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CAPITULO I

1. INTRODUGAOD

1.0 As Terras Raras

Quinze elementos da tabela pericddica dos elementos,
no grupo IIIB e enumerados pelo ndmerc atomico z, desde o
Lantano com z=57 até o Lu com z=71, saoc chamados de "Terras
Raras™, paradoxalmente abundantes na natureza e guimicamente
afins. )

Esta sérig € caracterizada pelo acomodamento gra-
dual dos eletrong na camada 1lnterna 4f e blindados por ele-
trens das camadas Ss;Sp completas 8 mals dols ou tres ele-
trons de valéncia. A camada 4f incompleta cam um momento de
spin intrinseco e causadora do magnetismo observado nestes
elementos. A interacdo entre momentos magnéticos nos cris-
tals dg terra rara, € entendida sob um mecanismo de acopla-
mentao de troca, mes indireto através dos elestrons de condu-
¢do. A diferenga da troca Cireta nos elementos de transigao
do ze, onde os causantes do magnetismo sac os spins associa-
dos aos eletrons da camada mais externa.

As terras raras dividem-se em terras raras leves e
terras raras pesadas, dependandoc da camade parcialmente che-
ia, conter menos ou mais que a metade dos eletrons respecti-
vamente. ] '

As terras raras leves vao desde o La com z=57
até o Eu com z=63, & as terras raras pesadas desde o Gd com
z=64 ate o Lu com z=71.

0 objetivo deste tese € contribuir com medidas pre
cisas de constantes elasticas, atenuagao ultrasonica e efei-
to térmico anomalo, no intervalo de temperatura desde 42k
ate 300k a campo magnético nulo, em algumas terras raras pe-

sadas, especificamente: Gadolinio, Térbio, Holmio e Erbio,

1.1 Estrutura Eletronica

A configuragao eletronica de um ion de terra rara



pesada tem como base a estrutura do xsnon:

2
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mas uma subcamada af" e tres eletrons externos 5d1652 que na
formagao de sais sao transferidos a outros ions e no caso dos
metais formam a banda de condugao, sendo responsaveis pelo
acoplamento magnético entre momentos magnéticos de ions dife
rentes.

A camada 47 incompleta, tem uma cqnfiguragéo gue
segue as regras de Hund (Tabela 1.-}, ou seja, os eletrons
sao colocados de tai maneira gque a magnitude dc spin compos-
to seja o méximo‘permitido pelo principio de exclusao de Pau
li e que o momento angular orbital tambem seja maxirc.

A relaga2o antre o momento angular orbital e o mo-
mento mentoc angular de spin determina o valor da energie de

interagao spin-érbita.

He, = AL-3%

SL
e em conseguencia o grupo de estados determinadcs pelcs valo
res de S e L sao navamente divididos dependendo do velcr de

J do momentoc angular total

cada multiplc corresponde a um grupo de (2J + 1) esteaccs quan

ticos e as fungoes de onda associade a cada estade fermam um

Tabela 1.- Dados tecdricos e experimentais dos  ions
de terras raras nesadas. A sucentihilida
de por ion ¢ dada ror upp2/3rT -

lon Ground s L J 4, pr =g U0 1) ptexpt
state

Gd'? *Syy 2 0 12, X 63 63

Th** ¥, 3 3 6 a2 943 92

Dy**  *H,,, 5/2 s 15/2 4/3 113 L0

Ho'* %I, 2 6 8 54 12 110

Er*" ‘15 32 6 152 6/5 92 90



gspago (2J+1) dimensional.

0 miltiplo mails baixo, no caso da terras raras pe
éadas e igual a L+S, ao gqual, os ions consideram-se confina
dos, pois o proximo mdltiplo excitado esta usualmente numa
energlia mais alta de mais 0.9 eV.

Para determinar os niveis de energia, € precisoter

fungoes de onda detalhades do tipo:

Ung = Ry (T)Y_(8,6)

onde a parte radial € necesséria para ser calculados os valop
res médios de varias interacdes como por exemplo <r'> no ca-
so da anisotropia cristalina {(veja-se 1.4dl].

Existem métodos de cdlculos basices para estas fun
des_a saber: ‘

al fungoes das do tipo do hidrcgénio de parametros

empiricos

b) fungoes de Hartree

c) fungoes Hartree-Fock
Freemann e Watson (1) usando este Gltimo método supoem fun-
Qaes radiais gue saan combinaqaes lineares de um conjuntoc ba-
se da forma rne‘z. Assim, para a camada 4f os crbitais ra-

diais tem a expressaoc

4 4 -zir
P4f = ); PRI = r R4f[r]
i=1
tal que:
)
2 -
. r R4F[rJdr 1

Desta forma sac calculadas as densidades de carga radiais pa
ra as camadas 4f, 55, 5p, e 6S do 1on Gd+3 como se mostra na
figura 1a. Nota-se que os eletrons 4f estac bem profundos den
tro do 1on e espaciélmente bem localizedos em uma regiao per
to deo ndcleo, contrariamente aos estados 5d e BS para os
quals a densidade de probebilidade mostra-se bastante extaen-

dida e externas acs estados 4f.



Na figura 1.6 mostra-se uma distribuigao dos esta
dos de energlia no estado fundamental para o Gd+3 e tambem
ohsgrva—se que © nfvel de energia para o estadoc 4°F acha-se
bastante longe dos estados 5d e 6S guase Juntos.

Os outros estados que correspendem aoc nucleo Ixel
estaoc bem abaixo dos estados 4f. Um calculo de bandas de
energia conduz a uma largura da banda de 0.0%eV. para os es-
tados 4f, comparados com as 10eV de separagac com as ban-
das 5d e BS, Porem, 2 erronea ceonsiderar os estados 4f como
bandas de energia, pois nesta analise € desprezacdo o zccepla-
mento eletrostatico de spins dos eletrons intraatomicos, e

consequentemente os eletrons da camaca 4f nao pocdem ser tra-

tados como eletrons de banda, maes sim como eletrons locelizg

dos.
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1.2 Paramagnetismo do Tipo Ionico

A altas temperaturas & susceptibilidede magnética

dada por:
N g2p2I(ae1)
J'B
¥ =
3k T
em boa concordancia experimental para a3 maioria das terras

raras (veja tabela 1). Este fato leva a descrever os cristais
"como um sistema de ions tripositivos inmersc num gas de ele-

trons de condugao (trés eletrons por atcmoc) que formam na

estrutura de bandas, a banda de condug3c e sac responsdaveis

pela coesao, contrariamente aos eletrcons 4f locelizados cau-

santes do paramagnetismo.

Os valores representativos do nudmero de magnetcns
de Borh par ion calculados a partir de medida evperimentais
de suséeptibilidade magheética, sao gquasi igusis aos velores
preditos pare ions livres, contrariamente co gque acontece no
grupo de transigao do ferro, onde a divergencia enire valores
tedrico e experimental € consideravelmente grande devidc a

que a magnetizagac € originada pelos eletrons ce ccndugao.

1.3 Forte Acoplamento Spin-0Orbita e Campo Cristalinc Fraco'

em Ions de Terras Raras

Se vemos que & densidade de cargas 4f cal bastante
no fundo das camadas 55 e Sp completos.Freeman e Watson[4]
dao ume discussdo sobre as propriedades espectroscopicas e

-

magnéticas dos ions de terras raras, mostrando para c Gd+jna
figura 1.a, um pico na densidade de carga 4f a distancia de
O.BR, para as densidades 55 e 5p, a distancia de 1.2R e
para a camada B6S, a distancia de 3.4R. Este natureza compec
ta da camada 4f tende a decrescer o efeito da perturbacgaoc do
campo cristalino de origem eletrostéatico, e airda mais, a
magnitude do campo cristalino e como sers visto, depende dos

valores médios de <r'> (Veja 1.4),

.5



Por outro lado, a energia de acoplamento spin-érbi
ta cresce rapidamente com o nimero atomico e leva a um
"splitting” nos miltiplos para cada valor de S e L de icen.

Esta forte interagdo spin-Grbita faz que o momen-
to angular total 3 seja um bom nimero quantico, de maneira,
que o momento magnétiéo assoclado a 3 sente diretamente 0
efeito do campo cristalino e desta forma a energia de aniso-
tropia magneto cristalina € bastante grande, contrariamente
ao que acontece no caso dos elementos de transigao do ferro
cnde a interagado do campo cristalino com a distribuigac de
carge e via © acoplamentc E‘g fraco onde T e ; sao os mo -
mentos angular e spin de cada eletron de condugao.

A disfribuiqéo da carga 4f sente 6 efeito do campo

elétrico produzido pela densidade de carga dos ions da vizi-

nhancga
. + .
viF) - | 2L (1)
Iri“R—I
com
R = (R,8,¢) ?i = (r;. 6,9

Se a densidade de carga cae fora cc ion, entac pode-se apli-
car a solu;éo de de La place(a] em termos Cde posicac ;i do

eletron 4°F

1 o % -1 8 g1
ra— = 47 Z Z (22+1) r_ rg
|ri-R| £=0 m=-2
introduzindo em [1),'obtem-sé:
VT, = § a,m o, y™e, .4, (2)
i ') 1 L 1717



tal que

' e
A = (-1)" AT L v e, 01 aR (3]
. 2R +1 R

g assim o campo cristalino € dado por
- -> m . m, >
\/C-[r] =] virg) =} A Vo, o (r,) (4)

0 nimeroc de termos ng chamados parametraos de Campo Cristaidl
lino estad restringinde a condigao de simetria. Assim:
a.- Se o eixo z € um eixo de rotagao de ordem m,
entao VC contem ng.
b.- Se existe um centro de inversao, nao existem
termos impar em £.
Além disso, eletron f com movimente angular 3, nao
podem ter distribuigoes multipolares com 2 > 6, e logo £ < B.
Desta forma para uma estrutura hexagonal Caracterfi
tica das terras raras pesadas os termos que substituem no Ha

miltonianoc de Campe Cristalino sao:

Estas duas regras anteriores nagsao mais que a conseguencia

matematica do fato fisico de que a funcgao potencial refle-
te @ simetria pontual dos pontos da rede em questao,ou seja,
ele deve ser invariante sob as operagoes de simetria cc gru-
po de ponto do cristal. Evidentemente o Campo Cristalino,gue
conduz & um hamiltoniano de Anisoctropia, escrito destes forma
resulta diffcil de ser manejado, poils paracalcular os elemeﬂ
tos de matriz do potencial cristalinoc como hamiltoniano de
perturbagdo, ter{amos que conhecer as fungoes de onda exatas
para cada estado ]LSJJz> e utilizar o metodo de integragao

direta.



