemas reentrantes NigzsMngos € Nigr9Mng.or
determinado neste trabalho.

5.8 Resumo sobre o Comportamento Critico nas

Ligas Ni — Mn

A tabela 5.5 apresenta os resultados obtidos para os expoentes criticos nas proximidades
de T.para os sistemas reentrantes NigrsMngoo € NigrgMngo, através de medidas de

resistividade elétrica, magnetizagao e susceptibilidade AC.

Em nossos sistemas Nig7sMmngoo € Nigr9Mngor, 0s expoentes criticos 3 e v apresen-
tam valores intermedidrios entre aqueles de um ferromagnético classico e os encontrados
em sistemas vidro-de-spin. Este fato evidencia que o estado intermediario ferromagnético
em sistemas reentrantes é afetado pela frustracao associada a desordem. A desordem

nao-trivial é um elemento importante no comportamento critico destes sistemas.

Observamos a existéncia de um regime em lei de poténcia intermediario entre o re-
gime critico assintéticoe a regiao campo médionas medidas de susceptibilidade AC. Neste
regime, os valores do expoente critico 7 encontrados sao da ordem de y=0.38 para amostra
NigrsMngos e v=0.78 para amostra Nig79Mngo,. Nao se conhece exatamente a origem
deste regime intermedidrio. Possivelmente, ele esta associado a desordem [93] e a estabi-
lizacao de uma fase antiferromagnética em regioes limitadas da amostra em temperaturas

proximas a 7T,, conforme mostram as medidas de resistividade.
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Tomando os valores médios dos expoentes criticos reportados na Tabela 5.5, podemos

observar que as relagoes de scaling de Rushbroohke, Griffitts e Windon sao satisfeitas.



Capitulo 6

Sistemas Magnéticos Reentrantes

Neste capitulo estudaremos fitas amorfas de Feg g Z1g08 , F'eg.91Z270.09 € Feg90470.10. O
estudo concentra-se apenas em medidas de magnetizacao e suceptibilidade AC em fungao
da temperatura. Estas técnicas experimentais ja foram descritas em capitulos anteriores.
Descreveremos também a preparacao das amostras e discutiremos seu comportamento

critico nas vizinhancas da transicao para-ferromagnética.

6.1 Preparacao das Amostras

As amostras de Fe,_,Zr, utilizadas neste estudo apresentam concentracao de Zr va-
riando entre 8 a 10% e foram preparadas por D.H. Ryan e col.[28] do Department of
Pure and Applied Physics, Trinity College, Dublin. As amostras foram cedidas para o
desenvolvimento deste trabalho. As fitas amorfas, as quais se encontram em um estado
metaestavel, sao produzidas pela técnica de solidificagao ultra rapida, “melt spinnig”. Esta
técnica consiste em ejetar a liga metalica em estado liquido sobre a superficie polida de um
cilindro metélico que gira em alta rotacao, e que se encontra a temperatura ambiente. O
procedimento é realizado de tal forma que o contato térmico é muito eficiente, produzindo
uma taxa de resfriamento da ordem de 10° °C/s. Isto faz com que a liga retorne ao
estado so6lido, mas aprisionando uma configuracao caracteristica de seu estado liquido,

correspondente a uma estrutura atomica completamente desordenada.
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Fig. 6.1: Magnetizacao em funcao da temperatura para amostra Feg g 2105 medida se-
gundo o procedimento FC. O campo magnético aplicado de H= 50 Oe.

6.2 Magnetizacgao

Nosso estudo da magnetizacao das fitas amorfas de Fe — Zr realizou-se através de
medidas no magnetometro de SQUID, ja descrito anteriormente. Foram obtidas medi-
das de magnetizacao em fungao da temperatura, para intensidade de campos magnéticos
constante, por meio dos procedimentos ZFC(ver a Figura 6.1) e FC.. Podemos observar o
comportamento da transicao magnética para uma amostra de F'eggoZ 1 0s na Figura 6.1, a
qual apresenta a magnetizacao em funcao da temperatura num campo magnético aplicado
de 50 Oe. A resposta magnética manifesta o surgimento de magnetizagdo espontanea.
A temperatura da transicao ferro-paramagnética é aproximadamente T, ~ 186 K. Nota-
se que abaixo de T, a magnetizagao FC cresce até atingir um valor aproximadamente

constante.

