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RESUMO 

O presente trabalho apresenta medidas de magnetiza 

çao, das constantes elásticas longitudinais C 1 1 e c,, e ate 

nuação de ondas ultrasônicas longitudinais em função de c~ 

po magnético aplicado ao longo das três direções cristalo­

gráficas doEr, para todas as temperaturas de existência de 

fases magnéticas ordenadas. Os dados obtidos são analisados 

e comparados com dados semelhantes da literatura. ~ feito 

também o desenvolvimento de um modelo físico, baseado na hi 

pótese de campo molecular, incluindo os efeitos magnetoelá~ 

ticos de um e dois ions. são apresentadas as previsões des­

te modelo sobre o comportamento das estruturas magnéticas, 

e essas previsões são confrontadas com os dados experimen­

tais. g feita também a análise·crítica das limitações do mo 

de lo, 

' 1.BSTRACT 

This work presents measurements of magnetization, 

longitudinal elastic constants C~ 1 e C 33 and ultrasonic atte 

nuation of longitudinal waves. These measurements were done 

as function of magnetic field applied along the three crys­

talografic directions of Er, for the temperature ranges of 

all 1agnetically ordered phases of the metal. The data are 

analysed and compared with similar data from literature. It 

is related the development of a physical model, based on 

the mean field hypothesis, including the magnetoelastic effects 

of one and two ions. The previsions of the model about the 

behaviour of the magnetic structures are presented and are 

confronted with the experimental data. It finishes with a 

criticai analysis of the limitations of the model. 
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CAPITULO I 

1) Introdução 

Os elementos reunidos sob o nome de terras raras cor 

respondem a Escândio, !trio, Lantânio (n9s atómicos 21, 39, 

57) e os elementos da 6~ linha da tabela periódica (n9s atómi­

cos 58 a 71) chamados lantanídios. Estes elementos formam uma 

classe de materiais interessantes tanto do ponto de vista cien 

tífico quanto tecnológico. Os lantanídios correspondem ao 

preenchimento da camada eletrônica 4f, camada esta interna e 

blindada pelas camadas completas 5s 2 e 6s 2 , resultando uma con 

figuração eletrônica do tipo 4fn Sd 1 6s 2 /1/ que faz com que 

os elétrons da camada f tenham quase nenhuma parti.cipação nas 

interações envolvendo os elétrons de valência fornecidos p~ 

los elétrons das camadas externas 5d e 6s. Temos portanto que 

os lantanídios (em geral) formam íons trivalentes quando em so 

lução ou em compostos, e quando na forma metálica, a banda de 

condução é formada por esses elétrons externos. As orbitais 

4f são muito localizadas e não existe sobreposição de orbi 

tais f de aEomos vizinhos, de modo que a camada 4f pode . ser 

descrita como no átomo livrE. 

A grosso modo, podemos separar as propriedades destes 

elementos em 2 categorias - as propriedades devidas aos elé­

trons de condução, como estrutura cristalina e calor específi­

co e as devidas aos elétrons 4f, principalmente responsáveis 

pelas complexas estruturas ~agnéticas encontradas nesses ele 

mentes. Quase todas as terras raras cristalizam numa estrutu 

ra hexagonal: hexagonal dupla para os elementos leves antes 

do Gadolíneo e hexagonal simples para os elementos pesados (Ga 

dolíneo em diante) /1/.0s metais lantanídeos são paramagnéticos 

a temperaturas suficientemente altas e apresentam diferentesor 

denamentos magnéticos em baixas ~emperaturas. O paramagneti~ 

mo a temperaturas altas é caracterizado pela Lei de curie -.·Weiss 

da forma C/ (T-6 p) onde 6 p é a temperatura de Curie paramagné­

tica. O momento magnético ].J pode ser deduzido do valor da cons­

tante de Curie C = N].J 2 /3k8 • 
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2) Principais interações nas terras raras pesadas 

o fato de que a camada 4f é pequena e bastante blinda 

da resulta em que no tratamento teórico do íon de terra rara 

as energias de Coulomb e de troca para os elétrons 4f do íon 

isolado são muito mais importantes que a interação s-f com os 

elétrons de condução. Isto quer dizer que se pode computarpr~ 

meiramente os níveis de energia para os elétrons 4f como se 

eles pert~ncessem ao íon isolado e introduzir a interação s-f 

após este cálculo. Os principais pontos desta abordagem são: 

a contribuição mais importante para a energia vem do poten-
~ - 4fn cial central que da a configuraçao • 

as interações coulombiana e de troca entre os elétrons 4f 

do íon levantam a-degenerescência da configuração 4fn; os ní 

veis resultantes podem ser ordenados_ de acordo com os valores 

dos n9s qu~nticos L e S (na prática, dados pela 1i:! e 2i:! re.gras 

de Hund). 

- o acoplamento spin-órbita é grande por causa das grandes caE 

gas efetivas (da ordem de 20) . Este acoplamento levanta a deg~ 

nerescência dos níveis dentro do multipleto de valores L e S 

dados pelas duas primeiras regras de Hund; os níveis resultan­

tes são ordenados de acordo com os valores do momento angular 
... ... :>: 

total J = L + b, que dá a terceira regra de Hund: o multipleto 

fundamenta~ e J = L - S para as terras raras leves e J = L + S 

para as pesadas. 

- a c'listribuição de cargas·.na camada 4f é anisotrópica e depe~ ... 
de do valor de J-e do estado fundamental do ion. Além disto,c~ 

da ion está submetido a um potencial eletrostático inomogêneo 

proveniente dos outros ions, que resulta em 2 novas contribúi­

ço.es para a energia: um termo de campo cristalino e um termo de 

interação quadrupolo-quadrupolo. Fstes termos são esperados se 

rem pequenos, pois são funções de <r 2 >,<r'>,<r 6 > e a camada 4f 

é pequena. O termo mais importante é o do campo cristalino, e 

será o Único a ser considerado. 

A interação ... 
na forma H = -r s • 

s-f pode ser colocada fenomenologicamente 
:>: + ~ 

b onde s e S sao os spins dos eletrons 

de condução e 4f respectivamente. Com as colocações acima, po 

demos substituir o spin s pela projeção (gj-l)j e o hamilton!~ 

no acima fica: H=- f(gj-l);i • j /2/. A teoria RKKY /3/ da 

interação de troca indireta entre os elétrons 4f usa teoria de 

perturbação para eliminar do hamiltoniano acima os graus de li 

herdade dos elétrons de.condução, obtendo-se em li:! ordem um ha 
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miltoniano ef"etivo que é da forma de Heisenberg isotrópico. 

Nesta teoria supõe-se que os elétrons de condução tem o papel 

de simples "transmissores" da interação de troca entre as 

das 4f. Obtem-se: H= -n~ J(Rmn) jn . jm' onde J(Rmn) 

uma constante da troca que é função da separação entre os 
.... 
I\nn· 

cama 

é 

íons, 

A interação do campo cristalino é dada, no modelo de 

cargaspuntuais desenvolvido por Elliot e Stevens /4, 5/, pela 

soma de quatro potenciais, originados das cargas dos íons da 

rede hexagonal vizinhos ao íon estudado: 

\} - ..:! .L ( ~ ;>,~ - 1", 'L) 
lo-.J i .IJ 

" - .!..2._ c~ ... ~- ?J-01/'?ft + ~r.~). 
VAf,o - g ~ o . 

. ~ ~(1 (., - 1..~ 1.,"2 ') 
V&<!-:; I(;" -7- .d~~'- ~lô ·~ ~~ -t /OS r,~~ - '5" r, 

v'-6:. L (~,c. -: ~~ i',~i/"-+ IS ~/'j,~- j/) 
' 

onde a somatória é sobre todos os eletrons f. 

Cada potencial V lm pode ser colocado na forma f (r). v: (6 ,cp) e se 

tra:•sforma portanto, como o harm6nico esférico Y~(e, cp). De 

acordo com Elliot e Stevens, o termo do campo cristalino pode 

ser colocado na forma: 

~~ v;l>lJ- o;\s)--v:D< 4 0~t1)-.~CD<bo:(1)~v~~D<Jozd1)t O~c.t'fJ] 

onde os O~(j) sao polinómios de ordem i das componentes do mo 

mento angular j do ions de terra rara e é"equivalente ao har­

mônico esférico Y~(e,~). Suas expressões sao: 

O~(J)= 3. :J~- x. 

Olto (~)-:: ~s- 3~- 3o)<"3~ "t" ~s ]; -+ 3 x. L- G X 
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(OCPo(~,J:: ~;)1 ~~ - ~~ s X 3~ -t- t~S :s; 4 ~S" >( l.jill.- 5J.~ ;<.. "Jt 
. 9 ~ 3 ). 

-+ .2. 4 J~ - 5 )( -+ >( - ~o )( 

ob+f> 6) = (J"')" 

0~ 6 cj) ~ (Y)" 

Os cx:>eficientes ex R. sao constantes nllllÉricas computadas por Elliot 

e Stevens usando as fÓrmulas de adição de 2 momentos angulare~ 

Os· termos V lm sao integrais sobre a distância r e sao propor­

cionais a <rR.>, média tomada sobre a camada 4f. Na nossa des 

crição, vamos tomar os produtos Blm= VlmexR. como constantes 

fenomenológicas, obtidas de dados experimentais. 

Tanto o termo RKKY quanto o termo de campo cristali 

no sao fortemente dependentes da posição dos íons: por isso, é 

· de se esperar um acoplamento forte entre o sistema elástico (a 

rede) e o sistema magnético (os spins) • O chamado termo magn~ 

toelást.ico . é mesmo considerado como responsável pela estabil!_ 

zação~a baixas temperaturas~da estrutura ferromagnética, em 

detrimento de outras estruturas ordenadas /6,7/. A energia 

elástica é quadrática nas deformações, medidas estas em rela 

ção ao equilíbrio que se teria caso não existissem as intera 

ções magnéticas. Como este equilíbrio não minimiza as intera 

ções magnéticas, as contribuições de ordem mais. ba:>.xa ao ter 

mo magnetoelástico são lineares nas deformações, de modo que 

uma competição entre o termo linear e o termo quadr~tico re 

sulta em deformações de equilíbrio nao nulas. 

A teoria dos efeitos magnetoelásticos foi desenvolvida 

por Callen e Callen /8/ considerando restrições ao~- termos 

elástico e magnetoelástico impostas pela simetria do grupo he 

xagonal (D 3 h) • (a energia elástica é tratada classicam:nte, poi's 

só se consideram deformações homogêneas, não se levando em coE 

ta os'termos de fonons). A forma mais geral da energia elástica 

permitida pelo grupo hexagonal é: 

tações 

sional 

ll ~ (ç_~)2-+ c~(12-~}" ... 

-t c f u~.n \ ~r ).1. J + 

c'\' ((Q~) "+lei) 'j 

c~1- et e~ j 

Nesta expressao ex I y e E nomeiam as tres represe!! 

irredutíveis do grupo 0 ah" A representação unidimen-

e gerada por x2 + y2 ou por z2 :y tem as 

• 
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funções x 2 - y 2 e xy como bases e E tem as·funções xz e yz 1 

pois são representações bidimensionais. As deformações ei e 

as constantes elásticas cij estão relacionadas com as corres 

pondentes cartezianas pelas relações: 

(l 
e1 = e11 + e2 2 + e 3 3 e! = es = exy 

e~ 2 e3 3 
E = - e11 - e22 e1 = e~ = eyz 

eY 
1 = eu- e2 2 E e2 = es = exz 

"' c, -::. ~ (ele,."" 2.. C,z.. ~<te,~+- C.B) 

-<.. 1 c c.1- -::. - c11 ~ 
I Si c, 2- - <t c.. ~ -t- .2. c~} ) 

c.~l- ::: i { c:.., ~ '-B). - -C.u -C..z.. .,_ -1-

~ 

c_f ::. (c .. -Cp .. ) I.<- } 
C.t-:.. 

c"~ 

As deformações cartezianas sao definidas como usualmente: 

1 ( ôui ôuj) onde 
... 

é deslocamento de eij = 2 + u o veto r um po~ ôxj ôxi 

to em relação a posição éle equilíbrio. 

O hamiltoniano magnetoelástico de 1· íon em ~=2 permitido pela 

simetria hexagonal é linear nas deformações e quadrático nos 

spins (termos lineares nos spins sendo excluídos por nao serem 

simétricos sob inversão temporal) 1 da forma /8/: 

~-= -2-.... ~tD~_e~+ o~e~)O~ 

-\ ~f C e,E OJ-~ ~ t}- OJ.~ ) 1 
.'í' ( + l"O - ) ... B e} O .u.. -r e..'~- .u .,. 