Este método resulta bastante tedioso e afortunada-
mente existe o método de "Operadores Equivalentes” de
Stevenstq] para este fim.r

Consiste no uso de uﬁ "Operador Equivalente” aoc Ha
miltoniano de Campo Cristalino, consistindo em operadores de
momento angular, gue atuam sobre a parte angular das fungoes
de onda do sistema. Na realidade € uma aeplicagao do Tecrema de
Wigner-Eckart e as regras que determinam sua forma estao
dados por Stevestq].

0 potencial cristalino sempre pode ser escrito em
coordenadas cartesianas da forma

Ho = -d ; Vix sy, »z,) (5)

e segundo Stevens os operadores eguivalentes a termeps do ti-

po %[xi.yi.zi] em Hc' tem x, y e z substitulides por JX. Jy e
qz reshectivamente,-sempre cermitindo 2 nao comutégéo de Jx'
Jy e Jz‘ isto €, produtos entre %, v e z devem ser substitui
dos peor uma expressac que cconsiste em todas as diferentes
combinagoes de S Jy e J, dividido pelo nimero de Combina-
goes total.

Em geral uma transformagac isomarfica mantem a
equivaléncia entre as fungoes an[xi.yi.zi) e operaderes equi

valentes Gnm.

Desta forma o hamiltoniano de Campo Cristelino po-

de ser escrito como:



.

com operadores ng dados por

0 2 -
9, () =V [33,2-303+1) |
0,00 = E[353_%-203034115_2e253 -6303+1) 4357 (341)7]
z z z
35
QSUIJ] R [2315 B 315303+ 037 +7355 "
Zz Z
231
+ 10532(3+1)°%3_%-5253(3+1)3_%+2943 °
z Z z
- 5333en% 4 20220+ 1% - 80334 1)]
0.0t = [5.°%+ 5 °]
6 . -

m - .
e as constantes B£ fenomenologicos dados por

Yy "Mia,e)dR  (7)

I 4m 2 [(R)
By (-1 —— K2<r > WRQM 2

22.+1

s30 extraidas da experiéncia, pois cédlculos tedricos a FEar-
tir de (7) sao susceptiveis a grandes erros devidos adificul
dade de incluir nos calculos o efeito da blindagem dos ele-

trons de condugao.
1.4 A Ordem Magnetica

As terras raras constituem um dos sistemas metali-
cos com ordem magneética gque nao pcde sér explicado segundco
o mecanisme de interagao de troca direta entre ions magneéti-
cos, pols como foi mostredo em 1.1, as funqdes de cnda dos
eletrons 4f dos dois fons vizinhos nao se sobrepoem e em adi
¢30 estas camadas 4f estao bem blindadas pelas camadas 552 e

6 -
Sp de maneira que a interagao direte pede ser excluida nes-



tes cristaeis.

. Sendo o radio médio da camada 4Ff aproximadamente
0.13. nao 6 erroneo ter um pancrama de ions tripositivos num
mar de eletrons de condugac. E bem claro entac gue a ordem
magnética nasce do acoplamento de ions através do mecanismo

de interagao de troca indireta via eletrons de condugao.

1.4a Interagao de Troca Indireta

Este mecanismo surge originalmente com Rudermann

e Kittelts] para mostrar a existéncia de um acoplamento de

troca de spins nucleares via eletrons de condugéo. da for-

ma

> o>
c102 F[2kFr]I1.I2

com c, € C,» constante de acoplamento hiperfinc e

XCcOos X —~SEenx

4
X

F(x)

a fungao oscilante de Rudermann-Kittel.
0 spin nuclear I1 polariza banda de condugac e a]
spin I2 interage com a polarizagao criada gque a grande dis -

tancia comporta-se como E3cos[2kFr].

No caso das terras raras seguindoc o modelo de

Gennes(7) 0 acoplamento tem a forma

3> -
Hsf = -TS.se

Il

T(g-1173.5
g .se

- +> > .

A polarizagao criada pelo momento J no ponto r e

P(T) = <] 5_S(r)>
2]

que para uma superficie de Fermli esférica da

-10-



P(;] - AT 22 —Iig;il— F(2KFr].j

sendo V o volume atomico.
Assim, a polarizagac criada por Jn interage com o

momento Jm, resultando em hamiltoniano de interagao do tipo

2 2
S z T (g-1) F(2k_ R 3.7 (99

mm 4 V2 EF F mn "m ™n

Besta forma o Hamiltoniano de interagao de treoca indireta via

eletrons de condugao pode ser escrito como

Hooo=- ¥ 31 _ 3.3 (10)

note-se que a natureze de Jmn gque depends de f(x) &

1 - lango alcance

2 - pscilatoria

Estas duas propriedades deste mecanismc de intera-
céo sac fundamentais para a compreensac do magnetismo cas
terras raras.

Medidas de energias de ondas de spin em Tb ferrc -

(7)

magnético feitas por M¢ller and Haumann e analisadas peor

(7 -
Stringfellow e Windsor ) em base a parametros de troce 1in-
terlineares que acoplam um atomc central com uma linha de
atomos paralelos ao eixo-c, e ajustados adeguadamente mos -

tram um comportamento oscilatoric esperado pela forma da fun

cao F({x). Veja figura 2.

S5@NX-X COSX

3
x

-
J(r} = 2
o

11 -
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Fiq.?.— Valores dos parametros interlinecares ra-
ra lineas de atorwos sohre a mesma suburedé cCono
atomo central ( curva A ), eoutra sub-rede (}cﬁr
va B }. As curvas sao os melhores "fittinas" dos

dados de Mgller sobre una interacao RXKY nara u-
ma surerficie de Terni esferica.

1.4b Estruturas Magneticas

A variedade cde estrutures magneéticas gncentraca em
monocristais de terras raras pesadas (Fig. 3] mediante tec-
nica de difragac neutronica foi o fato estimulente paraea o
grande interesse no comportamento magnetico deles. Em geral
caracterizam-se par uma regiac ferrcmagnética em baixa terpe
ratura passando a uma regiao paramagnética via estaco anti-
ferfomagnético marcadamente periodiceo, excecao feite no Gd
onde a transigao e paraferromagnetica.

0 gadolinio tem a sua transigaoc a 223K entrando
na fase ferromagnética com os momentos magneticos parelelos
ao eixo hexagonal c, mantendo essa situagac ate 240K onde
apresenta uma anomalia identificada com um desvio do momen-
to magnético a partir do gixo-c: a natureza deste anomalia

. 1
foi estudada por Graham(g] e Corner, Roa e Taylor[ 0} em ba

.12



11 usandc a tecnica

se a medidas de torque 8 Cable s Wollan
de difragao neutronica. A figura 3 resume os resultados obser
vando-se que o desvio alcance o maximo de §5° perto de 180K
g logo diminue ateé 32U em baixas temperaturas.

O Térbio, Dysprosio 8 Holmio na fase antiferro-
magnetice apresentam uma estrutura espiral no plano basal
com um angulo de giroc dos momentos magnéticos entre planos
gue varia com a temperatura. Filg. 3b; Assim para o Terbio en

o) al12)

tre TN = 220K e Tc = 217K varla entre 20. g 16.5 No

dysprosic entre TN = 178K e TC = 89K a variagao de ¢ e 43°

até 26° & no Holmio desde T, = 132K até T, = 20Kk o angulc de

'giro variz entre 50° 34D(q4].
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Fiq.3.- Estruturas mnag- reriodo, estao dados coro
néticas das terras raras funcao da temneratura re-
pesadas. ducida.
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A fase ferromagnética do Térbioc e do Dysprosin e
similar com os momentos magnéticos fixades no plano basal.
No caso do Terbio o eixo de facil magnetizagao € o eixoc com
po=9.0 Mg & no dysprosio o eixb com .y = 9.5 Mg - 0 Holmio{14)
apresenta um tipo de ferromagnetismo helicoidal com uma pegue
na componente do momentoc ao longo de c e as componentes ba-
sals com um angulo de giro constante na temperatura.uuj1.7Lb
SHp T 9 Tvg ) (15) ;

0 Erbio Metalico apresenta estrutura magnetica
mais complexa. Revela trés regices de ordem_magnética dife -
rentes. Na fase antiferfomagnética entre 85K e 19,.BK apresen
ta duas sub-fases oécilatério com a8 temperatura de re-ordem
a 53K. Na fase acima de 53K as componentes dos momentos mag
magneticos sao paraleles ao eixo hexagonal mas o velor do
momento varia segundoc uma lei sencidal (veja eguagao 171, as
sim, esta estrutura € do tipo de Onda se Spir longitudinal
estatica com um perfiodo independente da temperatura igual a
7 planos atomicos. Abaixo de 53K , nasce ums compérente do
momento magnético basal gque varie segundo uma espiral sim-
ples, formando uma sofisticada espirel cemplexe.

Finalmente gbaeixo dos 19.6K apresenta ferrcmagne-
rismo helicoidal com o pericodo da espiral independente da
temperatufa. As ccmponentes de a 530! u”= 7.9uB e U =4.3u..

B

1.4c Natureza da Ordem Magneticea

Evidentemente a natureza periodica dos morentcs mag
néticos deve ser atribuida a interegao de troca indirete de
Rude rman Kittel[ﬁl (eq. 10) onde a interagac naoc pode ser res
triﬁgida aos vizinhos mais préximos para obter & orcem heli-
coidal caracteristica das terras raras.

Uma estrutura periédicatqo] pode-se descrever em
termos de um vetor de onds a paralelo ao eixo hexagoneal dan-
do a pericdicidade e um anmngule azimutal que dé& a orientagao
do spin caom respeitolao eixo c.