A magnetizacao ZFC, apresenta uma inflexao acentuada na temperatura de conge-
lamento T,= 50 K. Supoe-se que nesta temperatura o sistema evolui para uma fase do
tipo vidro de spin. Este comportamento é geralmente descrito como caracteristico de um
sistema reentrante. Segundo a interpretagao usual, para temperaturas abaixo de T;= 50

K, ocorre o congelamento das componentes transversais dos spins em direcoes aleatdrias,
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o qual é causado pela frustracao gerada pela desordem atomica e a competigao entre as in-
teragoes spin-spin do tipo ferromagnética e antiferromagnética. Também foram realizadas
medidas de magnetizacao para uma amostra de F'egg; Z7g09, Obtendo-se a temperatura

critica T,= 215 K e a transicao tipo vidro-de-spin nas proximidades de T,= 70K.

6.3 Susceptibilidade AC

Podemos ver na Figura 6.2(a) a componente real da susceptibilidade AC (x') em funcao
da temperatura na faixa de temperaturas entre 0 a 275 K para a amostra F'eggoZrgos. As
frequéncias aplicadas nesta medida variam entre 100 e 3000 Hz, com campo de excitacao
de hy. =10 Oe. Observa-se que a variagao da frequéncia nao altera a parte real da sus-
ceptibilidade . Para temperaturas superiores a 200 K, a susceptibilidade x' mostra um
comportamento tipico de um sistema paramagnético. A transicao magnética é bem defi-
nida e ocorre nas proximidades de 186 K. A componente real Y mostra uma inflexdo em
T,~ 50 K de acordo com a magnetizagdo ZFC da Figura 6.1(a)). A Figura 6.2(b) mostra
a componente imaginaria da susceptibilidade AC (X”) nos mesmos intervalos de tempe-
ratura e frequéncia para a amostra FeggoZryos. Observa-se que a frequéncia de medida
influencia fortemente y~ em toda a faixa de temperatura inferiores a 7,. Na fase magne-
ticamente ordenada, X“ mostra um comportamento complexo, passando por um maximo
cuja a posicao (entre 130 e 150 K) aumenta com a frequéncia e mostrando inflexdes em

aproximadamente 80 K e 50 K.

A Figura 6.3(a) mostra a componente real da susceptibilidade AC Y’ para a amos-
tra Fegg1 471091 em funcao da temperatura em frequéncias entre 100 e 3000 Hz e h,. =10
Oe. O resultado é similar aquele obtido para a amostra F'eggsZ1¢ 08, porém a temperatura
critica desloca-se para T,= 215 K. O comportamento da parte imaginaria "~ estd mostrado

na Figura 6.3(b).
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Fig. 6.2: (a)Componente real susceptibilidade AC em funcao da temperatura para a amos-
tra FeggoZroos medida em diferentes frequéncias. (b)Componente imagindria
da susceptibilidade AC para a mesma amostra nas mesmas frequéncias e tem-
peraturas.

100

o
o
o



Susceptibilidade AC 115

14 i
a 12 _ Fe0_91zr0_19_'
8 10 L ]
g 8¢ ]
S 6t i
o 4L 0 f=100Hz i
~— - <> =300 Hz B
“"Q 2 {=1000 Hz -
. S 0 O 1=3000 Hz (a)_‘
9 ] T | T T ' T T | T T ' -
gL i
2L ]
O 6l .
g 5[ _'
2 4t .
S 3 i O =100 Hz ]
o I O =300 Hz ]
;‘: 2+ {=1000 Hz -
?EC; 1 i f=3000 Hz .. (b)—
0 L | L I ! I L | st ) !
0 50 100 150 200 25 300

T(K)

Fig. 6.3: (a)Componente real susceptibilidade AC em func¢ao da temperatura para a amos-
tra Fegg1Zro09 em diferentes frequéncias. (b)Componente imagindria da sus-
ceptibilidade AC para a mesma amostra nas mesmas frequéncias e tempera-
turas.
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6.4 Determinacao Experimental dos Expoentes

Criticos

Nesta se¢ao realizaremos andlises referentes a determinagao dos expoentes criticos com
base nos dados experimentais de magnetizagao e susceptibilidade AC para as amostras
FeggoZroos , Feoo1Zrog € FeggoZroa0, utilizando o método de Kouvel-Fisher [59] des-

crito no capitulo 4.