Oi,d)=j~ 1 ~+ ~~1( 

DüC'!)-::. J~ -s~ -+ rt; 
D1l-c 1) ~ 1;- - :5;--

Os coeficientes sao funções da 

posição dos íons Biy= Biy(r) 

0;2.l1)~ ~~-1~+ ~1~~ 

O hamiltoniano magnetoelástico de 2 íons é dado por: 

t "'- "'"' o<. ) ""\ -~ "' 0(. r:-..o<. o<..)(1 1· -\ ( U11 e"f- -f U.l.t e.t. }(,l,i -+ ( U12 (, + V.z.:z. e l- \) j} 
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-.i "S,.:S~) + ~'i'tef("3o(\l(- j,.:\ 1jdJ ~ Q~(1ú:Íi:l -t 
ó 

...-1~~-s.ix.)j -1- :rl(.e.~c-:s.:.\1~ 1 + Jq,.-!ü} + 

-+ 1 ~ ( l, ~ "S~ >o -+ ·:L \' "Si ~) J J 

Aqui também os coeficientes D~ 1 = D~ 1 Ci,j)j) 

Finalmente, a interação de Zeeman é dada por: 

= - I: 
n 

j 
n 

·3) Caracterização Experimental doEr 

a) Estruturas Magnéticas 

Resultados de difração de neutrons /9, 10, 11/ mostram 

a existência de 3 fases no F.r: 

l) 84.4K > T > 52.4K Os momentos do eixo c sao ordenados 

numa estrutura senoidal com vetor de onda paralelo ao eixo e p~ 

ríodo de sete camadas atômicas. Os dados de ·neutrôns mostram 

também que à medida que a temperatura diminui apareceu. gradual­

men~e harmônicos Ímpares de ordem superior, cuja tendência é 
transformar o arranjo senoidal num arranjo de onda quadrada. 

2) 52.4K > T > l8K Neste intervalo de temperatura complet~ 

se a formação da onda quadrada e há o aparecimento de ordena-

mento no plano basal, com o mesmo vetor de onda fundamental que 

o eixo c. Este ordenamento foi pensado inicialmente ser uma hé 

lice, mas uma análise feita por uensen /12/, baseada num modelo 

de campo molecular desenvolvido a partir da análise das rela-

ções de dispersão de ondas de.spin se propagando ao longo do e~ 

xo c, conforme medidas de Niclow et al /13/, indicam a possibi­

lidade de outra forma de arranjo para este intervalo de temp., 

essencialmente uma hélice confinada no plano x-z. Como o mode 

lo de Jensen foi reproduzido neste trabalho, sofrendo modifica­

ções menores e sendo-lhe acrescentados todosos termos correspo~ 

dentes às interações magnetoelásticas (cap.IV e V), mais será 
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falado sobre este ponto nos capítulos posteriores. 

3) T < 18K Este intervalo de temperaturas corresponc.e 

à fase ferromagnética c6nica, em que os momenta se alinham se 

gundo um cone de ângulo de abertura 28,5°, com periodicidade 

de 8 camadas. Neste cone, temos alinhamento ferromagnético ao 

longo do eixo c e ordenamento helicoidal no plano basal. 

Estas estruturas magnéticas são fortemente alteradas 

por um campo magnético externo aplicado ao longo dos eixos cris 

talinos. Fig. 1 mostra as medidas de magnetização feitas por 

Feron /14/, em todas as fases ordenadas e para campo aplicado 

ao longo dos eixos a e c. Quando o campo é aplicado ao longo 

do eixo c, a fase senoidal se transforma, a um valor de campo 

que depende da temperatura, num arranjo ferromagnético. O 

mesmo se dá na- antiferro abaixo de 52. 4K. Quando o campo é 

aplicado ao longo do eixo a, porém, tem-se uma evolução mais 

complexa dessas estruturas. Para a fase senoidal, o arranjado 

eixo· c .continua antiferromagnético senoidal e desenvolve-se 

uma componente .ferromagnética ao longo do eixo a. O comport~ 

mento desta componente lembra o comportamento da fase paramag­

nética (isto é mais evidente nos dados de magnetização medidos 

neste trabalho - ver cap. III). A campos da ordem de 270Kg , 

este leque antiferromagnético se transforma em alinhamento fer 

romagnético ao longo do eixo a /19/. Para a fase entre 52,4 K 

e 18 K, na regiã~ de alta temperatura próximo a SOK, nota-se a 
,camnos altos uma anomalia na curva de maanetização, orovavel­

mente devida a uma transição de fase maonética; na região de 

temperaturas mais nróxima a 18 K, as curvas mostram a existên 

cia de 2 transições'de fase. Não está claro na literatura que 

transformações de estrutura essas transicões mostram. este non . . ~ -
to voltará a ser abordado nos caoítulos IV e v. Para a região 

ferromagnética cónica temos também 2 transições de fase que 

apresentam o mesmo problema de interpretação em termos de es­

trutur'as maqnéticas. 
b) Magnetoestrição 

As figuras 2, 3 e' 4 mostram os dados de maqnetoes­

trir.ão obtidos oor Rhyne e Leavold /15/ oara campos de até 30 

kG aolicados ao longo das 3 direções cristaloqráficas e em to 

das as fases ordenadas. 

c) Constantes Elásticas e Efeitos r.<agnetoelásticos 

. 
A figura 5 mostra dados das constantes elásticas do 



Era campo aplicado nulo em todas as fases ordenadas, até 

obtidos por Jiles & Palmer /16/ usando uma nova técnica de 

tenção automática de constantes elásticas por ultrasom. 

figuras 6 e 7 mostram o comportamento de C11 e C33 para 

de até 20kG aplicado ao longo do eixo c (C11l e b (C 33 ). 

d) Jl.tenuacão Ul tras6nica 
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lOOK, 

ob 

As 

campo 

O processo de 

som-permite (em geral) 

medida de constantes elásticas por ultr~ 

a medida simultânea da atenuação do si 

nal mecânico. A atenuaçãoultrasônica também é fortemente afeta 

da pelas transições de fase magnéticas, sejam as causadas por 

variação de temperatura, sejam as causadas por aplicação de caro 

pos magnéticos. A figura 8 mostra o comportamento da atenuação 

para ondas de 20 MHz se propagando ao longo do eixo c com pola­

rizações no plano basal e ao longo do eixo c oara o Er e o Tb 

/17/. A figura 9 mostr~ mais esoecificamente os dados de ate­

nuação nas vizinhanças das transições a 84 K e 53 K, em função 

da temperatura e campo aplicado /18/. 

4) Objetivos do Presente Trabalho 

Em 1975 foi constituido no laboratório de Baixas Temp~ 

raturas, sob a inspiração do Prof. Dr. Daltro Garcia Pinatti e 

com a direção do Prof. visitante Dr. Paul L. Donoho , um grupo 

experimental com o objetivo de estudar de modo coerente e com 

pleto as propriedades magnetoelásticas das terras raras pesadas-

Tm. Como primeiro objetivo os elementos Gd, Dy, Tb, Ho, Er e 

colocou-se um estudo amplo desses elementos, usando sempre as 

mesmas amostras.para medidas de diferentes propriedades, para 

se ter coerência na comparação dos resultados experimentais. 

As propriedades de interesse eram: magnetização, constantes e 

lástic~s a c.;.rnoo nulo, magnetoestrição e atenuaçiin ul trase,nica. 

Este estudo amplo e coerente seria o primeiro levantamento exp~ 

rimental destas propriedades, e deveria levar, num segundo passo, 

à investigação mais profunda,teórica e 

nos de interesse obtidos no 19 passo. 

experimental, de fenôm2 

Por razões várias, o gru 

po montado se desmembrou, e somente a primeira etapa da propos­

tà de estudo foi realizada, resultando em várias teses de mes 

trado e de doutorado. A presente tese é o último dos trabalhos 

propostos a se completar, e tem o espírito da 1~ etapa: um le 

vantamento coerente de 'algumas propriedades doEr. Assim, fo 
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ram realizadas medidas de magnetização ao longo dos diferentes 

eixos cristalinos do material em campos até 70kG. Na mesma amos 

tra foram feitas medidas das constantes elásticas longitudinais 

c 11 e C3 3 para campo magnético (até 70 kr-· também) aplicados ao 

longo dos 3 eixos cristalinos; simultâneamente, foram realiza 

das medidas de atenuaçãoultrasônica. O objetivo principal do 

trabalho é o estudo experimental das constantes elásticas em 

função da temperatura e campo magnético, sendo que as medidas 

de atenuação tem um caráter apenas .complementar de fornecer 

indicações mais orecisas sobre as anomalias encontradas no com 

portamento das constantes elásticas. O segundo objetivo do tra 

balho é a análise dos dados exnerimentais ·sob a luz de um mode 

lo teórico, que foi desenvolvido por Jensen /12/ esiJecificame~ 

te para o Er. ~ isto que é a~resentado nos capitulos seguintes. 
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CAPITULO II - A EXPERI~NCIA 

1) Descrição do sistema criogênico e magnético 

2) Descrição do magnetômetro e suporte de amostra 

3) Descrição do sistema de ultrasom e suportes de amostra 

4) Procedimentos de medida 

1) Sistema criogênico e magnético 

O sistema criogênico consiste em um criostato para ar 

mazenar a bobina supercondutora e um criostato variador de tem 

peratura por fluxo de gás,em parte inserido na bobina. O pr~ 

meiro criostato (Fig. ll /20/ contem um anel cilÍndrico que re 

cebe LN 2 , e a 

percondutora. 

cuo fornecido 

camara de LHe, onde está armazenada a bobina 

Essas duas câmaras estão isoladas por alto 

por uma estação contendo uma bomba mecânica 

su 

v a 

e 

uma bomba difusora. O criostato variado r de temperatura (vari 

temp), construído no laboratório, consiste de uma câmara de 

amostra, que é separada do banho de LHe do primeiro criostato 

por uma câmara de alto vácuo (Fig. 1) fornecido por uma seg~ 

da estação de vácuo, idêntica à primeira. Os dois criostatos 

são ligados por um tubo capilar de aço inox, conectado a uma 

válvula agulha. Desse modo, ."l. câm·ara de LHe (onde está a bobi 

na supercondutoral é ligada à câmara de amostra. Esse capilar 

termina no fundo da câmara de amostra, onde se acha uma resis 

tência aquecedora e um trocador de calor (que é basicamente 1~ 

malha de cobre prensada) de modo que o LHe, ao adentrar o fun 

do da câmara de amostra é vaporizado e pré-aquecido a uma tem 

Esse aquecedor será 

função ser apenas a 

chamado 

de vapor~ 

peratura próxima à de trabalho. 

de aquecedor primário, visto sua 

zar e pré-aquecer o vapor de LHe. 

tura é realizado por um aquecedor 

O controle fino de tempera­

(chamado secundário l loca li-

zado acima desse aquecedor primário, e será descrito subseque~ 

temente, ao tratarmos dos suportes da amostra. Esse varitemp 

permite-nos obter temperaturas desde 4,2 K até a temperatura 

ambiente. Pode-se também obter temperaturas abaixo de 4,2 K, 

enChendo-se a câmara de amostra com LHe e bombeando-se-o, mas 

esse procedimento_não foi usado no nosso trabalho. 
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A bobina supercondutora é alimentada por uma fonte de 

corrente, com capacidade até 60 A, com varredura de velodida 

des variando desde 1 min até 1000 min (para variar o campo de 

zero ao seu valor máximo) • A fonte de corrente permite tam­

bém selecionar o campo máximo de trabalho, que no nosso caso 

foi de 72 kG. Existe uma saída proporcional à corrente que 

permite monitorar o campo aplicado através de um rflilivoltíme 

tro; o sinal é de 1,25 mV/A. O fabricante da bobina dá a ra 

zão campo-corrente como sendo 1, 7139 kOe/A O campo fornecido 

pela bobina é de alta homogeneidade e foi calibrado pelo fabr~ 

cante usando ponta de prova de ressonância de protons. O pr~ 

meiro criostato, a fonte de alimentação e a bobina supercondu­

tora foram adquirldos da Oxford Co. Completando esse sistema 

criogênico existe um indicador de nível de LHe, construído no 

laboratório, e que obtem o sinal elêtrico indicador 

através da variação de resistência de resistores de 

colocados a intervalos regulares acima da bobina, 

de nível 

carbono , 

permitindo 

assim a segurança de sempre trabalhar com a bobina conveniente 

mente refrigerada. O sistema também possui um controle de va 

zão do LHe evaporado na câmara da bobina, de modo a se poder 

controlar a pressão nesse recepiente. Este controle de pre~ 

sao é necessário para forçar o LHe a passar pela válvula agu­

lha e o capilar, e portanto, fornecer um fluxo controlável de 

vapor de He na câmara de amostra. Esta está ligada ao sistema 

de recuperação de He através de um rotâmetro, que permite ter 

uma idéia de quanto abrir ou fechar a válvula agulha no proce~ 

so de aquecer ou esfriar os suportes de amostra. 

2) Magnetômetro 

O magnetômetro usado foi 'do tipo de amostra vibrante, 

cujo princípio de funcionamento está esquematizado de modo sim 

ples na fig. 2. O aparelho consiste de um transdutor eletrome 

cân.íco (chamado cabeça do magnetômetro l alimentado por um osci 

lador (através de um amplificador). A esse transdutor estão 

acoplados o suporte de amostra (com a amostra centrada nas bo 

binas coletoras) e as placas móveis de um capacitor. As bobi 

nas coletoras são colocadas nos polos de um magneto convencio 

nal ou, como no nosso caso, seguindo a geometria da fig. 2. Es 

sa:s .bobinas fornecem um sinal alternado na frequência do osci­

lador, que é injetado num amplificador diferencial junto com o 
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com o sinal proveniente do capacitor de placas móveis. A ra 

zao desse procedimento é anular a dependência que o sinal cap­

tado pelas bobinas apresenta na frequência do transdutor e na 

amplitude de vibração da amostra. Na montagem feita, o sinal 

proveniente do capacitor e proveniente das bobinas tem a mesma 

dependência na frequência e amplitude, de modo que ao serem in 

jetados simultaneamente no amplificador diferencial, as partes 

proporcionais a esses fatores se cancelam, restando apenas a 

parte do sinal dependente do mome·n to da amostra. Esta parte e 

então amplificada e jogada num detector síncrono, cuja frequê~ 

cia de referência é a do oscilador que alimenta o transdutor. 