E conveniente definir a transformada de Fourier da

integral de troca J e dos spins 3
mn n
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- i o > - . :
jtg) = E IR _-R Jexp Ziq.mm-ﬁnn (11)

> -1/2 k1 1

Jq N )r:‘ I axp{iq(ﬂm R ) (123

onde N € o numero de atomos no cristal. Assim a eq. 10 pode

ser escrita como

> > >
Hoo = - L 33 .3 (13)
R 5 7% g2
q
- -> >
0 minimo desta fungado obtem-se para um vetor de onda g = 0
que faz J[a) maximo e segundo a3 eg. 11, o vetor 3 =A-a tam-

- - - : . - > _} -
bem e ummaximoc. Nesta situagao o spin Jn paodera se escrever

como
- 1/2 -> >z - > =
=N IJQ exp[lQ.Rmn] + EQ exp(-iQ.Rmnll
ou
J = const R T I, ex (13.R ) |
n e Q P " 'mn

Assumimos gque um atomo acha-se na crigem, logo

> -
Jnx = A cos(Q.Rn+a]
-+ &>
Jny = B cos(Q.Rn+BJ
Jnz = C cos(6.3n+yl

que representa uam ordem eliptica geral dos spins com wvetor
-> -

de onda § e que em condigoes particulares descrevem as dife-

rentes estruturas magnéticas observadas nas terras raras. As

sim, no caso de uma estrutura espiral simple,teremos:
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Jnx = s cos ¢n

IJny = s sen ¢ (15) ¢ = 5 R = —n%C_
n n n 2
Jnz =0

que e caso de Holmico, Térbio e Dysprosic, na fase antiferro-
magnética.
Teremos uma estrutura espiral conica na fase ferro

magnética no caso do Holmio e o Erbioc, dada por:

Jnx = s cos ¢n senb
Jny = s sen ¢n senf {16) 6 = cte
Jnz = s cos ©
Se o angulo ® com o eixo hexagonal € varigvel forma-se uma

esbiral complexa, caso do Erbio abaixo de 53K até 12.85K.
Finalmente o caso extremamente nac usual chameada:
Longitudinal de onda de spin estatica que € o caso dc Er acl

ma de 53K até 85K

Jnx = Jny = 0
(171

Jnz S cos ¢n

Desta forma, a questao basica, sobre a periodicica
de das estruturas magnéticas & entendida em fungao de J[a) s
mas na realidade os tipos particulares de fases magreticas e
sua transformagoes 5o podem ser entendidas sob um modelo ba-
sico gue inclua outros tipos de interagoes magnétices nc Ha-

miltoniano do Sistema[qs]

H = H + H + H {18)

onde a primeira contribuigdoc € a interagao de troca indireta

-16-



descrita em 1.,4a.

A ssgunda contribuigao € a energia de " anisotropia
magneto cristalina da rede espacial nac deformada gque € re-
sultado de interagao com o campo cristalino descritoc em 1.3.
(eq. 6) e que 'tem a simetria da rede ionica.

Finalmente a contribuigao Hms vem dos efeitos magne
tostritivos gque surgem da modulagao dos "splittings” de cam-
po cristalino pelo tensor da deformacgao €5

J

H =H + H {191}

Em forma mais ampla o Hamiltonianc magnetoelastico
vem da modulagao, nao somente da energia de um ion mas tam-
beém da energia de dois ions pelas deformagoes. Esta interde-

pendéncis (nica nas deformagoes pode-se escrever

8H oH aH .
Ho o= (—E2 s LA dipdip cdEy (20)
aeij' ae:ij aEiJ
onde nac sao tomados em conta ops termes da mais altsa crdem
em sij‘ nem os termos em wij no caso da magnetistrigao esta-

tica. As deformagoes de rotagaoc w (eq. II-S) estac defini- .

i]
dos em 2.1.
Assim pode-se escrever
I II

H = H + H (213
me me me

a forma destes Hamiltonianos deixa-se para a secgao 2.3.
A contribuigao elastica tem a consistencia de ter-
mo aditivo eléstico e o Hamiltoniano magnetoelastico gue vem

da dependéncia dos sistemas de spin e elastico.
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1.4d Anisotropia Magnetica

- Foi dito que as estruturas peridodicas sao devidas
a interagao de troca entre spins magnéticos no cristal: pela
sua forma ela € isotropica de maneira que nac determina a di
regao de alinhamento dos spins com respeito aos eixos crista
lograficos. A energias de anisotropia € em grande parte causa
dora de uma forma espec{fica de estrﬁtura, a diregac dos
spins € fortemente dependente desta energia, qus €& perturba-
gao significante sobre a energia de troca.

As contribuiqbes a energia de anisotropia vem de
fontes de interagac de um ion ou multi-ion das quais & pearte
dominante € a anisotropia magnetocristalina que vem da inte-
ragac dos grandes momentos multipolares da nuvem de carga 4f
(eg. 2) de um ion com o campo cristalino ce simetrie hexego-
nal da rede n3o deformada.

Embora, seja o caso geral, tem a sua excessan no
Gadol{nio onde ¢ estado fundamental S [L=0) leva a uma dis-
tribuigao de carga simétrica, conseguintemente o momento gua
drupolar nulc, assim & interacgao coulombiana com o campo cris
talino € nula.

Neste caso a Fofma de anisotropia dominante vem de
forma de interacao multi-ien tal como troca anisotrcpics, di
polo-dipolo. Assim escreveremos ccmo O Hgmiltoniano de Anisg
tropia cde um ion somente aquele pelo potencial de Cempo Crii.

talino:

= -D - - -
Hoo = 00505y . EQL(J) + FOJ(J) » GQSIJJ (22)

com 0s operadores Qim[J) dados em 1.3,

As constantes de Anisotropia 0, E e F Sao axials e
a constante G € basal.

E sugerida que a origem microscaopica da anisotro -
pie axial esteja na forma de distribuigaoc de carga de cemada
4f de eletrons. Assim por exemplo no caso do terbio, Cyspro-
zim e Holmio € elipsolidal alcngada na diregao de J e no caso
do Erblo € elipsoidal achatada. Os primeircs tem a constante

de snisotropia O positiva, ou seja preferenga pelos momentos
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no plano basal, e o Erbio tem D < 0 ou preferenga pelos mo-
mentos ac longo do eixo hexagonal; em ambos casos a extehsao
da distribuigédo de carge esta no plano basal.

Se todas as constantes de anisotropia para axial

sao negativas @ diregaoc facial do spin e o eixo 0(18].

mas
se todos s&@o negativos, a diregao de spin nao € necessaria -
mente ao longo de ¢ nem no plano basal, mas possivelmente sg
ja entre as duas diregoes, como e o caso do Térbio, Er e a]
Holmio na fase AsF. O primeiro casoc € do Dysprosic também na
fase A-F. (veja tabela 2]

A anisotfopia basal € observada somente quanco exis
te um momento magnético liquido epreciavel no planc bassl,ela
decresce com o decréscimo da mganetizagao até gue na fase
A-F € quase desprezivel, contrariamente ao observacdo com a
anisotropia axial que existe em todas as temperaturas.

A depencéncie termica do angulo de gtro nas estru-
turas pericdicas naoc € bem explicada. Miwa e Yosida[13} cor-
sideram como fonte de mudanca no angulc de girc as intera-
goes multipolares diretas entre ions, um calculo scbre a in-
teragac quadrupclar leva a mudangas muito pegqueno comparacas
com as observadas experimentalmente, mas nao discartam a pos
sibilidade de gque a interégéo indireta possa levar a concer-
dancie melhor.

Embora & energla de anisotropia seja fundamentalnro
estabelecimento de uma estrutura magnétiéa particuler, as
transicces entre fases magnéticas observadas sac explicades,
como no caso co Dysprosio e o terbio, em base a energia magne

tostritiva.
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CAPITULD II

2. TEORIA
2.1 Constantes Elasticas - Teoria Classica da Elasticidade

\Vamos adotaf a teoria classica da Elasticidade[1g]

para o estudo das constantes elasticas, sobre a base de nos-
so estudo experimental, onde as frequencias das ondas ultra-
sonicas utilizades comportam-se na propagagdao como num meio
continuo. A frequéncia de corte, acima da gqual fenomenos de
dispersao poderiam ocorrer, acha-se duas ordens de grandezas

superiores ao espectro de frequéncias utilizadas.
Postulados:

1 - 0Os cristais considerados sao perfeitamente elasticos, ou
seja, as deformagoes sao univocamente pelas tensoes aplica-
das e vice versa. Fenomenos de histereses, relaxagzo, s ac
éliminados, implicando uma perfeite reversibilidade das ten-

soes e deformacgoes.
2 - Admite-se uma relagado linear entre tensdes e deformagces.

Esta lei puramente experimental fol formulade por
Hooke em 1675, e as suas consequénciqs matematicas que serao
vistas adiante sao verificadas experimentalmente pela propa-
gagao de ondas sonoras em solidos.

Antes de formular a relagao tensao-de formagac admi

tide no pestulado 2, definamos matematicamente os tenscores

de tensao e deformagao.
Para definir o tensor de deformagao devemos fazer

algumas consideragoes. Seja um corpo fisico deformavel e um
) -

- -+
pento arbitrario especificado pelo vetor ;=x B L 4%, 8 +x e ,com

171 "2 2 3

respeito a um sistema de coordenadas fixas. Vames estabelecer

- -+ -> -+ -+
um campo de deformagac pelo vetor deslocamento Uﬂﬁeqﬂbezﬂ@e3
-+ -

- - - -»>
que da a posigac do ponto depols da deformagao r' = r+u,

Neste ponto € importante notar que estamos interes
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sados em resolver o tensor de deformagao de segunda ordem em
sua forma simétrice e antisimétrica.

_ Entao, dado o estade de deformacao, assumimocs qus
o de;locamento de gqualguer ponto a partir de sua posigao ori

ginal & uma fungao continua diferencidvel de suas cocrdena -

das originais

u = ulrl u1(xi_’|e1 + uzfxile2 + us(xi]e3 (1)

assim podemos escrever

3 Bui
du, = 1} dx i =1,2,3 (23
1 j=1 3dr J
J
e também
' o= ve ) (3)
Xg T (8474
aui
onde €, . = .
13 I x
J
Passando das coordenadas cartesiarma x., as nowvas
coordenadasxj = xj + u, na equagao (2), e facil provar gue

~os éij constituem um tensor cortogonal de segunda order., Cha-

ma-se& tensor de deslocamento relativo,
Assim pode-se escrever

€11 B2 13 €11 a2 13 21 13
' = C ~w
o1 €22 €33 €12 Ep2 Eoz| T Yoy 37
- %) 0
€34 F37 F33 €43 F23 F33 Wi3 32

onde o©os €, s3o as componentes do tensor de formagao sime -
: i

J
trico tasmall strain) definidos como!
! °t1 e (4)
Eij = 3 ( + ) 4
3xj Bxi

que descreve uma deformagao PuUra (sem rotacionall.