6.4.1 Analise através do Método de Kouvel-Fisher

Como discutido anteriormente este método nos permite a obtencao dos expoentes
criticos B e 7. Ressaltamos aqui que utilizaremos o mesmo procedimento descrito na

seccao 4.8.3.

6.4.2 A Obtencao do Expoente

A Figura 6.4(a)apresenta y,- para uma frequéncia de 1000 Hz e campo magnético
de excitagao hy,.= 10 Oe . Calculamos entao a derivada de XIAC em relacao a T, a qual
¢ mostrada na Figura 6.4(b). A presenca de um minimo pronunciado em T ~ 182 K
indica a transicao de fase para-ferromagnética. O painel (c) representa a quantidade
Y = —X40/(dX 40/dT) em funcio da temperatura. Esta quantidade mostra um compor-
tamento linear acima de 7, . O regime mostrado na Figura 6.4 fornece os valores: y=1.78
e T.= 185 K . A tabela 6.1 apresenta os valores obtidos para o expoente critico v e a

temperatura critica (7,) em diferentes frequéncias para a amostra de Feg 92270 0s-

Realizando o mesmo procedimento com as medidas susceptibilidade AC para amos-
tra Fegg1 21900 Obtermos o expoente critico v para esta amostra. Na Figura 6.5 temos
resultados obtidos para a frequéncia aplicada de 100 Hz e o campo de excitacao de h,.=

10 Oe. Da analise mostrada no painel 6.5(c), obtemos v = 1.75 + 0.02 e T, = 207.3+ 3K.
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Fig. 6.4: (a)Medida tipica de susceptibilidade AC em fun¢ao da temperatura para amostra
de FeggoZro0s. (b) Derivada da susceptibilidade AC em func¢do da temperatura.
(c) Grifico de Kouvel-Fisher Y = —X40/(dX 4c/dT) versus T. O campo de

excitacao aplicado foi hy.= 10 Oe.
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Sistema  f(Hz) Tc ¥
Feo_QQZT’0.0g 100 184.67+0.8 1.774+0.03
300 184.65 £0.7 1.76 £0.03
1000 185.02 £0.8 1.77 £0.01
3000 185 +1 1.74 £0.01
média 184.8 £0.2 1.76 £0.01

Tab. 6.1: O expoente critico v obtido pela técnica de Kouvel-Fisher aplicada para a sus-

ceptibilidade AC para o sistema de FeggsZrgos, em diferentes frequéncias e
campo de excita¢do hy,.=10 Oe.
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Fig. 6.5: (a)Medida tipica de susceptibilidade AC em fun¢do da temperatura para amostra
a Feqg1Zr009. (b) Derivada da susceptibilidade AC em fung¢do da temperatura.

(c) Grafico de Kouvel-Fisher . O campo excitagdo aplicado foi he.= 10 Oe e
frequéncia de f=100 Hz.
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6.4.3 A Determinacao do Expoente (3

Para esta andlise foi necessario tomar os dados de magnetizacao em funcao da tem-
peratura abaixo da temperatura critica. Neste caso consideramos o fator desmagnetizante
nulo pois as amostras apresentam a forma de uma fita muito delgada. Para a obtencao
do expoente [ para a amostra Feggs 271908 utilizamos o procedimento descrito no cap.2.
A Figura 6.6 apresenta y = M/(dM/dT) em fungao da temperatura para H=100 Oe,
onde obtemos o valor do expoente 3 = 0.66 + 0.02 e T,=187,9 K. Na Tabela 6.2 estao
listados os valores do expoente (3 obtidas para as outras amostras de Fe-Zr investigadas

neste trabalho.

Sistema  H(Oe)) Te 16
Feo.QQZT0.0S 30 186.9 46 0.62 £0.03
70 186.06 = 4  0.66%0.02
100 1879 £ 4 0.66 £0.02
Feyo1Z70.00 70 213.3 £4  0.66+0.01
F€0.90ZTO.10 60 212.7 £24 0.6610.02
média 0.65%0.02

Tab. 6.2: O expoente critico 3 obtido pela técnica de Kouvel-Fisher aplicado a magne-
tizacao dos sistemas de Fe-Zr estudados neste trabalho. Diferentes campos
magnético sao aplicados.