O detector síncrono dá uma saída de corrente continua que é am 

plificada e esse sinal é utilizado de duas maneiras: 1) para 

alimentar o circuito digital de lei.tura do momento magnéticoda 

amostra; 2) para alimentar o capacitor de placas móveis. Is 

to faz com que as· variações produzidas por alterações de fre 

quência ou amplitude sejam sempre em torno do valor do momen­

to. Se temos uma situação em que o momento e pequeno, então 

esse sinal é pequeno, e se a situação é tal que o momento e 

grande, esse sinal é grande. 

Antes de ser usado na medida do momento magnético da 

amostra o aparelho foi calibrado através de uma amostra de Ni 

puro, fornecida pela fábricada do aparelho, a PAR, de forma ci 

lindrica e de massa tal que o seu momento magnético total era 

da ordem do momento da amostra de Er. A calibração foi feita 

a 4,2 K /20, 21/. 

O suporte de amostra para as medidas de magnetização 

no sistema criog~ni:co é mostrado na figura 3. Esse 

de amostra consiste de quatro partes. A primeira é 

aço inox de parede fina, no qual é soldada uma capa 

suporte 

um tubo de 

de caho 

inox com diâmetro alguns milímetros maior. Nessa capa é ajus­

tada urna flange, também de aço inox, através de um anel de bor 

racha. Esse dispositivo permite levantar ou abaixar essa pa_;: 

te do suporte de amostra de modo a que a haste interna, descri 

ta a seguir, seja conectada à cabeça do magnetômetro. Uma 

vez conectada essa haste, essa parte do suporte. de amostra é 

levantada e aparafusada a cabeça do magne.tômetro, fazendo com 

que a câmara de amostra e a cabeça do magnetômetro formem um 

Úhico recinto, isolado da atmosfera e ligado à recuperação de 

He. A parte inferior do cano inox termina acima do nível em 
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que estão colocadas as bobinas coletoras no magneto supercond~ 

tor. Ele é continuado por um pedaço de tubo de PVC, com encai 

xe lateral para um diodo de GaAs, que e o elemento sensor de 

temperatura, e é "fechado" embaixo por 

de calor, que é o aquecedor secundário 

um aquecedor e difusor 

para esse suporte de 

amostra. Este aquecedor consiste de uma resistência de fio de 

40 n enrolada ao redor de um pequeno recipiente de cobre con 

tendo limalha de cobre. O gás proveniente do aquecedor primá­

rio é obrigado a passar pelo secundário, onde recebe mais ca 

lor, cuja quantidade é controlada pelo controlador de tempera­

tura. 

A haste interna, acima referida, é a parte do suporte 

da amostra que é diretamente ligada à parte oscilante da cabe­

ça do magnetômetro. Consiste de uma haste de latão, onde exi~ 

te um encaixe cônico com guia. Esse encaixe ajusta-se numa ba 

se apropriada na cabeça domagnetômetro, onde é preso por um p~ 

rafuso, de modo a vibrar solidário com o transdutor eletromecâ 

nico. A parte de latão é continuada por um tubo de aço inox 

de parede fina e termina numa porca. Nessa porca é aparafusa­

da outra haste, de aproximadamente 30 cm de comprimento, feita 

de um tubo de aço inox de parede fina. Um espaçador de teflon 

é colocado nessa junção e tem por finalidade manter a haste 

centrada no tubO anteriormente descrito. Essa haste de 30 cm, 

no nosso caso, foi terminada num tarugo de aço inox, com rosca 

para aparafusar outro espaçador de teflon e o suporte que·real 

mente contem a amostra. Em trabalhos anteriores /20, 21, 22/ 

essa ponta foi feita de lucite. No nosso caso foi necessário 

alterar essa parte devido ao torque muito alto a que esse su-

porte ficava sujeito quando eram feitas medidas a baixas 

raturas e altos campos aplicados ao longo das direções 

ceis da amostra. Todas as t~ntativas de medida usando 

temp~ 

difi­

ponta 

de lucite falharam. ~ de se esperar que a ponta de metal, vi 

brando num campo magnético dentro das bobinas coletoras, inter 

fira com o sinal produzido pela amostra. No nosso caso, po­

rém, medidas mostraram essa interferência suficientemente ~ 

quena para podermos medir o momento da amostra. 

3) Ultrasom 

O equipamento para geraçao e recepçao de ultras·om e 

medida de atenuação é complexo e seu funcionamento será descri 
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em conexao com a figura 4 /20, 21/. Antes dessa descrição, P9. 

rém, faremos uma breve descrição do método de medida de veloci 

dades ultrasônicas, o chamado método de superposição de ecos. 

Esse método consiste em acoplar um pulso de ultrasom, de curta 

duração, numa amostra de faces pla~as e paralelas. Esse puls~ 

fornecido por um transdutor piezoelétrico;viaja pela amostra 

até encontrar a outra face, onde ocorre reflexão. O pulso re 

fletido alcança a primeira face e então o transdutor acusa sua 

chegada, transformando o pulso mecânico em pulso elétrico. Ao 

alcançar a ·primeira face, ocorre nova reflexão e o processo se 

repete até a extinção do pulso inicial. Determinando-se então 

o tempo entre dois ecos consecutivos, e conhecendo-se a separ~ 

ção entre as faces da amostra determina-se a velocidade ultra­

sônica e então a constante elástica, através da relação C=pv 2 , 

onde C = constante elástica, p = densidade do material e v a 

velocidade ultrasônica. Para se realizar essa medida do tempo 

entre dois ecos consecutivos, o que se procura fazer é exci­

tar ultrasonicamente a amostra numa certa frequência, de modo 

a obter num osciloscópio a sequência de ecos originados 

pulsos. Para isto, a frequência em que são disparados os 

sos ultrasônicos é tal que o tempo entre dois pulsos é 

pelos 

pu_! 

muito 

maior que o tempo de amortecimento dos ecos. Esse rápido esbo 

ço será completado na descrição a seguir. 

O primeiro aparelho do equipamento é um gerador de 

fun,-,ões que .é capaz de gerar um sinal de frequência escolhido. 

Normalmente, esse sinal é uma onda senoidal, e é acoplado a um 

modulador que o transforma numa onda quadrada de mesma frequê~ 

cia. Essa onda quadrada é levada ao eixo x do osciloscópio e 

a um divisor de décadas, que divide a frequência desse sinal 

por 10, 100 ou 1000, a escolha. Os divisores também tem duas 

saídas. UMa é ligada a um conjunto de dois atrazadores, cuja 

saída é ligada ao eixo z do osciloscópio. A outra saída dos 

divisores é ligada a um gerador de largura, que permite variar 

a largura da onda quadrada dividida. Esse sinal é novamente 

modulado e amplificado, e jogado na grade de uma válvula tetro 

do, que faz parte de um oscilador pulsado de alta frequência e 

alta voltagem. Esse oscilador funciona durante o tempo de du 

raçao desse pulso jogado na grade. A saída do oscilador é o 

pulso de rádio frequência (RF) que é acoplado por um cabo coa 

xial ao transdutor piezoelétrico, que está colado a amostra. 
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O acoplamento desse pulso de RF ao transdutor é feito capacit! 

vamente, sendo a amostra uma das placas do capacitar (normal 

mente aterrada) . Uma vez cessado o pulso na grade da válvula 

tetrodo, o oscilador para de funcionar e o transdutor passa a 

funcionar como receptor de ecos ultrasônicos. Esses sinais 

provenientes do transdutor sao levados a um pré-amplificadorde 

RF, cuja saída é acoolada a um amplificador de banda larga. O 

sinal amplificado é jogado ao eixo y do osciloscópio, e consi~ 

te no trem de ondas ultrasônicas usado no método de superposi­

ção de ecos. 

Resumindo então: a base de tempo do osciloscópio -e 

disparada pelo sinal proveniente do modulador, enquanto que no 

eixo y chega o sinal proveniente da amostra numa frequência que 

é um submúltiplo da frequência do eixo x, ou seja, esses si 

nais estão sincronizados. Por outro lado, o eixo z (intensifi 

cação do sinal) é disparado na frequência dividida, e consiste 

em dois pulsos cuja separação temporal pode-se escolher e que 

permite mostrar na tela do osciloscópio dois ecos quaisquer do 

trem de ecos gerado pelo transdutor. 

Esse mecanismo permite mostrar na tela do osciloscó 

pio os ecos como eles são, e superpô-los (regulando o tempo de 

atrazo dos dois pulsos do eixo z) ajustando os máximos e míni­

mos dos dois ecos. Esse ajuste de superposição é realizado mu 

dando-se a frequência do gerador de funções, de modo que o eco 

intensificado pelo primeiro sinal proveniente dos atrasadores 

e o intensificado pelo segundo sinal dos atrazadores apareçam 

na tela do osciloscópio na mesma posição. Quando se consegue 

isso, então o inverso dessa frequência é tempo de ida e volta 

do trem de ondas ultrasônicas na amostra. 

As funções do aparelho não param ai, todavia. Há tam 

bém um sistema de recepção superheteródina (FI) que fornece um 

sinal que é a envoltória do trem de ondas formando um eco; es 

se sinal é chamado vídeo. O sinal originado no pré-amplifica­

dor de RF é misturado num diodo misturador com o sinal prove­

niente de um oscilador locat. O sinal cuja frequência e a di 

ferença entre as frequências dos dois sinais de entrada é de 

tectado num pré-amplificador sintonizado a 60 MHz, ou seja, a 

frequência do oscilador local é ajustada a frequência do osci­

lador pulsado (que é a de ressonância do transdutor de 10 a 90 

MHz no nosso caso, de.modo que a diferença seja 60 MHz. A sai 
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da desse pré-amplificador é levada a um amplificador sintoni­

zado a 60 MHz para maior amplificação e detectado em amplitu­

de através de um diodo de alta frequência num circuito conven 

cional de detecção em amplitude. O sinal video é importante 

no estágio inicial da medida e para o medidor de atenuação. 

Este aparelho possui um selecionador de ecos e os compara di 

ferencialrnente em amplitude num voltirnetro logaritrnico, sendo 

que o sinal correspondente pode ser obtido numa saida para re 

gistrador. 

As medidas de ultrasorn exigiram a construcão de dois . 
suportes de amostra, adaptáveis ao sistema criogênico já des 

crito , para medidas com ondas ao longo do campo e on 

das perpendiculares ao campo. Esses suportes são semelhantes 

aos descritos e usados por Kale e Torikachvilli /20, 21/, mas 

modificados ligeiramente para o presente trabalho. A modifi­

cação imposta tem a ver com o fato de que nas regiÕes de tem­

peratura ~ campo magnético em que o Er é rnagnéticarnente orde 

nado, a atenuação ultrasônica é muito elevada, dificultando, 

e mesmo impossibilitando usar o aparato de ultrasorn corno aci­

ma descrito. Para superar essa dificuldade, procurou-se tra 

balhar com a amostra excitada por dois transdutores 

nearnente, corno esquematizado na fig. 5. Ou seja, os 

sirnulta 

dois 

transdutores imprimem à amostra dois pulsos ultrasônicos e 

captam não só os ecos do próprio sinal, corno também os do ou 

tro transdutor. A vantagem decorrente da rnodificaçFo é redu 

zir à metade o percurso de cada eco dentro da amostra, antes 

de ser detectado, e também o fato de que o sinal corresponde~ 

te a cada eco é a sorna dos sinais em cada transdutor. Esse 

arranjo permite usar o sistema eletrônico sem quaisquer modi­

ficações, exigindo apenas o alinhamento dos dois transdutore~ 

o que é facilmente conseguido. 

O suporte para propagaçao ao longo do campo (Fig.6a) 

consiste num cilindro ôco de cobre, preso por parafusos de 

metal numa placa de cobre circular soldada num tubo cilíndri­

co de aço inox de parede fina, que forma a parte externa (ateE 

rada) de um cabo coaxial. A parte inferior do suporte é um 

cilindro maciço de cobre (plataforma) isolada do cilindro de 

cobre por um anel de teflon. O diodo de GaAs, usado corno sen 

sor de temperatura, é colocado num furo logo abaixo da amos 

tra, que é colada na .plataforma. Logo abaixo está enrolado 
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o aquecedor secundário. Soldada ao condutor central do cabo 

coaxial está uma mola, por sua vez soldada num pistão de co 

bre, que pressiona o transdutor superior. Esse pistão está 

isolado do cilindro ôco de cobre por um cilindro de PVC. A 

plataforma está ligada ao condutor central do cabo coaxial 

por um fio externo isolado, de modo a se poder realizar a ex 

citação simultanea dos dois transdutores. 