As componentes wij do tensor de defaormagao antisi
métrico estdo definidos
] au1 duy
Wiy ® 3 ( - ) (5]
J 9x Ix

J 1
-21.



e 5280 componente do vetor

tel que:
-+ >
w = rot ulnr) (8)

& assim o tessor wij caracteriza uma rotagao pura do volume
em guestdc, € € importante sua coenideragaoc na descrigac de
fencmenos dinamicos magnetoelasticos como e sustentado por
“varios autores,

Para definir o tensor de tensao, consideramos uma
area cuja normal tem a diregac j e uma forga aplicada nesta
area na diregao i. Assim define-se o tensor ce tensac o, ; S8

j _—
gundo

entre o tensor de deformagac e o tensor de tensac formularcs

uma relagaoc linear, tal gue:

95 T ke ke

Cs coeficientes Cijkﬁ sao chamades "constantes el&sticac” e
constituem originalmente um tenscr de gquarto crdem com 81
elementos. Propriedade de Simetria de Gij e € ¢ dirminuenrn a

36 os coeficientes independentes, os quais pocdemes pascar a

uma notagao matricial, segundo:
11. -+ 1 123,32 » 4
22 =+ 2 13,31 =+ §
33 =+ 3 12,21 + B

Como e densidade de energia de um campo de deformagac esta
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definida como:

dF.Q. = UiJ deij

em fungao das constantes elasticas

£ de

dFg = k& “Tij

2 T CS13ke
Se o processc de deformagao € iscteérmico (na realidade € adia
batical e irreversivel, entdo o incremento da energia dE

sera igual ao incremento da energia livre F ou seja

L

dF = dE - Tos - sol7 = dE (8)

Assim a energia elastica do cristal sera:

1
FE --—a Cijkl Eij €2 (9]
e este fato diminue c ndmero de coeficientes matriciais de

36 a 21, gque € o nimero de constantes eldsticas para o siste
ma cristalino tricifnico de mels baixa simetria. Assim, ceon-
sideragoes de simetria do sistema elastice, eventualmente
diminuviram,o nimero de constantes elasticas independantes.
Em particular pera uma estrutura hexagcnal o nimero de

constantes elasticas incdependentes sac cinco: C C C

11' 733" Ta44’ "

C12. C13. tal que a matriz tem & forma seguinte:

C11 C12 C13 o 0 ¢

C12 C11 C13 0 0 0

C12, C12 C13 -0 0 0 - (10]

0 0 0 C44 0 0

8] ] 0 0 C44 0

0 0 0 0 0 CBB
onde
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.1 -
Ces = — (CqqCy3)

2.1b - Ondas Elasticas em Cristais - Equagoes de Movimento

Consideremos um meio elastico deformavel de densi-
dade de massa p, e consliderando as forgas que atuam neste me

io temos:

o0
pl, = —f- (11)

1
Bxk

onde uy esta definida em 2J0a-e a parte da direita € & forga
componente da re€sultante das tensoes internas por unidade

de volume e segundo a equagao 7 podemos escrever:

2 €om

Bxk

PU; = Cikam

us amos a de?inigéo de tenscr de deForma;éD simétrica, equa-

¢ao 4, obtemos:

Bzum
pui = Cikﬁm . (12)
k"8

que determina g propagacao de ondas elasticas no meio cdefor-

mével. Esta equagaoc de movimento supoe solugoes de tipo os-

cilatdric, e assim vamos admitir gue as deformagoes v s ao
devidas a propagacao de uma onda eldstica monocromatica do
tipo:

1(wt-?.?)
e

u_ = (13}

m om

- - - - -
onde a diregao de propagagao € dada pelo vetor k[kﬂ’Kz'kB)

-> -
normal aos planos de fase constante. Assim se n e normal aos

frente de onda, podemos escrewver:

2m + w
n

k = 5 =

3¢
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Note-se que o vetor deslocamento : naoc 8 necessariamente pa-
ralelo a K.
Introduzindo a equagac 13 na sgquacgao 12, obtemos:
2
{pw 61

cikﬂm kk ki]um =0 {14)

que € um sistema de equagoes lineares homogéneo, cujas solu-

¢oes nao trivieis saoc obtidas do determinante:
|c nn, - pv26 | = o (15)
ikgim kK R im

A aplicagao da solugdoc a uma estrutura hexagonal leva o cui-
dado para tomar em conta a direcao de propagagao da onda [vg

lores de nK] e a forma da matriz associada ao tensor Cijkl'

10011

= ———[n senfd, n cosf}

[

6// Ny
/‘
- / l100]

n

=+

2

|01U|,///

Supomos a propagag%o no eixo-a ocu [1GO| na estrutuy

ra, entao teremaos: n1 =1 n2 = n3 = 0 e o determinante pode=-

-S& escrever:

(=3

2
Craqq IV C142 C'l/.a Qoo
- 2 = = .l ‘
02}42 Conqz™dV C2}4; N
<
. s 2
La)/1 Ca/a Cy493™7V

e de acordo com a matriz (10), os dnicos elementos nao 2eras

sao o0os diagonais, assim as solugdes sao:
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joo1 |

a) fv% -, (16} 16
(modo longitudinal) 1748 .
\\D_I 7
- &
b) fv? = C (17a) P K
44 -+
{modo transversal) P |100|
o 1 10101,// \\
c) pv = —5—[C11-C12] {18) 18

{modo transversall

Assim, }& terfamos determinados trés des cinco censtantes elas
ticaes. Se fazemos propagar uma onde ao leongo cdo eixo b ou
|010|, & equivaléncie cristazlografica com o eixo |100| carisa
solugoes iguais as achadas anteriormente,

Suponhamaos solugoes a propagacéo de uma onda ao

longo do eixo hexagonal |001|, entdo:

x1 = xz = 0 x3 = 1
2
al fv® = C33 (13)
(modo longitudinal) | oo |
2 3 X
b)Y S v = C (17.b) \\\\\:i 170
44 - .
(modo transversal) p -
-
/
N - — \\\
c ve o= C44 (17.c) o P A ___E_ |100|
(modo transversal) | |
010 17 ¢

com todos os elementos fora da diagonal iguais a zerc, assim,
as solugoes sao:

Observe-se que as diregdes do vetor da polarizacac

p sao determinedos da equagao de auto vetores (15) e assim
sao determinadecs os modos de propagacgao.
Para determinar a constante C13. fazemos propagar

uma onda numa diregac "arbitraria®™ no plano (100), determina

da pelo angulo a partir do eixo hexagonal, Entao teremos:

n, =0 n, =

4 2 senf ng = cos B
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2 2 2
Csssen 6+C44005 8-Sv 0 0
) C sen29+C cosze-fv2 (c. ,+C_ _lsenBcosB|=00
22 44 44 713
2 2 2
0 (C44+C13}sen6c058 C44sen 8+C33005 6-fv
Se fazemos O = 45°, obteremos as solugdes
2 1 1] 1 _ 2 2172
al fv = T(C11+E33+2C44] + —"2—[—;-(511 C33) + (C13+C44]
(2a)
(polarizada guasi longitudinalmente)
2 _ 1 N R 2 2]1/2
b) [v? = —=(C, +C +2C,,) —-I—-u:11 C.q) (C,5%Cpy)
4 2t 4
{polarizada quasi transversalmente) . (21)
2 1
c) Sfv© = 7;(C44+CSS]

(polarizada ao longo de |1OD|}

Assim foram determinadas as cinco constantes elas-
ticas do sistema hexagaonal.

2 fato-importante a ser notado é & de degeneragac
nas velocidades des ondas transversais ou em outros termos

a ambiguidade na determinagao das constantes elasticas C
C

LW
66" Varios autores levantam esta degenerescéncia para a

observagdo dé importante propriededes magnétoelésticas dina-
micas, com a inclusac da parte rotacicnal ca deforma¢éc de
deslocamento relativo [(eg. 5),

Os resultados anteriores serao utilizados nea deter

minagao das constantes elasticas experimentalmente.
2.2 Atenuacgac ultrasonica nas terras raras

Uma onda elastica propagando-se num solide defor-
mével,perde parte de sua energia, devido a fatores diversos,
durante a propagaqéof Esta pérda g proporcional a densidade
de energia assoclada a onda inicialmente multiplicacde por um

fator que chamamos "atenuagao”.
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Em forma geral define-se matematicamente conside -

rando uma onda deformavel plana (eq. 13) na gual considera -
- ->

mos a parte imaginaria do vetor -de onda k

kK = K 1
1 o

gue introduzindo na gquacéo (13) podemos determinar o o como:

U{x.)
4 = — Ly (—E

_ n
X5 X U(x1]

e como razac de dois amplitudes pode ser expressacas em deci

bel ou nepers, podemos escrever

. G(x,]
t o so logl—————] | o8 | (22, a)
0[x2)
G[x1} '
loge[—m—————) nepers| (22.b)
c(x2)

finalmente a atenuagao escreve-se ccm:

1 olx,) _
@ = — , s0o logqo[ww—_———l ldb/longitide |
5™ Xy olx;) (23.a) .
4 0(x1]
a = ——— , ¢n{—m—] nepers/longitude[
ol x,)
- 23.b°
X5~ X P ( ol
0 postulado da teria classica ce elasticideade

evita drasticamente fencmenos de histerese, relaxagéo, amor-
tecimento, etc... A perfeita elasticidaede do meic leva a re-
versibilidade da deformagao, isto matematicerente € exXpressa
do na linearidade de relacao tensao-deformagao, Assim, no
caso da propagegao de uma onda de som num cristal, e pare ca

da eixo de vibragao a transmissao de energlia € total. Termo-
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dinamicamente um processo & reversivel se a velocidade com
que se alcanga um estado de equilibric depois da deformagaoe
infinitamente grande., mas, na realidade estas velocidades sao
finitas e o meio nao esta em equilibric a cada instante, em
cpnsequéncia,'existiréo nele, mecanismos que levam-o ao equl
lfbrio. Estes processos gue fazem o movimento ser irreversi-
vel, manifestam-se na perda de energia asscciada a ondaea mecé
nica. Matematicamente quebra-se a linearidade da relagaol(7)

e experimentalmente pode-se detetar efeitos elasticos nao 11

neares sobre as constantes elésticas[zgl g tambeéem atenuacgao
ultrasonica.
Truell, Elbaum e Chick(21] enumeram uma série de

mecanismos de interagao entre as ondes de deformagzo e algu-

mas propriedades de solidos, gque levam a explicagac de al-

guns casos de atenuagao ultrasonica. No caso das terras ra-
.. 22,23,24

ras pesadas Luthi, Mcran e PollinaE 23,241 tem estudado ex

perimentalmente o comportamentoe do som pertc das transigoes
de fase magnéticas, tanto a velocidade criticas comc as muden
Gas de.atenua;éo, observando que erbora o comportarentoe da
velocidade crftica seja uniforme para tocdos os materiais, a
atenuagao mostra um comportamento variado. Os rescltadaos cbti
dos sao razoavelmente explicades pela teocria de Laramore, Ka
danoff e Kawasaki[ZSJ gque preve pars a atenuacgac ultrasonica
na transigdoc de fase magneética a relagao -
a « C w2 TC

onde w € a frequencia da onda TC 0o tempo de relaxegao cde spin
e C a parte magnética do calor espec{fico.