6.4.4 A Determinacao do Expoente ¢

Para a obtencao do expoente critico §, usamos um procedimento similar ao da secao
4.8.2. Na Figura 6.7 observamos a isoterma critica em escala logaritmica para a amostra
FeggoZro0s. O ajuste linear define o valor para o expoente critico d, para o qual obtemos

5= 3.22, em T,= 186 K.
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Fig. 6.6: Grdfico de Kouvel-Fisher para magnetizacio da amostra FeggoZ1rg 08, medida
no campo magnético H=100 Oe.
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Fig. 6.7: Grdfico do logaritmo de magnetizacao versus campo magnético para a isoterma
critica da amostra de FeggaZrgos.
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6.5 Comportamento dos Expoentes Criticos nas

Ligas F'e — Zr

A Tabela 6.3 apresenta os expoentes criticos obtidos para nossas amostras F'eg g 21 03 ,
Feyg1 21000 € FeggoZro10 juntamente com valores reportados na literatura. Neste estudo
nos investigamos somente a magnetizacao e a susceptibilidade AC e aplicamos também

apenas o método de Kouvel-Fisher para extrair os expoentes criticos [ e 7.

Fica evidente que os valores para os exponentes encontrados nos sistemas de Fe-Zr
amorfo sao anomalos. Embora nossos resultados mostrem uma certa sistematica, ocorre
uma dispersao significativa entre estes indices, mesmo para as ligas que tém a mesma
composicao, quando os comparamos com os dados referidos na literatura. Este fato é
uma indica¢ao de que o comportamento critico nestes ferromagnetos amorfos é fortemente
dependente de amostra. Algumas amostras tem comportamento tipico de sistemas reen-
trantes, onde a desordem ¢ nao-trivial e relevante para a fenomenologia critica. Por outro
lado, resultados obtidos em outras amostras de mesmo sistema indicam que a desordem é

irrelevante.

Assim, existe uma controvérsia sobre os valores para os exponentes criticos estaticos
do sistema Fe;_,Zr, amorfo. Os autores Yamauchi [95] ¢ Winchuh[97] encontraram valo-
res para 3, v e 0, substancialmente maiores do que esperado para ferromagnetos classicos.
Estes resultados estao de acordo com a tendéncia por nds observada. Por outro lado Kaul
[59], Reisser e col [98] e Ma e col.[99] encontraram uma transi¢ao descrita por expoentes

tipicos do modelo de Heisenberg do caso ordenado.
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Sistema o 16 7y ) T. referéncias
FeygoZryos 0.66 1.76 3.22 186 nosso trabalho

0.62 1.92 5.82 174.6 [95]
1.1 196]
0.365 1.386 5.15 181.9 [99]
FegooZroqo 0.67 1.79 nosso trabalho
0.365 1.386 4.55 237.3 [99]
0.56 1.87 4.84 227.6 [95]
0.68 0.44 1.79 5.10 230 [97]
0.3646 1.38 4.803 (98]
Fey 912709 0.65 1.79 nosso trabalho
0.365 1.386 4.85 200.2 [99]
F€0.895ZT’0_105 -0.93 0.47 2.00 5.31 224 [97]

médias

0.66£0.01 1.78+£0.02 3.22

nosso trabalho

Tab. 6.3: Expoentes criticos para os sistemas reentrantes Fe,_,Zr, determinadas neste
trabalho, comparados com outros resultados experimentais da literatura. As
médias reportadas na ultima linha referem-se apenas as medidas do presente

trabalho.



Capitulo 7

Conclusoes

Realizamos, neste trabalho, um estudo experimental da fenomenologia critica nas pro-
ximidades da transicao para-ferromagnética dos sistemas magnéticos reentrantes cristali-
nos AuggiFegi19, NigrsMngaa, Nigr9Mngor € o amorfo Fey_,Zr,. Utilizamos uma va-
riedade de técnicas experimentais: magnetizagao DC (“VSM” e “SQUID”); susceptibili-
dade AC(PPMS) (com diversas frequéncias); resistividade em baixos campos magnéticos

aplicados e calor especifico.