O suporte da amostra para propagação de ondas perpen 

dicularmente ao campo (Fig. 6b) consiste de um bloco cortado 

de um cilindro de cobre, soldado a um tubo de aço inox de p~ 

rede fina, que forma a parte externa de um cabo coaxial. Um 

dos lados recebe um furo onde é adaptado, por meio de uma ca 

de PVC, .um pistão de cobre com uma mola, que 
~ 

e pa cilindrica 

ligada por um fio ao condutor central do cabo coaxial. Esse 

lado recebe uma capa isolante de PVC. Do outro lado do bloco 

é feito um furo de di·âmetro ligeiramente maior, que é o recin 

to da amostra. Esse recinto é fechado por uma plataforma que 

apresenta·um .ressalto (que e função do tamanho da amostra) ao 

qual é colada a amostra. A plataforma e isolada do corpo do 

suporte por um espaçador de teflon, tem um isolante para iso 

lá-la da parede metálica da cama r a da amostra, e e ligada ao 

condutor central do coaxial, novamente para excitação simul­

tanea dos dois transdutores. A amostra é aterrada ligando- a 

ao corpo do suporte. No centro do suporte, logo abaixo do re 

cinto da amostra, é feito um furo que recebe o diodo de GaAs 

sensor de temperatura. Na parte inferior do corpo uo suporte 

está localizado o aquecedor secundário. 

Ambos os suportes apresentam rasgos laterais de modo 

a colocar a amostra em contacto com o fluxo de vapor de He,de 

modo a assegurar 

temperatura lida 

o mínimo possível de discrepância entre a 

no sensor e a temperatura real da amostra. 

4) Controlador de temperatura 

O controlador de temperatura usado foi construído no 

laboratôrio pelo Prof. P.L. Dononho, e é do tipo proporcional 

com um diferenciador e um integrador adicionados, e sua cons­

trução foi baseada no controlador da PAR, modelo n9 152, sim 

plificado pela substituição de componentes eletrônicos discr~ 

tos por circuitos integrados. O aparelho possui uma fonte de 
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corrente de 10 ~A para alimentar o diodo sensor de AsGa, que, 

sob corrente constante, fornece uma voltagem dependente da 

temperatura do diodo (3 mV/K). Essa voltagem e levada a uma 

das entradas de um amplificador diferencial. A outra entrada 

desse amplificador provem de um potenciômetro cujo valor, li­

do em úm dial, permite escolher a temperatura de trabalho. A 

saída do amplificador, que é a diferença entre a voltagem es 

colhida e a que é dada pelo diodo, é chamada erro, e é jogada 

no amplificador e no integrador. Se o erro é grande, o inte-

grador é suplantado pelo diferenciador, que a tua no sentido 

de diminuir rapidamente o erro. Por outro lado, nessa condi­

ção, o integrador funciona como um amplificador de ganho fi 

xo, através de uma cháve eletrônica, e o controlador passa a 

funcionar no modo proporcional. Quando o erro torna-se p~ 

queno, e em condições estacionárias, o integrador funciona de 

tectando pequenas flutuações em torno do ponto escolhido,que 

são integradas de forma a mudar a corrente de saída do contr~ 

lador no sentido correto para manter fixa a temperatura da 

amostra. 

Inicialmente o controlador foi usado energizando o 

aquecedor primário, mas, como esse aquecedor fica a alguns 

centímetros da massa e do diodo sensor nos três suportes de 

amostra, apareciam oscilações na corrente alimentadora, difi­

cultando a tarefa de controle ou mesmo tornando-a impossível. 

Por essa razão, optou-se por conectar o controlador ao aque­

cedor secundário, alimentando o aquecedor primário através 

de uma fonte de corrente em separado, de modo a que o He ao 

passar por esse aquecedor se vaporizasse e se aquecesse a uma 

temperatura prôxima à de trabalho. 

5} Procedimentos experimentais 

a} Sistema criogênico e bobina supercondutora 

O primeiro passo para ativar o sistema como um todo 

era esfriar o sistema criogênico à temperatura de ebulição do 

He. Partindo do sistema à temperatura ambiente, começ~vamos 

evacuando a jaqueta de LN 2 atravês da orimeira estação de al 

to vácuo. Em seguida era feito vácuo de limpeza na câmara de 

LHe através de uma bomba primária. Concomitantemente, fazia-



- 34 -

se vácuo na camara de amostra através da válvula agulhaa Es 

se procedimento visava limpar o tubo capilar ligando a câmara 

de LHe com a câmara da amostra, pois o uso do sistema mostrou 

quão fácil é a obstrução desse capilar e quao difícil e a sua 

desobstrução, e o procedimento acima tem por finalidade aumen 

taro tempo entre as inevitáveis obstruções. Alcançado o va 

cuo de limpeza conveniente, uma das câmaras era enchida com 

He do sistema de recuperação (ou então diretamente de gar­

rafas, para assegurar pureza do gás) e abriamos a válvula ag~ 

lha, conectando as duas câmaras; isso assegurava um fluxo de 

gás pelo capilar, para retirar possíveis impurezas; a vãlvu 

la agulha era novamente fechada, uma das camaras evacuadas e, 

com a bomba ligada, a válvula agulha era aberta, e tínhamos 

novo fluxo de gás. Esse procedimento era repetido várias ve 

zes. ApÓs isso, tínhamos as duas câmaras com He puro. Colo-

cava-se então LN2 na jaqueta e o sistema era deixado resfrian 

do por aproximadamente 36 horas, apos o que estava pronto p~ 

ra a primeira transferência de LHe, que era feita de modo ex 

tremamente lento, u~a vez que a massa dentro da câmara de He 

é considerável. Uma primeira transferência tomava de 5 a 6 

horas para ser completada. Muitas vezes (e foram muitas) a 

urgência da obtenção dos dados obrigava a um procedimento di 

ferente para o resfriamento do criostato até a temperatura do 

LN 2, que e o seguinte: isolava-se a jaqueta da estação de va 

cuo, e através de um balão de borracha cheio com He gasoso, 
11 quebrava-se 11 parcialmente -:-. vácuo ria jaqueta, aumentando con 

sideravelmente a condutividade térmica entre a jaqueta e a c~ 

mara da amostra, e reduzindo dràsticamente o tempo de resfri~ 

mento. Atingida a temperatura desejada na câmara da amostra 

(que podia ser conhecida através de um termopar instalado na 

base da bobina supercondutora), a jaqueta era novamente conec 

tada à estação de vácuo, e o procedimento continuava como aci 

ma descrito. 

Coletado LHe na camara da bobina supercondutora, res 

tava a colocação dos suportes de amostra. O procedimento de 

colocação dos suportes era semelhante para os três. O prime~ 

ro passo era obter, na càmara de amostra (ligada â recuperação 

de He) um fluxo de vapor de He a um temperatura relativamente 

alta, obtida pela energização do aquecedor primário. No caso 

do suporte de amostra para medidas de momento magnético, o 

acesso â recuperação era cortado, e a cabeça do magnetômetro 
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aberta na parte superior de modo a permitir a entrada do supoE 

te da amostra. Durante essa operação, portanto, tínhamos um 

fluxo de He para fora da câmara de amostra impedindo a entrada 

e a condensação de impurezas capazes de obstruir o capilar da 

válvula agulha. Após o acerto do suporte de amostra nos enca~ 

xes da cabeça do magnetômetro, esta era fechada e a câmara no 

vamente conectada à recuperaçao. No caso dos suportes de amo~ 

tra para medidas de ultrasom, a câmara de amostra era inicial­

mente fechada por uma flange, que era desaparafusada antes do 

acesso à recuperação ser fechado. O procedimento de colocação 

era análogo ao acima descrito. 

b) Magnetômetro 

Uma vez coletado LHe no sistema, havia a necessidade 

de calibrar o magnetômetro para o início da tomada de dados. 

Essa calibração consiste em colocar no criostato uma amostra 

cujo momento magnético fosse conhecido numa temperatura esco 

lhida. O material usado por nós foi Ni a 4,2 K. A amostra de 

Ni tinha o tamanho tal que seu momento magnético era da ordem 

dos momentos magnéticos da amostra de Er. Calibrado o magnet§ 

metro, o próximo passo era a colocação da amostra no criostato 

devidamente orientada. Para isso ela era colada com araldite 

de secagem rápida no suporte de amostra; pois, para as dire 

çôes difíceis, o torque exercido pelo campo ·magnético ê mui to 

grande. 

A colocação da amostra e a sua retirada para mudar a 

orientação seguiam o procedimento já descrito acima. O início 

da tomada de dados demandava a colocação da amostra no ponto re 
sela das bobinas coletoras de sinal. Isto era feito ajustando 

apenas o eixo z da cabeça do magnetômetro, uma vez que a sime 

tria .do aparato tornava dispensável o ajuste nos eixos x e 

y. Os dados eram obtidos num registrac.or x-y da HP (mddelo 

7004 B) com a saída do magnetômetro ligada no eixo y e o eixo 

x alimentado por uma saída da fonte de alimentação da 

supercondutora proporcional ao campo aplicado. 

c) Ultrasom 

bobina 

Para as medidas de ultrasom o primeiro passo foi a 
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obtenção de transdutores piezoelétricos de quartzo de tamanho 

conveniente para a amostra de Er, urna vez que tinharnos em mãos 

apenas placas transdutoras de 1/4" ou l/2", polidas ou Õtica-

mente polidas. Para fazer os cortes foi feita uma "cortadeirêl' 

consistindo de um motor Singer, com um circuito redutor de ve 

locidade, acoplado a um eixo estabilizado ao qual era ligada 

urna broca de latão no tamanho desejado (1/8"). As placas de 

quartzo eram coladas numa placa grossa de vidro com piche éti­

co, e essa placa de vidro por sua vez era colada num suporte 

Õtico x-y-z, cuja função era posicionar a placa de quartzo em 

relação à broca. Para os cortes, a broca era untada com pasta 

de diamante de textura 5 a 7 micra é feita girar em cima da pl~ 

ca de quartzo com velocidade inicialmente baixa e depois rela 

tivarnente mais alta. Cada corte de .. transdutor demorava de 10 

a 15 minutos. 

Os transdutores assim obtidos eram colados às faces 

da amostra com araldite de secagem rápida e colocados durante 

algumas horas sob urna lâmpada de infravermelho para assegurar 

a cura mais rápida da cola. Quando da troca de orientação da 

amostra, era necessário um procedimento para descolar tais 

transdutores, que a experiência de outros autores /20, 21/ mos 

trou ser colocar urna gota de verniz de baixa temperatura (GE 

7030) em cima do transdutor e deixar o verniz secar sob a lârn 

pada de infravermelho. O verniz tinha a propriedade de atacar 

a cola, soltando o transdutor. No caso específico doEr,. tal 

procedimento mui tas vezes erd desnecessário devido a grande 

rnagnetoestrição e efeito térmico anómalo rlo material a baixas 

temperaturas, que quebrava ou enfraquecia a cola, sendo mesmo 

incómodo ao interromper urna tornada de dados. Durante o prece~ 

so de colagem dos transdutores rnonitorava-se a qualidade da c~ 

lagern quanto aos ecos ultrasÔnicos, refazendo-se a colagernquan 

do essa qualidade era julgada imprópria. Colados os deis trans 

dutores, procedia-se também a um julgamento da qualidade dos 

ecos dos dois transdutores excitados sirnultãnearnente. 

Feitos esses testes, a amostra estava pronta par<1 ser 

colada no suporte. A colagem também era feita com araldite de 

secagem rápida, com o suporte colocado sob a lâmpada de infra 

vermelho. Cuidado especial tinha que ser tornad0 para não movi 

mentar a amostra no suporte durante essa operaçao, porque a 

presença de cola não curada afetava a colagem do transdutor da 
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face que estava sendo colada no suporte, o que poderia empanar 

(e mesmo estragar completamente) o desempenho deste transduto~ 

já julgado satisfatório, Com a cola devidamente curada, proc~ 

diamos ao teste do suporte de amostra, para verificar se o pr~ 

cesso de montagem da plataforma em que a amostra estava colada 

no resto do suporte não fora deficiente. Feito este teste, e 

estando o sistema com LHe, procedia-se a colocação do suporte 

de amostra na câmara do criostato. Um último teste era feito: 

ao colocar o suporte segundo o _9rocedimento acima descrito,us~ 

vamos vapor de He aquecido a uma temperatura relativamente al 

ta (200 K), e então, aproveitavamos essa circunstância para 

efetuar uma verificação do funcionamento do suporte, agora p~ 

ra verificar não somente a qualidade dos ecos ultrasônicos,mas 

também um possivel curto-circuito do suporte para o criostato. 

Com o suporte da amostra dentro do criostato a uma da 

da temperatura procediamos à varredura de campo, em intervalos 

de 5 kG, monitorados através da saida da fonte de alimentação 

da bobina supercondutora acima referida. Em cada valor do cam 

po, a varredura era interrompida e procedia-se à leitura 1da 

frequência de superposição dos ecos (na verdade, frequências de 

várias tentativas de superposição, à esquerda e à direita). 

Quando se estava a uma temperatura da região ordenada, em que 

o campo aplicado induzia mudanças no ordenamento que se refle­

tiam por mudanças muito rápidas e grandes das constantes elás-

ticas, a varredura do campo era feita a uma velocidade mui.to 

baixa e os campos de tomada de ·dados eram escolhidos de modo 

a acompanhar convenientemente tais mudanças. 

Simultaneamente a essa tomada 11 manual 11 de dados (con­

traposta ao uso do registrador x-y no caso da magnetização) 

eram feitas medidas de atenuação ultrasônica usando o registr~ 

dor x-y. Essas medidas de atenuação, todavia não foram toma 

das para todas as orientações da amostra. 