Lithi e Pollina apontam que o mecanismec cde accpla-
mento spin-fonon responsavel pela atenuagao critica € cde dois
tipos: al) acoplamento magnetecstritivec linmeaer que vem da pear-
te da magnetostrigac de um ion (spin-drbita) e b) accplamen-
to magnhetostritivo de volume que vem de parte gque correspon-
de a dois {ons (Exchgnge]. Assim, comc se ve nos resultacos
desta tese, nas transigoes de fase magneticas, as condas lon-
gitudinais propagando-se ao longeo de eixos de simetrie mos -

tram picos de atenuacao que sac associados aoc segundo meca-



nismo, no entanto na mesma situagao as ondas transversals nao
sofrem a atenuagaoc epreciavel. Fisicamente isto significa que
a8 mudanga em longitude do vetor que une dois pontos de rede e

de primeira ordem em Eij para uma onda longitudiral, mas para

uma onda transversal € da segunda ardem. .
Mas, existem casos, come o pico de atenuagao para
ondas transversais ao longo do eixo-¢ no Holmio e Erbio Gue

podem ser causa de que o mecanismo magnetostritivo linear tam

bém seja forte.

Outro mecanismo de acoplamento spin-fonon para ex -

plicar o fenomeno de atenuagdc ne regiso helicoidal das ter
ras raras pesadas € proposta por Tachiki, Levy, Kagiwada e
Leatzs]. Segundo este mecanismo as ondas ultrascnicas sac aco

pladas aos spins atraves da interagao da gual depence o angu-
lo de giroc na estrutura, com o campo de deformagac da onda.

Quando a rede espacial & deformada pela onda, um
gradiente de pressédo entre dois spins varia periodicamente
com a frequéncia da onda. Durarte a compressac o angulo de gl
ro entre os deis spins € incrementado{zzl, e na descempressac
e fechado passandc por um estado de equilibric., Supoce-se que
o mecanismo nao & adiabatico, os spins naoc seguem instantanes
mente o movimentc da onda, e alcangam uma configuragao de
equilfbrio num tempoc caracteristico ou tempo de relaxegac de
spin,

A energia de troca [egs. I.13) dependem do veicr a
e conseguentemente € perturbada. Se consideramecs o estade Ce
equilfbrioc, aquele ja deformadc pela interagac ce trcca ou es
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tado de deformagao estatica, a energia de trcca pcde-se

»

. ~ - -+ -
expandir em fungeo das deformagoes, Eij e o vetor g que <a ¢

desvio e partir do equilibrio a,

e ¥4
Erp = Heg> = ~NJ |J{g)sens + J(0)cos@]

onde o angulo 8 & o azimutal

2.
aETR BETR 3 tTR 2
ETR = eiJ ¥ q + q *
o imj 3€ Jq aqg
iJ
2 2
3°€E 9 E
i) T e et ] Ty
? :,g Beijaexi i, aeijaq



Além disso supoe-se um comportamento exponencial do vetor

q
para alcangar o equilfbrio, assim:
ag - _ _Ag
at T
sob esta base a atenuagao pode-se calcular segundo:
1 dw
a =
vw dt
onde v € a velocidade de grupo da onda e w & densidade de
energia ultrasonica dada por
w = 2 wzu
2 PE o
sendo p a densidade do cristal, w & frequencia da cnda e u0
a sua emplitude.
A dissipagdo de energia e igual a variagao
dt
temporal da energia de troca cam sinal negativa
dw _ _ _ ot TR
dt dt
aplicando ao caso de uma onda longitudinal propagando-se ao

longo do eixo c, este mecanismo conduz a:

3%11q) |2
—_———
o = Ng 2 §o€zz2 w?T
2 )
DVRB 823(9) 1+w2T
3g°
e para uma onda transversal:
331(q)
N° T o 90 €y 52 tw?
Gy T 7 s 53
9Py 2 1+4T W
t 93°1(q)
3g°
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Ambos resultados sao validos para uma estrutura em
espiral. Deixando de lado a parte dependente da frequéncia,
qualitativamente e concordancia com a experiéncia, pois comeo
sdo de dependSncia sobre a constante elastica ag observara
compertamento critico nas transigoes enquanto com g nao
acontece isto, e ainda mais., a magnitude € menor, pois depen

da do termo cde terceira ordem na expansao de E

TR*

A aplicagac destas relagoes na parte dependente cde
weT € bem sucedida para o Ho, como indicam Lee e Levy(27].
2.3 Magnetostrigao - Efeito Térmico Anomalo

As distorcgdes geométricas num material magneético

(magnetostrigoes), seja pela aplicagaoc de um campo magneticeo
externo (magnetostrigao gigante) ou expontaneamente {efeito
termico ancmalo) nas fases ordenadas do material, pcdem ser

estudadas analisando as contribulgoes H , H e H (egs.
ccC e me

I-18 e I-19) ao Hamiltoniane nac perturbado do sistema. As-
sim como Hamiltoniano de cordem zero, podem ser ccnsideracdcs
HTR e Hz {Zeeman].

Os Hamiltonianos de anisotropiae e magnetcelisticcs
serao tomados como perturbagoes em primeira order, no entan-
to o Hamiltoniano elastico serd considerade comc termo aciti
vo na sua forma classica associado as componentes simétricas
do strain eqg. 1I.9. .

Num tratamento normal de magnetostrigac estati-
ca(21'24) a energia livre de Helmholtz & usada, desprezencoe-
~se as pequenas deformagoes devidas a pressac atmcsférica.AE
sim, o potenclial termcdinamico de Helmholtz pode ser escrito

como

F =F + E +<H_> + <H > (1)
m c z me
onde Fm 8 8 energia magnética nao perturbade do sistemea de
-spins. '
No estado de equilibrio do sistema a energla livre

de Helmholtz serd minima, e assim os strains de equilibrio

.372.



podem ser calculadas.
Energia Elastica.~

A forma da energia elastica que depende dos seis

strains cartesianaos € , € »
XX Yy

N

- exy' Eyz' e dada pela egqua
gao :
1
Fo = 57 Cigke %13 fka
os seis strains cartesianos EiJ formam uma base para a repre
sentacao redutivel de dimensao seis cdo grupo de ponto 6/mmn
das terras raras. Esta representagao pode—sé reduzir em duas
representagoes unidimensionais Ta e duas representagoes bidi

¥

mensionais TY e T€ cujas fungoes base sao:

o
= - +
€, € x Eyy €, | (2]
a _ - a,
€5 3822 €
Y = - e =
81. € o x Eyy €4 Z Eyz
Y . € .
€, 2€xy €q 2 €,z
- - . (28)
Estas fungoes base sao tomadas por Doncho e ci
ferem por um fator constante daequelas tomecas por Caller e
2 -
Callen( 9). Assim o termo de energia do sistema elastico po-
de ser expressado como Segue:
1 a, a2 o a o, .0 0,2,2
Ee —_— C1[E1J +C12£1 -+ C2{ )
2 2
1 Y. 2 Y. o2
+ —— e )%+ (e,)7] +
2
e = c®e8)? + (517 (3)
1 2
2
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onde C} sao as constantes elasticas isotérmicas relacionadas
as cinco constantes elasticas cartesianas independentes, se-

gundo:

. 1 11 33 12 13
C, = C,q * 2045 + T, - 4C 4 /18
Cqz = "Cqq * B33 = Cyp * Cygy /8
c’ - 20C, 5 = Cqp) = G4
€ = Cyy

2.38 Hamiltonianoc Magnetoelastico de um ion.-

A origem de HmeI(Eqs. I-20 e I-21) esta na depen-
déncia dc Hamiltoniano de anisotropia magnetocristaline sao-
bre os strains. Cada termo do Hamiltonianc de anisotropie
que depende dev2=2{4,8 serda moduladc pela defcrmagac, as -
sim em forma geral escrever-se

I HI,2 . I.4 | HI,S

H = H
me me me me

onde

1.2 _ _|q%.2_« 0,2 o, o
L P PR P
~ Y,2 Y Y -
B le192, *_€2022| *
€£,2 € - £+
- B leqagq *+ g0, ¢
+ - - o
¢ 78 lw 30,0 v wyj0,4le,0
+ (termos de ordem mais alta em Eij e mij]'
- 1,4 1.8 naoc sao consideradas
As contribuigoes H ' & H '
me me



No caso da magnetostrigaoc estatica (H=0) <conside-
rando-se somente os termos lineares na deforméqéo e bilinea-
res no momento magnético, desaparecendo agueles dependentes
do tenscr de rotagac. Do caso dinamico (F * 0) a degenerén-
cia das eqgqs. II.17a g 1I1.17c e levantada com a inclusao do

Hamiltoniano magnetoelastico rotacional.
2.3b Hamiltoniano magnstoeldstico multi-iaon -~

0 hamiltoniano magnetoelastico multi-ion, tem a
sua origem na modulagao pelo strain das energia de interacao
de varios ions, como ser, troca isotropica, anisctrcépica, di
polar, etc. das gueis a primeira € a dominante.

A forme de HIZ. lineear na deformagac € indepencen-
te da parte rotacicnal, para o i-€simo ion interaginrdo com o

J-ésimo ion e:

IT _ a,0 a o C_.a
Hme[i] " z|D‘iij 1 * le 2l i 3 ¥
0,2 o o® - 2 o =1
) §|D1ije1 D21 ex 1133y, i g

- Y.2)_ Y 3 Y, ;
g DS} |€1(Jiijy Jiyljx]+52(JixJiy+Jiyuix]!

€£,2
£ €
- D e, (J, J - -

g ij 1[ iy iz Jizjiy] EZ(Jixjiz * Jinix]
onde os D1J sao constantes fenomencldgicos de accplamento
magnetoelastico para dois ions, a forma deles & similar a

I,2(29)
H .
me

A aproximagao de campo molecular pode ser apliceda

da mesma forme gque € aplicada a interagao de troca:

Assim pode-se @screver:
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IT
me

(1} =

+

Com as re

molecular.

IG?‘DE? a.G al .
lB?'ze? + Gy 2 exl]33, 0, - 3, - G

Yo2p 1Y ] Y
|G ||E1(Jixox Jiyoy]+52(Jixcy+Jiycy]|

£,2) _¢€ £
G |€1{Jiycz+Jisz]+EZ[Jixoz+Jisz}I

stiigoes proprias da aproximagao do campo-

Agora que sao definidos os hamiltonianos dependen-

tes da deformagao,

pode-se minimizar a energia livre {eq.