Através destas técnicas experimentais e a utilizacao dos métodos da equacao de es-
tado, Scaling, Arrot-Noakes[73] e Kouvel-Fisher [59] realizamos uma andlise detalhada re-
ferente a determinacao dos expoentes criticos estaticos nestes sistemas. Comparamos os
valores obtidos com os dados disponiveis na literatura, encontrando resultados compativeis
dentro dos erros experimentais e variacoes extrinsecas das propriedades intrinsecas de dife-
rentes amostras. A tabela 7.1 condensa os principais resultados das ligas reentrantes estu-
dadas por nds, bem como os resultado encontrados na literatura. Com o objetivo de permi-
tir comparagoes, nos também listamos os expoentes criticos para sistemas ferromagnéticos
cldssicos|74] e para um vidro de spin tipico(Ag-Mn)[75]. Além disso encontram-se listados
os expoente criticos de outros sistemas reentrantes. E importante notar que incluimos os
sistema de Fei_,Zr, por nés obtido bem como dados da literatura que concordam com
nossos resultados. Porém ressaltamos a controvérsia referente a fenomenologia critica,
caracterizada destes sistemas, que é caraterizadapor uma dispersao significativa entre os

expoentes citicos para as ligas de mesma composicao.

Observa-se também na tabela 7.1 os valores dos expoentes criticos relatados por

Sobotta e Wagner [84], que através de célculos baseados no grupo de renormalizagao
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Sistema o 6] y 0 referéncias
Aug g1 Feg1g 0.54 1.64 4.73  mnosso trabalho
0.52 1.63 4.69 [90]
-1 2 [79]
NigrsMng 99 0.8 0.55 1.71 4.61 nosso trabalho.
-0.81° 0.54 1.72 [79]
Nig79Mng o 1.71 nosso trabalho
FeygoZryos 0.66 1.76 3.22 este trabalho
0.62 1.92 5.82 [95]
-1.1 [96]
Feyg0Zro10 0.67 1.79 este trabalho
0.68 0.44 1.79 5.10 [97]
Feyo1 2709 0.65 1.79 este trabalho
F60_895Z7”0.105 -0.93 0.47 2.00 5.31 [97]
Cd(CTl_m]n$)254 -1 2 [100]
EUO_7STO_3S -0.48°¢ [101]
EUO.gsTO.QSO.g,SGO.g 0.44 1.84 5.0 [102]
(PdFe)Mn 0.53 1.64 0.41 [103]
médias -0.8 052 1.75 4.6
campo médio 0.0 0.50 1.00 3.0 [77]
modelo Heisenberg -0.12 0.36 1.39 4.8 grupo renorm.|74]
Ni -0.10 0.38 1.34 4.5 [59]
vidro-de-spin -212 1.0 22 31 Ag-Mn([75]

Heisenberg desordenados 1 0.50 2 5  grupo renorm[84]

Tab. 7.1: Expoentes criticos para os sistemas reentrantes determinado neste trabalho,
comparados com outros resultados experimentais e previsoes tedricas.(a)estima
através das relagoes de scaling, (b)obtida através da derivada dp/dT e utilizado
o resultado nas relagoes Rushbooke, e Griffths.(c) derivada do calor especifico
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estudaram o comportamento critico de ferromagnetos no limite de extrema desordem para
uma pequena concentracao de atomos magnéticos. Estes autores reportam os expoentes
criticos = 0.5, v = 2.0 e = 5.0, cujos os valores sao proximos de nossas determinagoes
experimentais. Os resultados nesta tabela nos levam a propor os seguintes valores para os
expoentes criticos estaticos na transicao ferro-paramagnética de nosso sistema reentrante
Au-Fe a = —-0.08+0.04, 5 =054, 0 =4.734+0.01 e v = 1.64 + 0.05. Tais expoentes
criticos satisfazem as relagao de scaling de Windon. Porém as relagoes de scaling de
Rushbrooke e Griffiths nao sao satisfeitas devido ao pequeno valor do expoente critico a.
Como discutido anteriormente acreditamos que o expoente « seja tao pequeno devido uma
provavel formacao de clusters de Fe, ja que medidas de resistividade foram feitas muito

tempo apds a preparacao da amostra.

Nas amostras Ni-Mn obtemos os seguintes valores para os expoentes criticos estaticos
na transicao ferro-paramagnética a = —0.814+0.05, 5 = 0.55+0.01, 6§ = 4.96+0.03 e v =
1.72 £0.05. No entanto observa-se também a ocorréncia de um regime em lei de poténcia
intermediario nas medidas de susceptibilidade AC. Neste regime os valores do expoente
critico sao y=0.38 para amostra Nig7sMngoe € v=0.78 para amostra Nig79Mngo;. Nao
se conhece exatamente a origem destes regimes. Acreditamos que estejam associados a
desordem [93] e a estabilizagdo de uma fase antiferromagnética em regides limitadas da

amostra em temperaturas préximas a 7., conforme mostram as medidas de resistividade.