Na sua maior parte, as medidas de constantes elásti 

cas foram realizadas com transdutores de cristais de quartzo de 

corte X e com frequência fundamental de· 20 l-lHz, embora algumas 

vezes tenhamos usado transdutores de 10 e de 30 MHz. 

Há também que se detalhar porque dissemos acima que a 

tomada de dados de constantes elásticas reduzia-se a ler a fre 

quência de superposição de ecos. Isto se dá porque a constan­

te elástica está ligada à velocidade de propagação da onda 
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ultrasônica no material pela relação C~ pv 2 , onde pé a densi 

dade do material. No método de medida acima descrito, a fre­

quência de superposição de ecos está relacionada com a veloci­

dade pela relação v ~ 2tf, onde i é a distância entre as faces 

planas da amostra. Ora, no nosso caso, estamos interessadosna 

variação das constantes elásticas em função do campo aplicado, 

ou seja ~C/C. Da relação c~ pv 2 , segue que ~C~ p2v~v+v 2 ~p , 

ou ~c ~ 2 ~v + ~P ~ 2 ~f + ~P 
c v p f p 

O termo ~p/p tem interesse na correção dos dados para o efeito 

da magnetoestrição (que não fizemos devido à falta de dados na 

literatura). Temos então que para computar a variação das cons­

tantes elásticas, basta ler, para cada valor de campo, a frequê~ 

cia de superposição. 
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CAPITULO III 

RESULTADOS EXPERIMENTAIS 

1. Introdução 

2. Magnetização 

3. c 1 1 

4. c, 
5. Atenuação 

6. Precisão e Reprodutibilidade das medidas 

7. comparação com outros dados da Literatura 

1. Introdução 

O objetivo deste capítulo é a colocação dos dados exp~ 

rimentais em forma ordenada sem a preocupação de analisá-los ou 

-confrontá-los com modelos teóricos sobre ordenamento magnético. 

A idéia é colocar os dados na ordem: magnetização, ~ 

tante elástica C1 1, C 3 3 e atenuação para as di versas orientações 

_de campo aplicado. Cada um desses dados será apresentado segun 

do as diversas fases do ordenamento do material, e serão apont~ 

das as diversas transições induzidas e anomalias nas constantes 

elásticas e atenuação que traduzem_ essas transições. 

Todas as medidas de magnetização foram realizadas na direção 

do campo aplicado, e usamos a notação de Voigt para designar 

as constantes elásticas:C11 para C111I e C33 para C3333• 

2. Magnetização 

2.a. Campo aplicado ao longo do eixo a 

Figura 1 mostra as curvas de momento magnético para 

campo aplicado ao longo do eixo a. Convém lembrar que nesse i~ 

tervalo de temperatura Er é ferromagnético cônico, com a comp~ 

nente ordenada no plano basal e a componente ferromagnética ao 

longo do eixo c /1/. As curvas mostram a existência de duas ano 

malias, uma fraca, a campos baixos, da ordem de 2 kG para 10 

e 15 K, e outra a campos mais altos (18 kG para 4,2 K, 24 kG 

para 10 K e 35 kG para 15 K). 
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Figura 2 mostra as curvas de momento magnético para a 

mesma direção de campo no intervalo de tempe:.Catura de 20K a 50K. 

Neste intervalo de temperaturas o Er apresenta o tipo de ordena 

mento chamado domínios de quasi-anti-fase, que corresponde a 

componente no plano basal helicalmente ordenada e a componente 

ao longo do eixo c ordenada segundo uma onda quadrada /1/. No 

vamente ternos 2 anomalias, uma a campos baixos e a outra a cam 

pos altos. A primeira anomalia é difÍcil de se perceber na fi 

gura, e por isso reproduzimos os dados até lOKg em escala ampl~ 

ada na figura 3. Vemos que a medida que nos aproximamos da te~ 

peratura de transição 53 K, as duas anomalias vão se esmaecend~ 

e o comportamento da magnetização vai se tornando cada vez mais 

indistinguível do comportamento da fase que se inicia a 53 K. 

Figura 4 mostra os dados de momento magnético para o 

intervalo de temperaturas de 55 K até 90 K, compreendendo as 

fases de ordenamento senoidal da componente c e a paramagnét~ 

ca /1/. O ponto a notar nessas curvas e sua semelhança às cur 

vas da região paramagnética. Deixamos de apresentar os dados 

para temperaturas acima de 90 K por causa da sua semelhança com 

as curvas da figura 4. 

2.b. Campo aplicado ao longo do eixo b 

Figura 5 mostra os dados de momento magnético desde 15~ 

que corresponde a fase ferromagnética, até 50 K, que cobre a f~ 

se antiferromagnética de domínios de quasi-anti-fase. J?ssas 

curvas são semelhantes às de ~ampo aplicado ao longo do eixo a 

para esse mesmo intervalo de temperaturas, apresentando 2 anoma 

lias, uma a campos baixos e outra a campos altos. A diferença 

é que as anomalias são mais claramente visíveis, principalmente 

a primeira, e ocorrem em campos diferentes. 

Figura 6 mostra os dados de momento magnético para o 

intervalo de temperaturas de 55 K a 90 K. Tal como aconteceoam 

o campo magnético aplicado ao longo do eixo a, essas curvas se 

assemelham às da fase paramagnética. Outra vez deixamos de ap~ 

sentar as curvas acima de 90 K. 

2.c. Campo aplicado paralelo ao eixo c 

4,2 K 

Figura 

até 50 K, 

7 mostra os dados de momento magnético desde 

que corresponde às fases de ferromagneto cônico 

e domínios de yuasi-anti-fase. Entre 4,2 e 20 K as curvas são 
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semelhantes às curvas dernagnetização de um ferrornagneto comum, 

já obtido por Rhyne et al /24/, ao passo que entre 20 K e 50 K 

há o aparecimento de um campo crítico a partir do qual a magne­

tização sofre um aumento brusco. Tal transição corresponde a 

mudança do estado antiferromagnético para o estado ferromagnét~ 

co, e seus campos críticos foram estudados por Flippen /25/ e 

por Feron /14/ usando técnicas diferentes. Comportamento anál~ 

go é observado para a fase acima de 50 K, a de ordenamento se 

noidal da componente c, corno mostrado na figura 8. A figura 9 

mostra a comparação dos campos críticos medidos pelos autores 

citados e por nós em todo o intervalo de temperatura dessas 2 

fases. A figura 8 engloba os dados de 85 K e 95 K corresponde~ 

do à fase paramagnética. 

pondentes a 50 K," 55 K, e 

A figura 

65 K até 

10 reproduz as curvas corre~ 

30kG a fim de evidenciar o 

que parece ser uma pequena anomalia na curva de magnetização. 

3) Constante Elástica C 11 

3.a. Campo aplicado ao longo do eixo a 

Figura ll mostra os dados da variação relativa da cons 

tante elástica c,, em função do campo magnético aplicado para 

diversas temperaturas. Para fazer esse tipo de gráfico tomamos 

como referência de constante elástica o valor a campo nulo (C11 

(H=O)) ou, quando a atenuação ultrasônica era de ordem tal a im 

possibilitar a medida a campo zero, tornamos a referência como o 

valor para o menor campo que possibilitasse uma medida confiá 

vel. As curvas correspondentes a 10, 15 e 20 K são semelhantes 

entre si, mostrando uma mudança brusca de inclinação por volta 

de 20 kG 

A figura 12 mostra os dados para a região de dorníni·os 

de quasi-anti-fase. A curva de 25 K tem um comportamento suave 

até um campo da ordem de 37kG. 1 onde há uma diminuição brusca no 

seu valor.Para as demais curvas temos um comportamento diferent~ 

aparecendo um pico invertido a campos baix~s, seguido de um au 

mento relativamente grande da constante elástica. A partir daí 

há uma diminuição progressiva da constante elástica, havendo in 

dícios de uma anomalia a campos altos, da ordem de 45kG. 

A figura 13 mostra os dados para a fase senoidalmente 

ordenada e para duas temperaturas da fase paramagnética. Há a 

notar a diferença de comportamento quando nos aproximamos datem 
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peratura de mudança de fase senoidal para domínios de quasi-ant:!:_ 

fase, ilustrado pela curva de 55 K, quando comparada com as cur 
vas correspondentes às demais temperaturas (notar a diferença 

de escala entre as figs. 12 e 13). 
Notar que na fase senoidal o comportamento de C 1 1 é ana 

logo ao da fase paramagnética. 

3.b. Campo aplicado paralelo ao eixo b 

A figura 14 mostra os dados para o campo aplicado ao 

longo do eixo b para lO e 15 K. Notar que a variação da consta~ 

te elástica a lO K e mui to pequena, ao passo qua a variação a l5K 

é substancialmente maior. A figura 15 mostra os dados da varia­

ção de C 11 para a fase de domínios de quasi-anti-fase. Ao con 

trãrio do que acontece na fase ferromagnética cÓnica, (a 15 K) 

temos a indicação de 2 t~ansições: uma, a campos baixos, corres­

pondendo a um grande aumento de C11 , e outra a campos altos, coE 

respondendo a um novo aumento brusco de c, 1 • Ambas as transições 

tem paralelo nos dados de magnetização ao longo do eixo b. ( ver 

fig; 5). 

A figura 16 mostra os dados de c,, para a fase de orde­

namento senoidal e para a fase paramagnética a 90 K.Como no caso 

de campo aplicado ao longo do eixo a, a temperatura de 55 K cor 

responde a uma mudança de comportamento nas proximidades da tem 

peratura de transição. Notar também que o comportamento do cris 

tal para o campo aplicado em amba.s as direções do plano basal e 

semelhante, não se levando em conta a discrepância dos valores 

numériccs das variações relativas de C11 • Para ambas as direções no plano 
o ccmportamento da constante elástica é quadráticc cem o campo aplicado. 

3.c. Campo aplicado ao longo do eixo c 

A figura 17 mostra os dados para as variações relati~as 

de c,, para a fase de domínios de quasi-anti-fase. A caracterís 

tica mais marcante destes gráficos é o pico que aparece sobrepo~ 

to à região de crescimento rápido de C11 , correspondendo à trans 

formação de fase induzida pelo campo aplicado. Notamos que ano­

malias análogas ocorrem para os dados de magnetoestrição obtidos 

por Rhyne et al /26/. Na figura 18 comparamos os campos magnét:!:_ 

cos em que ocorrem os picos nos dados de magnetoestrição daqu~ 

les autores e os campos em que ocorrem os picos medidos em c,, 
neste trabalho. 

A figura 19 mostra os dados de C 11 para as fases de or 

denamento senoidal e paramagnética. Notar que novamente a curva 
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de 55 K apresenta um comportamento intermediário entre os compoE 

tamentos de C11 nas duas fases que terminam em 53 K. As anomali 

as que aparecem entre 55 e 65 K a campos altos são análogas as 

observadas nos dados de magnctoestrição de Rhyne et al /26/, tal 

como acontece na fase de domí.nios de quasi-anti-fase. 

4. Constante Elástica c,, 

4.a. Campo aplicado ao longo do eixo a 

A figura 20 mostra os dados da variação relativa da 

constante elástica C33 para duas temperaturas da fase ferromagn~ 

tica cônica. Os gráficos foram construídos seguindo a mesma noE 

ma que para a constante C 1 1. A característica marcante desses 

dados é o de apresentarem claramente 3 anomalias: uma a campos 

baixos, da ordem de l3kG, que se manifesta por uma mudança de i~ 

clinação na curva de C 33 ; outra, ocorrendo a campos intermediá 

rios, que corresponde a diminuição brusca de C33 , após o que há 

um intervalo de campo praticamente sem variação da constante; a 

campos altos, e seguindo esse patamar, ocorre um aumento de C 33 , 

também brusco e seguido de um patamar até o campo máximo de medi 

da. Cumpre notar que a primeira anomalia e difícil de ser iden­

tificada a lO K. ~ de se notar também que as curvas de magneti­

zaçao para essas temperaturas assinalam apenas duas anomalias 

correspondendo a possíveis transições de ordenamento induzidas 

pelo campo aplicado, sendo qu" a.primeira delas ocorre em campos 

menores que os observados aq.ui. Igualmente, a l~ anomalia de C 3 3 

nao tem paralelo nos dados de magnetização. 

A figura 21 mostra os dados para 20,. 25 e 30 K. O com 

portamento é diferente do gráfico anterior por não termos aumen­

tos ou decréscimos bruscos da constante elástica, mas no entanto 

ternos ainda uma anomalia, a campos.altos, que ocorre em campos 

progressivamente mais altos a medida que a temperatura aumenta. 

Quando comparamos esses dados com os de magnetização as mesmas 

temperaturas, vemos que os dados de magnetização apresentam duas 

anomalias, sendo que somente a segunda tem um correspondente nos 

dados de C , , . 