- +T
II1.1) com respeito as deformagoes e pbtem-se os €y de egui-

i1fbric:

. 5,0,0
2A1

2 %0 —1—f2A%'2+Ag'23[3c0526-1}

e 3

2 a, 2 3 Qs
3(1

2
2)\?’0 ) (3c0s°6-1)

sen29 cos2¢
sen28 senZg

senf cosH send

senf cosd cosd

. . T
onde as constantes magnetoelasticas A, ., absorvem as constan-

tes BI, GI de acoplamentc e tamhém as constantes elacticas
T
C .

1]

A partir destas deformacgodes de equilibric poden-se

calcular a magnetostrigao:

35 EijBiBj i, = x,y,2
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Assim calcula-se

a,0,2
AL 4 AG'D[ 2 2) - AZ Bz

+

0,2 ,2 ,2 2_ 1 a,?2 2_ 2
2 11 (sx-sy][auz 1) + ; A5 T3] 1187

+

1 0Y.2 (2. 2.2 .2
n A |(ax ay (B By] 4axayBxByl

€,2

. o
A [axBx ayBy}azBZ
onde os angulos @,¢ foram referidos so sistema (x,y,z) cef
0s a's sao os cosenos diretores da magnetizagao, e o0s B's

sa0 os cosenos diretores da diregao de medida.

Existem diferengas enquanto a definigao dos

Ai' através da literatura, no entanto nos temos daco a defi-
- (2

nigao de Donoho( B) que. difere a menos de ume caonstante

th(SD]

com as dadas poer Clerk, Oesavage, Bozor . 0 calcule to

tal destas constantes requer o uso de campo magneticc scetre
a,0 0,2 +E£,2

r , t 4 A L -
5 AZ po
dem ser calculadas na fase ferromagnética com dados cde A4R/%

a amostra, mas algumas delas, tais como A

espontaneos.
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CAPITULO III
APARATOS E SISTEMATICA EXPERIMENTAL

-0 arranjo équrimentalnusado para.as medidas das
constantes elasticas, atenuagdo ultrasdnica e magnetostrigdo
espontanea, & indicado no diagrama de bloco da fig. IIT.1.

0 sistema criogénico, vacuo e controle de tempera-
tura foram permanentemente usados, no entanto os sisteamas de
ultrascm e magnetostritivo alternadamente.

A dependéncia térmica das cosstantes elasticas e
aterivagao foi estudada com o sistema de ultrasem e o efeito
térmico andmalo com o sistema magnetastritivo. .

-

3.0 Sistema Criogénico

Basicamente e o criostato e os liquidos <criogéni-
cos, como elementos indispensaveis, |[Nitrogénio LN, HElio
LHGI.

A figura III.Z2 mostra o tipo de criostato usado.
Construido de é;o inoxidavel no laboratorio de Baixas Tempe-
" raturas da UNICAMP. Consta de 3 compartimentos espacIificos
separados entre si por camaras de isolagéo ligadas permansn-
temente ao sistems de’yécuo atrevés de tubos flexiveis de la
thc. Estes compartimentos sao: a cimara de LN, camara de LHe
g a camara da amostra. .

Uma camara de alto vacuo iscla o LN do ambianze, O
LN pre-resfria a camara de LHe através de trocadores inos
de latao. Aproximadamente 10 lts, de LN & a capacidade do rg
servatéryn. -

As camaras de LHe e amostra estao interligacas por
um fino tubo de ago (capilar) cantrolado externamente pela
valvula agulha, Esté fato estebelece um fluxo de He frio con
trdlado sobre a amostra, em virtude de uma valvula de Pressy
rizagao na camara do LHe que mantém uma scbrepressao de
- 100gr/cm2

L controle de esfriamanta da amostra 8 feito ccm o

aquecedor incorporado R6 de 601 de resistencia feito de fio

-38-



ULTRA -
SOM

VACUQ

VALYULA __

T
LBULHA i
RESERVATORIO
DE LN -
\\1
AN

Arnostra

CRIOGENIA

CONTROLE
TERMICO

Figura 1

DEFOR -
MACAD

RESERVATORO
DE L+,

_L._r\71
N

Jdo VACUO OE
I35LAMENTO

==

11— AGUECEDOR Ryg

1

Figura 2

LN

AGUA 15°C
§ 2
§ 7 BOMRA

{_]‘.‘i—‘-—'—"“ DirUSCRA

= VALVULA ELETRO -
ENEUMATCA
SQLENGIDE

| BOMZA
PRIVARIA




constantan encapado como se mostra na figure III.Z2. Assim a
vantagem € o rapida troca de amostre sam contaminagao do am-
biente da amostra por ar congelado e umidade. Ambas camara

sao conectados ao sistema de recuperagac do He para o re-1i-
qusfagao passando previamente por um sistema de purificacgao.

0 produto de evaporacgao de LN € jogado no ambiente.
3,2 Sistema de Vacuo

Mostrado na figura III.Z2, e conectado ao sistema
criogenice em todos os compartimentos. Basicamente consta de
de uma bomba mecanica primdria e uma bombe de difusao de vea-
por de 0léo refrigeradc com uma corrente de S3gua de
O.ZDlts/seg a 15°C e LN colocado num reservatério acima dela.

- Com a bomba mecanica alcanga-se um vacuc médio de
10_3torr e com a difusora - 1D-St0rr, pressao suficiente pa-

ra eliminar a condugdoc molecular do gds residual

y+1 R

. W = o V2 pi,-1)
g Y-1 8mMT
-bndera = F[Ai/Ae) tabelado.

Wgc_= transferencia de energia note por unidade de tem-

po e unidade de area de superficie interna.
.Y+ = C /C =~ constante

p° v ,

M = peso molecular

Ai,Ae=&reas internas e externa no criostato

assim:

wgc e const.aP(Tz-T1]
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No casoc de He:
const = 0.0280
para qualguer temperéthre.
e o = 0.3,0.5,0.6

a 300K, 77K 3 20K respectivamente.

Como medidores de pressao foram utilizados: até
10-3 torf medidor "Hestings”™ Mod GV-3 permanentemente e ate
10_5 torr o medidor de catodo de ionizagao "Varian”" de sensi
bilidade até 10°° torr.

As valvulas Solenoide e Borboleta mostradas na fi-
gura III.2 sao de atuagado eletropneumatica de alta condutan-
cia e baixa razao de vazamento. As restantes valvulas sao de
operagao manual.

O primeiro passo para a operagao conjunta des sis-
‘temas vécuo e criogénico foi a descontaminagao, bombeande as
"tréé camaras ate atingir um minimo de 10_1 torr por umaspou-
cas horas. Logo depois as camaras de amostre e He forém en-
chidas de He gaso0so puro, mantendo o compartimento de isola-
gao em bombeamento ate um minimo de D;DS torr quéndo a difu-
sora € ligads e refrigerada permitindo gque as moléculas de
d6leo em evaporagado que atrasou o gas residual sejam ccndensa
-das e drénadas até o aguecedor. Durante teodo o trabalho expe
rimental este procedimento repetiu-se varias vezes, atingin-
do o alto vacuo necessario, enchendo-se de LN o criostato na
‘camara respectiva e depois de varias horas de condugao térmi
ca através dos trocadores de calor, o @sfriamento na camars
de LHe alcanéa -~ 90K fazendo-se a transferencia de LHe no
cumpartimento-respectivo. Fol importants o pré-esfriamento',
pols sendo © calor de vaporizagao do LHe 5 cal/gr. e sua den
sidade 129 gr/lt. entaoc somente 345 calorias seriam nascessa-
rias para evaporar 1 jt. de LHs,.

As transferéncias de lLHe dos Dewars de 100 1ts. ao
criostato foram feitas com a tecnica seguinte: os extremcs de
ume linha de transferéncie sdo introduzidos no criostato e
no Dewar. Pressurizandd-se este Gltimo permite-se o passo de

LHe até o criostato que logo que atingir 4.2K recebera o -
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quido Cricgénico.

Em cada experiéncia foi utilizado de 5 a 8 1lts. de
LHe. O passo final foil pressurizar @ camara de He cam ajuda
de uma'vélvula controlada a 100 gr/cm2 de pressao que permi-
te a-passagem do lfquidc até a camara da amostra com o fluxo
controlado pela valvula de agulhe. Este fluxo entra em con-
tato direto com o suporte da emostra que contém a amostra e

o diodo, sensor de temperatura, a ser descritos no que segue
3.3 Suporte de Amostra. Amostras.

Foi utilizado para todas as medidas um Gnico supor
te de amostra feitc em lataoc como mestra a figura 3.

‘0 cabo coaxial & enviado do exterior até o suporte
da amostra dentro do tubo de ago que serve de blindagem do
campo radiante dos pulsos RF émitidos pelo sistema ultrasani
co. 0 sensor de temperatura foi fixado dentro do bioco supor

_te. evitando~se qualquer acoplamento com os pulsos RF, a pou
.cos milimetros da amostra de maneira que o gradiente de tem-
.peratura seja désprezivel. A ades3o do diodo foi feita  com
bintura de prata e fixado adequadamente com borracha de sili
cone estimando-se bom o contato térmico com a massa.

0 aquecedor foi enrolado em Fforma de fic duplo pa-
" ra evifar broblemas de campo magnetico, na parte inferior do
supofte. Constrﬁido de Constantan esmaltado com 40Q de resis
_téncia para 10 watts de dissipacdo maxima enviados deo coentro
lador de temperatura. _

As amostras utilizadas foram proporcionados pela
.Metals Research com 99.3% de pureza. Estima-se o erro de pa-
ralelismo entre fases de 1° a 2°.
GADOLINIO. Uma emostra de gadolinio foi utilizada com corte

segundo o0s elxos cristalograficos a-b-c de comprimentos:

5.556 mm
5,585 mm
8.855 mm

ot O oo
n

"

e densidade p = 7.900 gr/cma.

r
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Térbio. Duas amostras, uma com corts c-a
¢ = 3.723 mm - a = 5.001 mm
com densidade p = 8.229_gr/cm3.

Erbio. duas amostra de certe c-a e 45

5.513 mm

]
o
~
~
[3Y)
3
3
9]
#

de densidade [ = 9,060 gr/cms.

-

Holmio. Duas amostras de cortes b-c e 45°

"
W
~
—_
w
3
3
3
0
"

5.8466 mm
{45°%) = 4.895 mm

com densidade J = 8.795 gr/cms.