Com poucas excegoes nota-se que os valores para expoentes criticos estaticos dos
sistemas reeentrantes sao muito diferentes daqueles observados e previstos para os siste-
mas ferromagnéticos cldssicos. Desta forma podemos concluir que a desordem é um fator
relevante na fenomenologia critica relativa a transicao ferromagnética dos sistemas reen-
trantes. A tabela 7.1 revela que os valores dos expoentes criticos «, § e v obtidos em
nosso trabalho estao sistematicamente entre aqueles que descrevem a transicao de fase de

materiais ferromagnéticos tridimensionais classicos e os da transicao vidro-de-spin.

O efeito de desordem nao trivial, que esta associada ao ‘‘canting“ dos momentos
magnéticos localizados e a frustragao ¢ uma caracteristica distinta dos sistema reentrantes.
Provavelmente esta caracteristica esteja a origem da fenomenologia critica nao convencio-

nal destes sistemas. Em outros termos, a desordem nao-trivial deve ser tomada como um
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parametro termodinamico relevante para descrever a transicao da fase ferromagnética dos

sistemas reentrantes.

Com base nos resultados mostrados na tabela 7.1 nao podemos afirmar que existe
uma classe de universalidade tinica para a transicao ferromagnetica dos reentrantes. Dado
as incertezas experimentais relatadas para os exponentes listados, se pode no méaximo
admitir a existéncia da possibilidade classe de universalidade fraca, de forma a permitir

alguma dispersao em torno de valores médios dados por:

= —0.8(4+0.3,-0.2), B, = 0.52(+0.03, —0.08), (7.1)

Ym = 1.75(+0.15, =0.12)e §,,, = 4.6(++0.4,0.5) (7.2)

Os valores médios dos exponentes, a,,, B, € Vm sa0 compativeis com as relagoes de
Rushbrooke ( a4+ 26, +7m = 2) e Griffiths(ay, + 51, (9, +1) = 2). As relagdes de Widom
e hyperscaling sao igualmente compativeis com os valores médios acima relatados dentro

dos intervalos da dispersao.

O problema da influéncia da desordem néao trivial( que estd associada ao “’canting* a
frustragao) na fenomenologia critica da transi¢ao ferromagnética é pouca estudada hoje em
dia, tanto experimentalmente como teoricamente. Alguns esforcos recentes para sistemati-
zar o comportamento critico de sistemas com diferentes graus de desordem e exemplificar
as dificuldades encontradas para desenhar um panorama geral sobre este assunto foi reali-
zados por Belayachi[93]. Nossos resultados se encaixam em uma sistemédtica representada
pela Tabela 7.1 para uma série de sistemas reentrantes, tanto metélicos quanto isolantes.
Esta Tabela que parece definir uma classe de universalidade fraca, onde os expoentes sao
distribuidos em intervalos significativos em torno de valores médios. No entanto, uma
classe universalidade descrevendo uma tnica fenomenologia critica perto da temperatura
de Curie dos sistemas reentrantes é provavelmente inexistente, devido aos varios mecanis-
mos microscopicos que onduzem a desordem de spins em sistemas diferentes. Um resultado
relevante do nosso trabalho relacionados com esta questao é a observacao do efeito de su-

perzona na resistividade junto a transicao ferromagnéticos de Nig7sMng.oe. Isto implica
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que, neste caso, a frustacao se origina pela competicao entre ordens feroo e antiferro-
magnética em “clusters” cujo o tamanho é, no minimo, igual & do livre caminho médio
eletronico. este mecanismo écertamente distinto do que ocorre no Au-Fe, onde a desordem
tem um carater microscopico. De fato, neste sistema,a segregacaode Fe em graos ferro-
magnéticos corresponde ao estado de equilibrio termodinamico, que é alcancado quando

a liga é recozida(mesmo em temperatura ambiente, por intervalos de tempos longos.

Como conclusao geral, obtemos que a desordem nao-trivial, caracteristica dos siste-
mas de reentrantes, leva a expoentes criticos estaticos cujos, valores sao significativamente

diferentes daqueles observados e previsto teoricamente para os ferromagnetos ordenados.
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