Figura 22 mostra os dados para as temperaturas de 35 

a 50 K, onde observamos o mesmo comportamento que na faixa de 

temperaturas anterior, com a diferença de que agora, ao aumentar 



63 

l-<---------------------'-------------cc-----""-------------------_J~~ 
; S EEJ ~ -

~ 1 .,_o~ 1 -nJg "' 



sa~o·r·----~-----,------r-----.-----.------.----~-----.------.-----.-----_, 

o 20 K 

c 25 K 

• 30 K 

H //a 

t!C33 I C33 

'<t ...... 440,0 
I o 
~ 

fi') 
fi') 

u 

' fi') 
fi') 

,. u 
' <J 220,0 

I 

o o I • • '= I 3 I ~ I I I I I I I I 
• 

I 
t 
I 

. i 

r 
t 
I 
' 

I 
I 
\ 
I 

I 
' i 
I 
I 
' ' 

0,0 6,85 13,70 20,55 27,40 34,25 41,10 47,85 54,80 61,64 68,50 
H ( kG) 

76,72 ; 

Fig. III - 21 

I 
I 

' 
i 
' 

"' ,. 



........ 
<t 

'o 
~ 

r<l 
r<l 

u 

' r<l 
r<l 

300,0 

u 150,0 
·<I 

• 3 5 K 
o 40 K 
o 45 K 
• 50 K 

LlC33/C33 H //a 

.... ~ l ~· / I 0,0 • • • • ~ :0 

0,0 6,85 13,70 20,55 27,40 34,25 41,10 47,60 54,80 61,64 68,50 . 76,72 
H ( kG) 

Fig. III - 22 

"' (JI 



- 66 -

mos a temperatura, o campo em que ocorre a anomalia diminui pr~ 

gressivamente. Quando comparamos esses dados com os de magne­

tização às mesmas temperaturas, notamos, tal como na faixa de 

temperatura anterior, que a primeira anomalia da magnetização 

não tem correspondente, e que a segunda tem, embora, para a 

magnetização, à medida que a temperatura aumenta, torna-se cada 

vez mais difícil distinguir essa segunda anomalia. 

Figuras 23, 24 e25 mostram os dados para as fases de 

ordenamento senoidal e paramagnética. Notar que o comportame~ 

to nas duas fases é semelhante, com excessão das temperaturas 

75 e 85 K, que apresentam uma anomalia a campos relativamente 

altos. Quando se comparam esses dados com os de magnetizaçãq 

vemos que no geral eles são análogos, urna vez que para a fase 

de ordenamento·senoidal a magnetização tem comportamento seme­

lhante ao da fase paramagnética. 

4.b. Campo aplicado ao longo do eixo b 

A figura 26 mostra os dados de c,, para 

tico aplicado paralelo ao eixo b, desde 15 K até 

o campo magné-

30 K. A cur 

va para 15 K é análoga a curva para o campo aplicado ao longodo 

eixo a, apresentando 3 anomalias: uma a campos baixos, da ordem 

de 13 Kg, correspondendo a uma mudança de inclinação; outra a 

campos intermediários, da ordem de 35 kG, correspondendo a uma 

diminuição brusca de C 33 , como no caso do campo aplicado ao lon 

go do eixo a. Essa segunda anomalia é seguida por um intervalo 

de campo em que C33 diminui linearmente, ao passo que, para o 

campo aplicado ao longo do eixo a, essa anomalia é seguida por 

um patamar. Esse trecho linear é seguido por um aumento brusco 

de C33 , que a partir dai varia muito pouco com o campo magnéti­

co. Quando comparamos com os dados de magnetização para o cam 

po aplicado ao longo do eixo b, verificamos que as duas primei­

ras anomalias ocorrem em campos compatíveis com os campos em 

que ocorrem as duas anomalias da magnetização, ao passo que a 

terceira não tem correspondente. Os dados para 20, 25 e 30 K 

apresentam duas anomalias, sendo a de campos baixos semelhante 

à curva de 15 K, correspondendo a uma mudança de inclinação da 

variação de C33 • A segunda anomalia ocorre em campos relativ~ 

mente altos, mais ou menos independente da tempeLatura. Estas 

duas anomalias tem seus correspondentes em anomalias dos dados 

de magnetização para as mesmas temperaturas e orientação de caro 
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po. 

A figura 27 mostra os dados de c,, de 35K até 50K. O 

comportamento aqui é análogo ao do campo aplicado na direção a: 

temos uma Única transição que ocorre a campos progressivamente 

menores à medida que a temperatura aumenta. Essa anomalia tem 

seu correspondente na segunda anomalia dos dados de magnetizaçãu 

As figuras 28, 29 e 30 mostram os dados de C 33 nas fa 

ses senoidal e paramagnética. Os comportamentos nessas duas fa 

ses são muito semelhantes, com excessao dos dados para 85 K, que 

tal corno no caso de campo na direção ~~ tem um comportamento anô 

malo, talvez devido à proximidade da transição de fase. 

4.c. Campo aplicado ao longo do eixo c 

Figura 31 mostra os dados de C 33 para campo aplicado ao 

longo do eixo c para as temperaturas de lO e 15 K. ~ de se no 

tar que para as duas temperaturas C33 

constante até um campo da ordem de 40 

permanece praticamente 

KG, diminuindo acentuada -

mente com o aumento de campo, embora nessa região de campo, a 
essas temperaturas , a magnetização esteja praticamente saturada. 
(notar a semelhança entre essa figura e a fig. ll). 

As figuras 32 e 33 mostram os dados de C 33 para a fase 

de dominios de quasi-anti-fase. Vemos que o comportamento da 

constante elástica é semelhante em todas as temperaturas, apr~ 

sentando picos sobrepostos à região de rápida diminuição de C 33 • 

Essa região de campo corresponde a transição observada nos 

dados de magnetização para essa fase. Para as temperaturas de 

45 e 50K observamos a campos altos um pico achatado. Esse ·pico 

é observado na fase seguinte, ·a senoidal, a partir de 60 K 

sendo a sua ocorrência se dando a campos progressivamente mais 

altos a medida que abaixamos a temperatura. Não há contraparti­

'da dessa anomalia nos dados de magnetização. 

As figuras 34 a 37 mostram os dados de c,, para as fa 

ses senoidal e paramagnética .. Notamos novamente que a curva p~ 

ra 85 K apresenta uma anomalia, tal como nos casos das 

orientaÇÕes de campo. 

demais 

Quando comparamos o comportamento de c,,e c,, para as 

diversas orientações de campo, sobressai o fato de que nas fases 

paramagnéticas e senoidal a aplicação do campo provoca uma dimi 

nuição de C11 (excessão feita a 55K, H ao longo de a). O compor­

tamento de C33 nestas fases com o campo e análogo. Na fase de do 

minios de quasi-anti-fase, porém, a aplicação do campo faz c,, au 
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mentar, ao passo que C 33 mantém a tendência anterior de dirninuiL 

Na fase de ferromagnetismo cànico os comportamentos de C11 e C33 

são análogos, de diminuir com a aplicação do campo. 

5. Atenuação - C 11 

S.a. Campo aplicado ao longo do eixo a 

As figuras 38 e 39 mostram os dados de atenuação obti 

dos como descrito no capitulo anterior quando da tomada de dados 

para c 1 , para campo aplicado ao longo do eixo a, para as fases 

ferromagnéticas cÔnica e de domínios de quasi-anti-fase. Quando 

comparamos esses dados com os da constante elástica c,, (ver fi~ 

12), vemos que para a fase de domínios de quasi-anti-fase, os 

picos invertidos de C 11 coincidem com os picos observados na ate 

nuaçao. ~ de se notar o que acontece a 25 K, onde o padrão de 

comportamento de C 1 1 e da atenuação são diferentes, pois nessa 

temperatura a constante elástica apresenta uma diminuição brusca 

a campos altos, que é acompanhada por um pico, nesse mesmo campo, 

na atenuação. 

Figura 40 mostra os dados de atenuação para as fases de 

ordenamento senoidal e paramagnética. Como no caso da constante 

elástica, o comportamento da atenuação nas duas fases é semelhan 

te, com excessão da temperatura de 55 K. 

S.b. Campo aplicado ao longo do eixo b 

Para essa direção do campo magnético foram obtidos da 

dos somente para as fases de ordenamento senoidal e paramagnéti­

ca, que sao reproduzidos nas figuras 41 e 42. ~ interessante no 

tar que o comportamento da a· :;uaçao nessas fases é bastante iE. 

regular, enquanto que o comF amento de c 1 , não apresenta anoma 

lias (excessão feita para 55 ::) • 

Atenuação - C, , 

S.c. Campo aplicado ao longo do eixo b 

Figura 43 mostra os dados de atenuação tomados durante 

a medida da constante elástica C33 para as fases de ferromagn~ 

tismo cÔnico e domínios de quasi-anti-fase. ~ de se notar o 

comportamento da atenuação para 15 K, quando comparado com os da 
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dos de c33 para esta temperatura. A curva de atenuação aprese~ 

ta uma anomalia a campos baixos, e dois picos a campos altos, cu 

jos campos de ocorrência correspondem às anomalias encontradasem 

c,, (ver fig. 26). As demais curvas apresentam anomalias (picos) 

em campos para os quais C 33 apresenta uma anomalia também. A· 

figura 44 mostra os dados de. atenuação para as fases de ordena 

menta senoidal e paramagnética. As curvas mostram comportamento 

semelhant.e, com excessão de 85 K, para a qual tanto a atenuação 

quanto C 33 apresentam uma anomalia. 

S.d. Campo aplicado ao longo do eixo c 

As figs. 45 e 46 mostram os dados de atenuação para campo 2.pl~ 

cado ao longo do eixo c para as fases de ferromagnetismo cónico 

e domínios de quasi-anti-fase. t de se notar duas característi­

cas desses dados, na fase de domínios de quasi-anti-fase: tanto 

a constante elástica quanto a atenuação apresentam picos a cam 

pos baixos, em todo o intervalo de temperatura da fase. Além 

disso, a partir de 45 K começa a aparecer um pequeno pico na ate 

nuaçao a campos altos, correspondendo, nos dados de C33 1 a uma 

mudança de inclinação da curva. Esse pico desloca-se para cam 

pos menores à medida que aumentamos a temperatura, diminuindo de 

tamanho, sendo encontrado também na fase de ordenamento senoidu~ 

tal como nos dados de C 33 • 

As figs. 47 e 48 mostramos dados de atenuação para as fases 

de ordenamento senoidal e paramagnética. O comportamento obser­

vado para a fase de domínios de 1uasi-anti-fase parece prolonga~ 

se na fase senoidal, tal corno acontece com o comportamento de C3 3 • 

Nesse contexto é de se notar a curva para 85 K, que corresponde 

à fase paramagnética. 

6. Precisão e Reprodutibilidade das medidas 

6.a. Medida de temperatura 

A medida de temperatura foi feita usando o controlador 

de temperatura, através do sensor, que no nosso caso foi um dio 

do de GaAs fornecido pela Lake Shore Cryotronics Inc., do tipo/M. 

A precisão do aparelho controlador é de 0,5 K na temperatura es 

colhida, e da ordem de 0,01 K em torno do ponto escolhido. Um 

fato a considerar é a influência do campo magnético sobre a lei 

tura dos sensores, que, embora proclamados pelo fabricante pouco 
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sensíveis ao campo magnético, mostraram desvios sob influência do 

campo. Em um teste realizado com um diodo julgado 

campo,/20/ para a temperatura de 250 K a 35 kG , o 

sensível ao 

controlador 

manteve uma temperatura 1 K abaixo da selecionada. Essa diferen 

ça chegou a 3K sob um campo de 70 kG . A calibração dos diodos 

sensores foi feita usando-se um termopar de cobre-Constantan,usa~ 

do-se um suporte especialmente construído para esse fim. 

ção referência do termopar foi colocada num banho de água 

da com gelo feito com água destilada, e as fem do termopar 

A j~ 

destila 

foram 

medidas com um circuito potenciornetro convencional, usando-se a 

tabela fem versus temperatura do National Bureau of Standard Cali 

bration (USA). Após a primeira calibração, os outros diodos sen 

sares foram calibrados em função dos primeiros. 

6.b. Medida de magnetização 

As medidas ·de magnetização foram feitas utilizando um 

magnetometro de amostra vibrante da PAR, como já descrito no capí 

tulo anterior. A fábrica proclama uma precisão de medida de 2% e 

que a reprodutibilidade dos resultados e melhor que 1%. Fatores 

como o erro em selecionar a temperatura, a sensibilidade do sen 

sor ao campo, a precisão na orientação da amostra no suporte, a 

mudança de orientação do suporte para o campo aplicado nas dire 

ções difíceis, a velocidade de varredura do campo, certamente alte 

ram esses valores. A figura 49 mostra os dados de um teste reali 

zado a 85 K, em datas diferentes e usando diferentes velocidades 

de va:redura .. Usando os dados da figura, vemos que a reprodutib~ 

lidade está ao redor de 2%. Para aumentar a sensibilidade das me 

didas na região em que aparecem anomalias na magnetização, o cam 

po foi varrido em velocidade baixa, em geral na velocidade de 50 

minutos. 