As amostras foram coladas nos suportes da ‘emostira
primeiramente com pintura de prata psra dar bom contato elé-
‘trico e térmico, e logeo fixados cem verniz GE-7031 secado sob

radiacgao infravermelha.
3.4 Sistema de Controle de Temperatura

Controlador de temperatura. 0 controle de. tempera-
"tura fig. III-4 fol feito com o controlador projetado pelo
Prof. P. Donocho e construido no Laboratcrio de Baixas Tempe-
raturas da dnicamp.

A pfimeira fase do controle de temperatura & feita
com & resisténcia RB de 608, ativada com cofrenta estabilizg
da de uma fonte Phyllips Mod.PE-1512. Assim o fluxo de gas ce
He atinge uma temperétura cesejada. A segunda fase € ?eita
automaticamente pelo controlader, com resclugac de 0.1K.

0 dicdo € atlvedo mediante uma corrente de 10pa e

guseda de potencial nele & fungao de temperatura do meio. Es-

r
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tabglece-se a voltagem correspondente a temperatursg dese jada
no "set point” do aparelho. As duas voltagens sao comparadas
pelo amplificador diferencial e a difersnga da voltagem de
erro € ‘levada ac circuito computador. A corrente de salda des

te circuito 6 amplificada 8 levada & resisténcia r. de 4080

no suporte de amostra, fechando a curva de realimentagao.’
No circuito computador temos parametros ajustaveis
principais: ganho, diferenciador e integrador, fungoes tais
que dao um controle proporcional derivativo é integrative do
circuito. Um ajuste adicional dos trés parametros permite
obter o controle de temperatura. A fungao do ganho estd em
relagao a sensibilidade de todo o sistema, no entanta, as ou
tras duas fungoes sao dependentes dela. 0 integrador acelera
a diminuigao da voltaegem de erro, saturando o amplificador
ativador do aguecedor e guando o erro € pequeno, o diferen -

ciador reduz a razao de mudanga de temperatura.
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Durants guase todoc o curso da experiéencila, uma vez
estabelecido o "set point” (ponto de temperatura) deixou-se
estabilizar a temperatura por um lapsc de -8 & 10 minutos
considérando-se tamﬁo suficiente para atinglr & astabilidade
estimada de . *0.05K e um gradiente de temperatura desprez{-
vel entre o diodo ¢ a amostra medido com termoper no infcio
do trabalho, ‘

Em élguﬁé casos onde feol precisoc fazer medidas em
espagos de 0.1K, a sensibilidade doraparelholfoi aumentada e
a estabilidade sstimada foi de 0.01K. O controle de estabili
dade fol feito isvando a voltagem de erro ampli?icada pelo

circuito computador (* 1V) ao osciloscopio.

Diodo:D sensor de temperatura adeguado ao controlador utili-
zado foi um diodo de GaAs. Proporcionado pela Lake Shore
Cryotronics Inc, cuja corrente de excitagao &€ 10UA e sua ma-
xima resolugac 0.01K. 0 calor de dissipagao a 4K e de
1.5x1D_5 watts completamente desprezivel paras nosso caso.
| A calibregao deste diodo foi feita com o métodocqg
vencional potenciométrico para a leitura da Emf nos extremos
‘de um termopar de cobre-constantan usasdo como referéncie.Fol
utilizads uma pilha padrao de 1.917 V nas medidas 'de Emf. A
curva de calibras¢ao € mostrada na figura III.5. A reproduti-
vidade ponto a pontoc estima-se dentro 0.05%K e a temperatura
absoluta dentro * 9.5 K. Os pontos foram levados ao computa-
dor pare suz interpolagac linear ponto a ponto obtende-se uma
tabela temperetura-voltagem com intervalos de 1K entre 4.2 e
300 K.

3.5 Sistema Ultrasonico

A parte meis importante do trabalho & contribuigao
no estudo qas propriedadses magnetoeiésticas das terras raras
pésadas: reqUer medidas de velocidade e atenuagao de onda ul
trasonica. '

0 diagrama de blococ da fig. III-6 mdstra o sisteme
convencional sugerido pela MATEC INC. para ser utilizado pe-

lo métoda de SUPERPOSICAO DE ECOS desenvolvido por Papada
K15[30'31]
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0 nicleo do sistema constitue o Gerador/Receptor de
onda ultrasonica MATEC Med. 600 com "plug in” Mod. 7B0 cuja
foixa de freguéncia vei de 10 até 80 MHz de sintonia conti-
nua. Como se vard nos resultados foram utilizados fregquéncias
de 10, 15, 20 e 30 MHz,

0 Gerador/Receptor em conjuncac com o Plug-in pro-
duzem pulsos sinusoidals RF. com largura de banda e Ffrequén-
cia constantes que ativam o transduter na amostra. Os ecos
produzidos nags fases paralelas da amostra séﬁ reconvertidas
em sinais fracos que sdo amplificadas pelo receptor de =alto
ganho, Entre cada pulso emitido existe um tempo' suficiente
que permite a dissipagao completa da onda por sucessivas re-
flexoes. _

'Propriamante as medidas de velocidade sao feitas
usando o DD {divisor em décadas e Retrasador Dual) Mod. 122A
ﬁsédo como instrumento de interconexao entre o oscilador C.W.
e o Geradof/receptor. A fungao do DD & dividir a freguencie
do C.W. em 10, 100, 1000 vezes para disparar o Geradcr/Recep-
"tor e tambem para emitir dois pulsos (strobe pulses) gue en-
ftram noc eixo z do Usciioscﬁpio intensificando o trago de

- dois ecos escoelhidos coh os retrasadores do 00,

' A frequencia do ogscilader C.W. mostrade fo conta-
dor de frequéncia serve tambem para disparer o oscilescdpio
e estd relacionada com a velocidede da onda cuja estabilida-
de & ~ * 1 Hz em varios KHz. Assim o tempo de retrasc
entre dois ecos escolhidos € o inverso desta frequencia: e a

‘velocidade sera:

v = 28(p-gl+

L]

onde os ecosfescolhidos saoc o "p" & o "gq" que durante ea expe
riencia foram normalmente o primeiro e o segundo. Esta velo-
cidade € relacionada as con5tantes elasticas segundo as rela
¢bes II,16 - II.21 desta tese.

Fol necessaria a obtengao de padrbes ecos exponen-
clais e sem distorgac para minimizar a incerteéa de uma per-
felita superposicgao de ecos, ciclo a ciclo. Esta superposicgao

fol testada a témperatﬁra ambiente tomando o 1'° e 2&0‘ 290 ¢

3Y0 YO 379' 1YD‘ 208 5YO

r

e ecos. Assim, a amostra foi

’
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levada até 4.2K lentamente observendo a superposigac origi-
nal evitando srros devido a distorgao dos ecos por deforma-
gao térmica da amostra—tfansdutor. Desde esta temperatura em
intervalos adeguados a cada amostre chegou-se a 300K,

- A frequencia de superposigdo de dois ecos foi con-
trolada manualmente com um potenciometro na saida da- faonte
de voltagem DC variavel. Normzlmente uma voltagem aproximade
de 5V e um limite de corrente de . 150mA. deu uma flexibili-
dade de 3 KHz na frequéncia do oscilador.

A sensibilidade do meétodo de medida foi considera-
velmente grande, usando a escala de 0.05) seg/div segundo sg
Ja o caso, e magnificando em 10 vezes ou seja 5 ou 10 nano
seg/div.

"Em casos onde a atenuagao foi elevada, as medidas
obtidas estado dentra * 10 Hz correspondendc a uma exatidao
de 0.99% melhorando para situagoes de atenuagac baixa. Duran
te toda ume serie de pontos, os ciclos tomados Forém 0s mes-
mos, bem como a amplitude e a larguras do pulso RF. foi menti
da inalterada. v \

0 sistema também & provisto de um registrador | de
" atenuag@o automdtico MATEC Mod. 2470A de alta sensibilicade
(1dB escala completal igualmente ao DD e movidc de-um siste-~
ma de "strobe” gQue selaciona dois ecos gquaisguer de um trem
'de'ecos-ultrasﬁnicos. As voltagens DC associade a cada eco
sao diferencialhente medidas num voltimetro logaritmico, e
lida num painel de escala 0 - 1.0.

Um sistema AGC automdtico mantém o primeiroc eco se
lecionado & uma velitagem constante que durante tcdé,o traba-
.lho foi menor de 8 volts. Assim o aparelhc registra a varia-
gao do segundo eco em relacaoc ao primeirc selecionade., loga-
ritmicamente® dando a magnitude da atenua¢50 diretamente.

A sintonia das ondas RF com a frequéncia de resso-
nancia do transdutor fol feita de tal modo que seje minima
‘a atenuacgao obtendo-se um nimerc meior de ecos. As leituras
foram feitas em méxima sensibilidace com ajuda do "off set”
do aparelho, notando*ée um erro inexpressivo para o caso de
aproximadamente 3%.

Transdutores Bonds. As ondas ultrasonicas sao ondas mecani -

r
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cas, e 0os sinals RF a@lgtricas emitidas pelo Gerador/Recsptor
podem ser convertidos am v;braqées mecanicas por placas de
quartzo bristalino (piezoelétrico} cortados segundo diregoes
_cristélogréficas espec{ficas, = com espessura tal que deter-
mina a frequéncia de ressonancia. Assim transdutores corta. -
dos normalmente ao eixo x préduzem ondas longitudinai; e ée 
cortédos normalmente ao eixo y produzem ondas transversais
pures. . ‘ _ .

~ Durante a experiéncia foram utilizados transdutcres
"de 10,15 e 20 MHZ de freguencia fundamental, os harmonicos
estao relaciocnados segundo: f°' = (2n+1)f. Nos transdutores de
10 MHz de fase polida se observou/que davam bom padroces de
ecos no primeiro harmenico: 30 MHz.

] Seguindo a experiéncia de outros pesquisadorestaz’aa]
forem utilizedos come bond transdutor-amostra. Araldite de
secagem rapida na malcr parte dos trebalhos, e em alguns ca-
sus onde a magnetostrigac fol grande come o caso do Holmio
a -~ 80K, foi utilizado Araldite normal.

A técnica de fazer "Bonds"” requer um certo cuidado
.ﬁotandorse gue os padroes de ecos obtidos com araldite conse
gue-se manter sem distorgao atée baixas temperaturas. Greande
parte dos transdutores utilizados foram recuperedos, deixan-
‘do a améstra submergida em xilol por 3 e 4dias e-em poucgs ca
sos houwve destruigao devido as grandes press0es inhomogeneas
.da megnetostrigao da amostra. Caso do Erbio, Térbio & Holmio
nos eixos, a, a e b respectivamente.