6.c. Medida de Ultrasom 

As medidas de constantes elásticas foram feitas usando o 

equipamento fornecido pela Matec Inc. pelo processo de superposi­

ção de ecos, como descrito anteriormente. A precisão proclamada 

pela fábrica, quando obedecendo às suas especificações, para medi 

da de velocidade ultrasÔnica relativa , é 2 partes em 10• para 

materiais de baixa atenua~ão. Tal como no caso da magnetização, 

esse número é modificado pela série de fatores mencionados, mais 

a variação nas espessuras da cola transdutor-amostra em diferen -

tes medidas, e o fato de que o Er, nas fases ordenadas, apresenta 
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alta atenuação, o que é minorado pelo fato de que o método de me­

dida é insensível a mudanças no ganho total do sistema, que inclue 

mudanças de atenuação na amostra. Figuras 50,51 e 5~ mostram re 

sultados de testes realizados quando da medida de c,, para campo 

aplicado ao longo do eixo c, para as fases paramagnéticas, de or 

denamento senoidal e de domínios de quasi-anti-fase, tiradas em 

datas diferentes, com transdutores diferentes e mesmo usando um 

transdutor ou dois transdutores, como é o caso da medida a 45 K. 

Vemos que a influência de todos os fatores mencionados é ponderá­

vel, principalmente quanto aos valores das variações relativas da 

constante elástica. 

O fato de termos picos na atenuação ao redor de transi -

çoes de fase induzidas pelo campo aplicado desperta dúvidas qua~ 

to à realidade de certos dados magnetoelásticos. A origem des 

tes picos de atenuação pode ser diversa : quando temos uma transi 

çao de primeira ordem, do tipo antiferro-ferromagnética, a absor­

çao pode ser devida ao espalhamento da onda sonora por paredes de 

domínios ou por núcleos de uma fase dentro da fase dominante /27~ 

ou então, quando temos uma transição de segunda ordem (antiferro 

ou antiferro-paramagnética) a absorção pode se dar por espalhame~ 

to devido a flutuação dos spins e interação spin-fonon /28, 18/ e 

interação magnon-fonon /1/. Corno mostrado por Tachiki e Maekawa 

/28/ o pico de atenuação provoca mudanças significativas na velo­

cidade de propagação do som, mudanças estas que podem não ser indi 

cadoras de uma alteração da constante elástica do material (enten 

dida, como usual, como a medida da dureza ou resistência mecânica 

do material à deformação), mas apenas do aparecimento do mecanis­

mo da absorção. ~ claro que num material de forte acoplamentoma~ 

netoelástico como o Er é de se esperar que uma transição de fase 

magnética ocasiona uma mudança nas propriedades mecânicas do mate 

rial. Surge porém, a dúvida sobre se o processo de medida da 

constante elástica traduz realmente a medida desejada, ou se ele 

introduz nessas medidas reflexos provenientes de outros efeitos 

provocados pela transição de fase. Parece-nos ser este o caso, 

quando se fala na medida de constantes elásticas através da medi 

da de velocidade de ondas de ultrasorn para material sujeito a for 

te atenuação~ Pois, corno descrito anteriormente, o processo de 

medida consiste no envio de um sinal ultrasônico senoidal de cur 

ta duração (alguns microsegundos) e que é impresso na amostra por 

um transdutor piezoelétrico, que tem também como função receberas 

ecos refletidos na face oposta da amostra. A medida do tempo en 
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tre a chegada de 2 ecos dá a velocidade do sinal e consequenternen 

te 1 a constante. elástica através da relação C= P ..r- .t. E': aSsumi­

do tacitamente que qualquer mudança na velocidade de propaga­

çao é urna medida da mudança do valor da constante elástica. Tal 

parece-nos inquestionável para materiais que apresentam pouca ou 

nenhuma atenuação/pois neste caso a velocidade de sinal coincide 

com a velocidade de grupo e com a velocidade de fase, corno discu­

tido abaixo. 

Quando, por qualquer razao, temos urna condição de res 

sonância acústica, em que o ultrasom é fortemente absorvido, pod~ 

mos 

mos 

num 

ter uma variação 

urna alteração na 

sólido em que se 

na velocidade do som sem necessariamente ter 

constante elástica. Thurston /29/ rnostraque 

consideram perdas térmicas na propagaçao de 

ondas, vai existir um intervalo de frequência (para os quais o 

comprimento de onda é da ordem das distâncias interatórnicas) em 

que ocorre um pico de atenuação e a ve.locidade de propagação muda 

da velocidade adiabática para a velocidade isotérmica, ou seja, 

mudamos .o processo de medida de adiabático para isotérmico, sem 

termos qualquer mudança nas constantes elásticas do meio. 

e como a existên O que mais nos interessa, no entanto, 

cia de um pico na atenuação afeta a velocidade de propagação e a 

forma de um sinal. Este assunto foi analisado pela primeira vez 

por A.Sornmerfeld /30,31/ em conexao com o postulado da relativi­

dade restrita que diz que nenhum sinal ou corpo pode se mover com 

velocidade maior que a da luz no vacuo. Seus resultados foram 

generalizados por L. Brillouin /32, 33, 34/ e por H.G?aerwald/35~ 

que mo~:raram a necessidade de criar os conceitos da velocidadede 

transmissão de energia quando se tratar de materiais com forte ab 

·sorçao, além dos conceitos usuais de velocidade de fase e veloci­

dade de grupo. Os resultados dos cálculos destes pesquisadoresque 

nos interessam sao: a velocidade de grupo coincide com a veloci­

dade de sinal apenas quando a absorção é pequena, podendo urna di 

ferir muito da outra em situações de alta absorção; fica difÍ 

cil definir com precisão o que é a velocidade do sinal nas reg! 

oes de alta absorção devido a alteração pronunciada da forma do 

sinal, urna vez que a absorção e fortemente dependente da frequên­

cia da onda, e um sinal finito no tempo e descrito por um con 

junto de ondas de frequências diferentes (expansão de Fourier). A 

análise destes autores, conquanto dirigida a sinais luminosos 

é ge"ral e se aplica também a sinais de ultrasorn em meios materiais. 

Estes resultados foram verificados experinentalrrcnte ]XJr N.S.Shiren/36/, 
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-ao estudar a propagaçao de pul~os 

t 1 d M O d d , N. ++ a e g opu o com lons l e 

ultras8nicos de 9.5GHz em cris 

Fe ++ Shiren provocou um pico 

de atenuação do ultrasom aplicando um campo magnético no cristal 

de modo a obter a ressonância entre a onda sonora e os íons par~ 

magnéticos, e mediu os atrasos nos tempos de viagem dos pulsos. 

ultrasonicos no cristal de MgO. Seus resultados são ilustrados 
-7 na fig. 53 .a, onde se observa uma variação de 1,6d0 seg. no 

tempo de viagem do pulso para uma atenuação de O. 65 dB. Se se in 

terpretasse essa variação na velocidade do som como variação da 

constante elástica, teríamos uma variação relativa óC = 2 óv -
c v 

- 2 ~t ou ~C ~- 0,114. Ou seja; um pico na atenuação e 

acompanhado de um pico invertido na constante elástica, indepe!:'; 

dentemente de o material ter realmente sofrido uma variação das 

propriedades mecânicas. Temos na literatura vários exemplos des 

ta situação. A fig. 53 .b mostra os dados de Bolef & Klerk /37/, 

para o Cr, onde se tem, a 320 K, um pico de atenuação e um pico 

invertido na constante elástica. Esta mesma situação aparece p~ 

ra as. terras raras pe.sadas e a fig. 8 do cap. 1 mostra os dados 

dePernandezLeon /17/ para o Er e Tb, onde os picos da atenua 

ção nas transições de fase refletem-se nas constantes elásticas 

como picos invertidos. Alguns de nossos dados mostram este efei 

to também. Ao examinarmos os dados de C 11 para campo aplicadoao 

longo do eixo c na 29 fase antiferromagnética (entre 53 e 18 K) , 

(fig.l2) vemos um pico invertido pronunciado a campos baixos , 

seguido de um aumento da constante elásticaa Esses picos inver-

tidos são acompanhados de picos na atenuação, 

fig. 39 - conclui-se portanto que esses picos 

responaem a um efeito magnetoelástico real 

como mostrado na 

invertidos não cor 

No entanto, a 

aplicação do campo ao longo do eixo a induz numa transição anti­

ferro - ferromagnético no plano basal, e esta transição se mani­

festa na ~onstante elástica através de seu aumento em função do 

campo. 

medida 

Acreditamos, portanto, que se a constante elástica foss~ 

por um processo estático usando diretamente a relação foE 

~a/deformação, não veríamos o pico invertido, mas tão somente o 

aumento da constante elástica. (Curioso observar aqui os dados 

para 25 K: temos um pico na at~nuação que nao é acompanhado pelo 

pico invertido da constante elástica, mas por um decréscimo brus 

coL. Ainda em relação aos nossos dados, temos os dados de c,, 

para H ao longo do eixo c. Para campo nesta direção, temos as 

transições antiferro-ferromagnéticas, e os dados de atenuação 

mostram picos bem definidos nestas transições (Figs. 45 e 46) 

Os dados das constantes elásticas ••••. 
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mostram que C33 diminui na transição, mas, durante a transi­

ção, ocorrem oscilações no seu comportamento. Aqui novamente,t~ 

mos sobrepostos os 2 efeitos - o efeito genuinamente magnetoelá~ 

tico e o efeito provocado pela atenuacão. Este efeito rrostra-nos 

então que os dados das constantes elásticas devem ser encaradas 

com certa cautela, pois, enquanto certamente refletem com fideli 

dade as transições magnéticas, os valores absolutos das variações 

das constantes elásticas podem não corresponder aos valores que 

seriam medidos por um método estático nas situações em que temos 

forte atenuação. 

7. Comparação entre os dados experimentais deste trabalho e os 

de literatura 

l. Magnetização 

Os dados de magnetização deste trabalho tem uma estrei 

ta correspondência com os dados publicados na literatura /11,14~ 

apresentando variações quanto aos valores dos campos críticosdas 

transições da fase observada, variações estas que são explic~ 

veis pelos fatores de de.magnetização :celativamente grandes de 

nossa amostra de Er, cuja forma é determinada pelo método de me 

dida de constantes elásticas e atenuação ultrasônica. Isto pode 

ser comprovado pela comparação entre a fig. 1 do cao.l e as figs 

1 a 9 deste capítulo. 

2. Constantes Elásticas 

Poucas são as medidas de constantes elásticas em função . 
do campo magnético para oEr. Vamos fazer uma breve comparaçao 

entre os resultados mais recentes, de Jiles & Palmer /16/, que 

apresentam resultados para C 11 em todas as fases magnéticas para 

campo até 20kG ao longodo eixo c, e para C33 na fase cônica, com 

campo de 20kG no plano basal (ver fig. 6 e 7 do cap.I). Jiles & 

Palmer /16/ usaram um método automático de medida /23/ e sua me 

dida foi dinâmica, fixando a temperatura e fazendo varredura em 

campo magnético enquanto o sistema automático registrava o valor 

absoluto da constante elástica. 

a) c,, -Há urna clara discrepância entre os dados de Jiles & Pal 

mer /16/ para·esta constctnte elástica para as temperaturas de 

20 K e 25 K; para 25 K até mesmo o sinal da variação da constan ' 

te é diferente do de nossos dados (ver fig. III -17) . Para as temp. entre 30 e 
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50 K o comportamento qualitativo e o mesmo, e também a ordem de 
. 2 

grandeza da variação da constante elástica é a mesma: 4,4.10- oa 

ra Jiles & Palmer /16/ e 6, O .lo-2 dos nossos dados, para a 'Jilriação 

global da constante, a 40 K. Há urna diferença fundamental, porérr, 

que é a não observação dos picos na constante elástica observadas 

por nos para essas temperaturas, e que Jj_J.es & Palmer não obser­

varam. Notar que estes picos coincidem com os observados nas me 

didas de rnagnetoestrição /15/ - ver fig. 2 cap.I e figs. 17 e 18 

deste capitulo. Há que notar também que para 55 K onde nós obser 

vamos urna inversão de comportamento da constante elástica, (obser 

vado consistentemente. em C 1 1 e C 3 3 para todas as orientações de carr. 

po, como já citado), Jiles & Palmer observam ainda o mesmo com 

portamento anterior, porém com uma tendência a aur,1ento bem menor 

que para 50K, por exemplo. Para a fase senoidal e paramagnética 

o comportamento observado por Jiles e Palmer /16/ e o mesmo que 

nós, embora a oràem de grandeza da vari~ção de C11 não seja a 

mesma: a 20 kG (antes da transição da fase) e a 70 KJ Jiles & 

Palmer fornecem ~C 11 ;c 11 ~ -5.10- 4 , enquanto nossos dados dão 

11.10-4 

b) C3 3 - ,J'iles & Palmer só fornecem resultados para a fase cónica 

ferromagnética para campo aplicado ao longo do eixo b. Até o carn 

po de 20 kG o comportamento qualitativo é 

do neste trabalho. Para a temperatura de 
-2 -1,6.10 , enquanto nossos dados indicam-

3. Atenuação 

o mesmo que o observa-

15 K, eles dão tcc";c,:F 
-3 6,6 10 . 

Treder et al /18/ realizaram medidas de atenuação de 

ondas longitudinais propagando-se ao longo do eixo c, com campos 

aplicados paralelos ou perpendiculares a este eixo. Eles usaram 

o mesmo método da medida que o deste trabalho; No entanto sua 

atenção concentrou-se na variação do coeficiente de atenuaçãocom 

a temperatura ou com a variação deste coeficiente com o campo ma~ 

nético, ao redor da temperatura de transição senoide pararnagneto( 

ver fig. 9, cap. I). Corno a nossa preocupação foi exclusivamente 

com a variação do coeficiente de atenuação com o campo aplicado 

(e não com a temperatura) e como o objetivo das medidas de atenua 

ção era apenas complementar às medidas de constantes elásticas,não 

nos preocupamos em fazer comparaçoes detalhadas entre os dados de 

Treder e os nossos. 
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CAP1TULO IV - A TEORIA 

l) O modelo de Kitano e Nagamiya 

As estruturas de spin observadas nas terras raras pe­

sadas por difração de nêutrons /9, lO, ll, 38, 39, 40/ foram 

interpretadas teóricamente por Elliot /42/, Kaplan /45/, Miwa 

e Yosida /43, 44/, como sendo devidas à ação combinada das 

energias de troca e anisotropia hexagonal. Cooper /7, 46/ , 

observou que o efeito r~1agnetoelástico é importante para expli­

car a estabilização de certas estruturas, como a ferromagnéti­

ca, a baixas temperaturas. Todavia, o problema de explicar o 

comportamento global das terras raras é complexo e não recebeu 

até o presente um tratamento definitivo. Kitano /47/ e Nag.ê; 

miya /48/ propuseram um modelo simplificado, baseado na hipót~ 

se do campo molecular, para explicar o comportamento das ter 

ras raras tanto em função da temperatura quanto em função de 

um campo magnético aplicado. Seu modelo, todavia, nao leva em 

conta a contribuição magnetoelástica, e é tratado até segunda 

ordem e 1 excepcionalrnente)até quarta ordem. 