A dimensao dos transdutores usados foi de 1/8 de
‘polegada cortados no laboratorioco s partir de transdutores de
1/4" fornecido originalmente pela Valpey-Ficher Corp.

' Assim os efeitos de difragao da radiagao ultrasoni
ca no cristal fo{zgesprez{vel segundo a relacgdc sen =0.61
sen ¢ = 0.61 = onde A e longitude de onda aclstica e R
o radio em radianocs, no caso maior para 10 MHz a difragao se

réd de - 6° somente.
34:Sistema de Medidas de Deformagao .-

Uma ponte de Wheatstone em conjungao com um ampli-
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ficador LOCK-IN PAR Mocd-124A fol usado como sistema de medi-
das de deformacao magﬁetostritiva. A Fig. III.7 mostra 0
diagrama de bloco do aparelhg gque mede com muita exatituds
vcltagém rms atéd na faixa de pico volts envolvidas em rui-
do, filtranéé-os adeduadamente de acordo com o modo de Opera
gao. : ‘ - ‘

Basicamente ¢ func{onamento esta centrado no dete-
tor de sincroni!hgéo que tem comc partes coadjuventes o ca-
nal de sinais, canal de referencia e amplificador de safda.C
canal de saida fol usadoc com o preamplificador diferencial
PAR Mod-116.

A operagao apropriada para nossoc propdsito foi a
ativagao da ponte de Wheétsﬁone cam um sinal alternado de
.= KHz e 0.1 volt yms smitida pelo VEQ (Voltage

Controled Oscillator) no canal de referencia. A sinal reco -

lhida foi levada ao preamp li ficedor diferenciador no canal
de sinal e logo pelo amplificador seletivo operado em modo
"band pass” e § = 100 fol enviado aoc detetor de sincronizagao
Q:
f-F
o

'Us.dois Sihais foram sintonizadas em frequéncia e fase
, & depois de ser misturado no detétor e amplificacdes
.pelo amplificador de sefida, a sinal purec € lido no painel de
sensibilidade * 100 nano volts fundo escala. '
A voltagem 0.1 volts r'ms foli controlada, pare cada

'ponto de temperatura, com um volti-digital de alta impedan-
cia com um erro de % 1x1D_1.

| Os sensores de deformacao de 1200 * 0.1Qde fio de
constantan, proporcicnados pela BLH Eletronics INC. tem di-
mensoes Jdmm x 2mm e estdo afixados numa camisa de plastico
flexivel que a temperatura ambiente reduz em 0.50 o fator

do sensor {GF).

BR_ . gp DS
R ¥
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AR

cnde g a mudanga relativa de resisténcia para uma defor

magao %% na diregac y-y. (Fig. III-8) _

: 0 GF nado é constante para todas as- temperaturas nes
ta tese cérregbes ndc sao feitas. Além disso, devido a que
a resistividade do constantan varia com a temperatura, o sen

sor de deforyagaoc apresenta uma deformagac aparente %% /ap

adicional a deformag%o reai. ﬂf /ap foi medida colando um
strain gage em uma fina lamina de quartzo fundido e o©s resul
tades mostram-se na Fig. III-S.

Dentro a pente de Wheatstone devido ao fato de
existif a deformagao aparente, foi colocado outro sensor
_ {inativo) no brago oposto da ponte em situagao térmica simi-
lar colado em quartzo fundido gque apresente deformagoes des-
preziveis até baixa temperatura.

A 300k foram medidas com exatitude de 0.001Q as re
sisténciass dos sensores, e as caixas de resisténcias de sen-
~sibilidade 0.005Q foram colocadas ccm adequada aproximagao
nos bragos opostos a cada sensor. Assim, a fonte ficavs levg
mente desbalangada, mas nosso interesse foi nas variagoes a
-partir deste ponto.

' A unido ampostra-sensor fol feita com cimento "gneg
bras” de consisténcia.fina e flexfvel, e secagem forte.Somen

te poucas vezes colou-se o sensor da amostra.,

Supondo que. %f /ap e igual para gualguer sensor a

equacaéo da ponte desequilibrada é:
AR 4Av AR

R = " (1+ g /ap}l

ou

4 Av | AR
—--E-—-“ 2.01 v {1+1.89 7 /ap)

0 Gltimo termo corretiveo & da ordem de -8% a -5k e

desprezivel a partir de 130k.

AR - - -
Mas, a forma ds ) /ap, nao e identica para qual-
quer sensor, dai que em temperaturas perto do LHe a forma
pronunciada da curvae fazem que pequenos gradientes de tempe-

rature levem a grandes erros nas madidas. Assim ne caso do

-5t -



Ho e Tb os dados corrigidos consideram-se sceitaveis até 35k

€ ng caso do Er até 20k.

Devido a erros de fungao, térmicos, GF, e sistema-

ticos, estima-se gue os valores absolutos estao dentro =

15%

dos valores medidos .em baixas temperaturas, diminuindo este

limite em températura alta,

Figura 9
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DISCUSAO.- Os metais monocristalinos Gd, Ho, Tb, e Er, estudados
tem comportamento elastico similar com H=0. A mag-

netostrigido,que pode~-se tratar como fenomeno corretivo para
as constantes elasticas, e a absorcao de energia acustica que
apresentam mostram caracteristicas similares dentro do inter-
valo de temperatura estudado (300K--4.2K).

Como as propiedades magneticas estao fortemente 14-
‘gadas a rede espacial, entao medidas desta natureza revelanm
os efeitos da orden magnetica sobre o sistema elastico.0 vo-
Tume de informacao adquirido atualmente, & uma contribuigzo
no estudo das propiedades magnetoelasticas destes materiais

Em modo geral, todas as constantes e155tjcas medi
das mostram um crecimento normal no esfriamento, na region
paramagnetida. C]] e C sao mais sensiveis nas transicoes

33
de fase do que C e C 3 C e Cqp tambem mostram forte in

- fluencia do magngiismo6gesta;3temperaturas, mostrande certa
reflexao na forma das curvas.

Mo GADOLINIO,’C44 e C., crecem normaimente sem in
fluencia perceptivel nas temperaturas,TC:294K ¢ T= 240K (ver
pag. 12 e 13). A.onda asociada (k:c3 p:b) & tambem dc compor
tamento normal. C33 e C]] sao afetados fortemente pela ordep
magnetica: C33 apresenta profunda depressao en TC e T=025HK
onde o ferromagnetismo conico estabelecido tem -45° de desvi
agao (fig. I-4) A onda asociada e fortemente absorvida nes-
ta depressao anomala.

' " Na transigao de fase a onda apresenta um pice de a
tenuvacao agudo. Ambos picos sao entendidos quelitativamente

segundo o mecanismo descrito em 2.2; Entre 80 e 160K aproxi-
madamente C1
(k:b , p:b) grandemente atenuada com um maximo em ~110K.

" No HOLIMIO entre 300K e 100K os resultados sao con-
35)

],‘apresenta urn "plateau”, e a onda ultrasonica
e

cordantes con os obtidos por Salama e outros( No entanto
em baixo de 100K existe discordancia com Roseh(34).para C]],
C]2 e C]3. ,:C}2 apresenta a 95K um pozo profundo que e coin

cidente com um pico de atenuacao anomalo na onda transversal
a0 longo do eixo -c. Pode-sc¢ tratar de uma transicao deo fase.

.. mostra certa reflexao com C

13 12°

Na cxpansao termica mostra uma expangao anomala em



baixo de T
.dos iexos

g o & uma contragao acentuada similar ao longo
a e b, entendida segundo o modelo descrito no ca
pitule dois, devido a simetria dos momentos magneticos no

plano basal.

Para o TERBIO C,, @ C.. transversais, crecem monotd
nicamente com pequena influencia do maeagnetismo entre 233K
e 222K no entanto,C33 e'C]] apresentam um pozo profundo em
Ty 0s resuitadgs de C44, Cep © Cq4 sao amp]iados ate 4.2K.
As ondas ultrasonicas utilizadas tem atenuagao muito inte-
resante na region ordenada. A onda 1ohgitudina1 (K:c, p:c)
apresenta um pequgno.pico aqudo emn TN e um maximo pronun-
ciado em TC. Ho en tantoc as ondas transversais (K:c, p:a)
nao sofren atenuagae consideravel sendo w, <oXy- A onda lon
gitudinal { K:a, p:a) é'fortemente atenuada em TC depois
de apresentar um pico aqudo a 233K aproximadamente, este fa
té 1mpediu que scjam lomados dados CH em baixo de 220K. Pe

quUenos campos magnéticos(36)

-5 KG. aplicados no eixo-& , di
minuen grandemente & atenyacﬁo destas ondas. As ondas truns
versais (k:a, p:b) sac atenuadas pelo Terbio de Torma inte-
resante na reqgiao antiferromagneticas;Asatenuacan ¢ oscilante
no intervalo de decimas de grado Kelvin entre 223K ¢ 235K,
No entante no intervalo ferromagnetico de tipo hasal & ate-
nuada nornmalmente. ,

As deformacoes a campo Zero, mostra como sc espe-
rava, um crecimento no eixo-c a partir de TN‘ Para os eixos
"a% e "b" o decrecimento @ similar entre TN
tir de Tc, 0 eixo-a apresenta um crecimentoanomalo, e no e~

e T_, mais a par
c LA

ixc-b aceptus-se o decresimento; Issto devido a asimetria des
momentos magneticos no plano basal, alinhados ao longo de”"a"

| No ERBIO consiguese ampliar os resultados das cons
tantes elasticas e.2tenuagao ate g.2¢(38) Ciy @ Cas sao afe
tados nitidamente pelas transicoes de fase TN=85K e T= 53K e
TC= 20K mas eom T=28K,.C33 e C]] mostram um crecimente brus-
co ate 20K. Este mudanga dependiente @ coincidente com um

pico grande de atenuacgao nas ondas transversais ao longo do
eixo~¢ (K:c, p:b) qué indican uma posiVe] transigao de fase
magnetica. Nao existen dados de difracgao neutrenica para es

- ta temperatura. A curva de calor especifico do Erbio monocris



talino apresenta uma mudan¢a de pendiente aproximadamente nes
ta temperatura.
C12 e C}3 sEo'aproximadamente reflexao de cada um.
A expansdo térmica anomala e concordate com os resul
tados de Rhyne e Legvo1d(39), mostram um crecimento anomaio
do eixo-c na fase antiferroma gnetica com leves mudangas de

pendiente em 53K e 28K. Se observaram saltos bruscos na

transicao Anti-Ferromagnetica.
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