Dos nossos dados experimentais, chamou-nos a atenção 

os de C 3 3 1 na fase ferromagnética cônica, para campo aplicado . 
na direção b, bem como os dados de magnetização nessa fase e 

direção de campo. Foi pensado então em aplicar o modelo de 

Kitc:~o e Nagamiya /47/ para a fase ferromagnética. cônica, 

para o Er, incluindo a interação magnetoelástica para dar con­

ta do comportamento de C 33 e levando a aproximação até quarta 

ordem a fim de se obter soluções numéricas. Passamos a descre 

ver tal modelo. 

O hamiltoniano a ser usado para descrever a fase côni 

ca será: 

%-= Jv+.,. ... 16~.,-+ 10-:...- -T y~,_ .._ k""''< 
onde 

- ~ ~ 

~tr:: lo.> J.~s,.::.i energia ne troca 
a. ' j 

--'> ~ 

~3-~-:: ~ ~f'D 1-\. 5,· interação de Zeeman 

?kG<" ::. 2: l~oS..~.~<) ;- ?, 5't (i) .,.. '?r...Sd•)J 
ij o • ,. 

anisotropia de campo cristalino 
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energia elástica para simetria hexagonal, como escrito por 

Callen & Callen, onde 

C IX.- (:L C:1t+ .2.c.,L + ~'-•J+ c 3i)/q o<. eu +.eu t .€1-Y I - e, = 

C2::. ( c. !1 -t c, 4 -li c., '1 -e2 cH)/11 e-:;= 3 eH- .e_i-
,~ 

cu. :::-. (-Cu- c,.2. -1- c.,~ -+ CB)/1 c.f "' €..,<~ - R.lt 

c 1' = (c li- c., 2-) I 2 ef -::: Q_~ j 
c. f. ::: ~ clt'f ef -= e :n· I 

= energia magnetoelástica também como escrita por Callen & 

Callen, e onde 

-±(1za-> 1~-r)) 
_L ('i H~ YJ-<) 
z 
-l_(fJ.J-V ) .,;_ /.2 -J. 

n onde os Y
1 

correspondem aos 

harm~nicos esféricos 

O momento angular de cada spin i sera descrito por 

um vetar S com coordenadas 

SK = 5 SG'I/!.P) ~ ('-f) 
~-= s~~~~(f}J s"""N) 

S.:t- = 5 <--81 (9) 

Faremos também a hipótese de que o arranjo dos spins se dá por 

camadas, sendo que dentro de cada camada o alinhamento é ferro 
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magnético, havendo uma mud<1nça da direção n~sse alinhamento ao 

passar de urna camada a outra. Para campo aplicado nulo, o ali 

nhamento cônico é descrito pelas coordenadas: 

e,.-= t)o 

l~M ' N\ !fo fD<. 

onde n rotula a camada em que o spin está e q
0 

é o ângulo de 

giro de uma camada a outra Tal ângulo pode ser colocado em . ..... 
termos de um vetar da rede rec1proca Q0 , tal que para o íon ~, 

~- ~ na n-ésima camada, nq +a = R .. Q , com R. o 1 o l 
descrevendo o vetar 

posição do íon na rede cristalina. 

Ternos então que a expressão geral para a energia fica na for 

ma: 

'/n-=- _.!.. 2.__ L 5 2 
]., .. 1 L&~fl..,. «19..,,.. ~~_,,. <i.CM~.,·UJi(~,-f~Jl 

~""..., "l j 
- f \-1 S.?_,, Sf-vt {)., l-<91 </"'? + ~ [ Wc- (c.:J.B11 )+ 0"e. - E~~~ 11J 

onde 

combinações dos coeficientes P 20 , . . onde os P 2 , etc. sao 

obtidos substituindo os operadores tensoriais irredutíveis 

los harmônicos esféricos normalizados na esfera unitária. 
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Quando aplicamos um pequeno campo magnético.ao longo do eixo 

x, o eixo do cone será deslocado em direção ao campo e simul 

taneamente cada momento será girado em direção ao campo 

proporcionalmente à sua componente y. Colocamos então 

G,.., :::: G c + .:2.. J L~ ("" 'fo +<X ) 

f.., = "-'}o-to<-- J.-5 ~ (N!íot-o<.) 

Abreviaremos nq
0 

+x como xn. usando as a9roximações: 

~ e.Nl o ~ Q., - :2_ f S-wi Q., CM :e., - J :f~Qo cA :f!M 

~ G"" -=. ~ 8o t .;2 j' L.&l fl-o '-<Y.l ~ - .{ :f~&?, C;;-:)'- :1?"1 

L<% l~""- ~") -= ~ ~-. Ú;1 x, , 2 r GY.I ::e . :re ... /' :R., _ 2 r~ ,[ WJ z~. """ .., 
. Svv-.1 ?1., + J. r <-&) :.e~ ~ {. ;)(- ·-i- ~t ..r.?, :wv. ~-;I! ~.;_;e --... "" .., 

r t ~ _ J LVI ·~ .u.-.. ce,.,.., (-M >e ., 

obtemos, para esta estrutura, a expressao: 

12:. "" A + l) ~ + C f "" ·1 :fI -t i= :S .2, + 6 J " u 111 
N 

A'"" _::;.z,:Ho)c~G" _.:/'JlQ)~~ao ·~ •U,;;..(W>~G0)-+E"., ·-
. ol .z. 

- S -2-( 'B_;; 1'-:'-t- 'f?>':.L e_)) ( ~- 1- '0 ~()o) 

~"' - lf li 5 + J._ 5.1- B ~ ef <-e:J9o) ~ ~" 

C -:o - ( f-l 1-f S '-e.J &o -t o2. S L B t. e._f <41 2fló) 
. I . i' . 

[-S"'(}Lo)-3(.20))+ S':S-(,'8 e:]~go vnP" 
'Ji: ( J- }lQ)- 1lo) -1(..W.) )S~.N-.'"() 0 - ~ .:5 ~Bfle.f( i-4-':l.l()o} 
.i., 

(:;,, 'SL(Jlo)- 'SllD))c.n t:J.-+ D-2-- ..Z.$.),81'e.f W1-29o-t 
T 

-t ~ S"' ( <t,_: Q.':" .._ ~ .... o:~:) ~ .2..9-. 

V.L:: éY~ + 3?G ~Gu)(i- ~ (19oJ)- (l '?.~,..- <t 'R, ~ Glc + G lt ~~.}{~i 
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Para a obtenção 

_5) i J f2_1- ) 

dos valores 
,"- í' ~ 

C.2, } .e\ I e.l.. 

de equilÍbrio de 

E e .t 
I Q.l t2, .l.,. 

aplicamos as condições de equilíbrio termodinâmico: 

'J(f:z. /!li) -= ~ + J)j + )_ ç:: I "-0 f~ cb-.Zt36 

ds '4> 
<tFG,; _J)l-

2l (s_ I tV_) , C ,. :D s + J. c, j' = 1= 8_1)-.,tCP 
dj' -y P6 -])-~> 

com esses valores de equilÍbrio de ~ e J , a energia pode ser 

escrita na forma: 

N 

Usando as condições , etc, temos: 

e'll -
I -

c:.."' 2 

Je~ 

[ ; -1 (1 - oLJ 2_) L<r) l_Q_, J ) 

) 

S '- 15 Y' [ ~ S2
'>-tM .Wc - <df ~,2Çi" - J.J2Ld'JWc J 

(_Y' 

s .,_ ?.:/' L.l. f '-if.J w. ... r .~<.No ..!Oo J 
c..<-

Com o aumento do valor do campo magnético aplicado, essa estru 

tura deverá colapsar numa das estruturas seguintes: leque em 

Q e em f , leque em (), leque em~, alinhamento ferromagnético a 

um ângulo Çj e ferrarBgnetismo a 90 graus (ver fig. 1). A existência de uma 

dada estrutura e a sequência em que elas se dão dependem da 

comparação dos valores das respectivas energias para o valOr 

de campo aplicado. Numa análise qua.litativa, Kitano e Nag~ 

myia /47/ concluiram que a estrutura de leque em 9 e em f nao 

é estável para nenhum valor de campo aplicado. Além disso, b~ 

seados no sinal do parâmetro ~por eles definidos, propuseram 

duas sequências de estruturas. 

Fazendo cálculos preliminares baseados nos valores experirne~ 

tais para os parâmetros de troca /7, 13, 46/ e os de 

cristalino /49, 50, 51, 52/ concluimos que o sinal de ~ 

campo -e po-

sitivo para o Er, prevendo-se, então, a seguinte sequência p~ 



.. 

(1) (4) (5) (6) 

Z (~O€J) - ~-·~ B 

' ' ' __ .... ---:-- ---·- .. 

X .-· H ' - H ; . H 

(2) (3) 

Fig. IV-1 -Estruturas de spin previstas pelo nodelo de 

Kitaoo e Nagamyia. 

- 112 -
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ra as estruturas magnéticas em função do campo aplicado: con~ 

leque em ~ , alinhamento ferromagnético a wn ângulo teta, le­

que em teta, leque em teta para teta igual a 90° e ferromagn~ 

tismo. Foi com base nessa análise qualitativa que organizou­

se a sequência de cálculos de estruturas abaixo. Corno a apr~ 

xj_mação nos parâmetros 5 e· f foi levada até quarta ordem, a 

fim de se obter soluções para esses parâmetros, foi incluida 

no cálculo para fins de comparação, a estrutura de leque em 

I.{J e em e 

- estrutura de leque em ()e em f: 

Partindo do mesmo hamiltoniano, usando as mesmas aproximações 

acima descritas, e colocando 

9"'~ ~ 9.,. }__J U'l oe-v. 

~ "1 ~ .,z f >-01 -;{ _.., 

obtemos a seguinte expressao para a energia desta estrutura: 

E: :=r\+ 'b.r~ ..... c .s<--< .Dj'-l._rl-t FJ"'-~- Gf~ 6N<)« 

N 

A=-_ -n~s,_ +Lil ... cc..JgJ-rl-l.s~l?-- sJ(e~ ~r--+B~2t'?) . 

. ( ~ ..,. ~ w)- S~B'
1
e./ 1 (i- LM.J..9)- 5~,8 

6 e.i ~ .29 _,.tE-e 

'i)"' s 2.. [ J (D) -: :!((l-)) -t ;i) 2- T r ~-S ~ (). t 4 s 2.. '--"? 2H i3 ),~e,"'.,. S.;_i e :i ) -
-'is<, 'B''.e1'c.d'G -t <tS2-- 8"<-~ S<-vt.29 

c ~ s <.SMA\9 LíliJ) -:I L ll)J + ;t 1-1-.s Uv>IJ + 4 s 2 p,l'e,f ( 1.- 1..&1 J.J)) + 
-+ s" p,t e-~ ~ .w . 

'7\ _.... 2 [ }Lit)- i Jlo) '>t.v.,.9 _ JC.L.O) ~9JL ~ fl$ ~9 ..,. gs<-r}lf.il'j·llJ-
v~~ L ~ ~ 

• <..'J E E , n 
- (, ~ D ~ ,_ ~ "'17 . . . ,2,.' "'- "' . ot "") 

__ 5,2,[3LO.)- 2 }lo) - !(l.G2)]-+ b -f 145 ~g - 45 ( B.z, e,. i3~z.c,) . 

F - " "' " "~ 
• ~l& + 4:S~B"'e.:Gér:l.w- 4.5 ... (/JLi ~29. 

,...._ = S <- '-~[ JU1)- .i }Lo)- J(-2-6! lj _ tt J.IS ~9 - 'YS <-a~/{1-CfYJ)J) 
L? ~ 'I "' ;- '1 

s <, B é d. ~ .2..B 

<t 
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Usando as condições 
?J<E!fl/) _ 2. c.s.,. 

termodin~micas de equilÍbrio a T=OK, temos: 

é>S" -
.;)('2f'v) ~ ot \?, S + 

) :f 

<.. J).SJ~+ 4 G ::s· 3 =o} :tL= l CF-, j) 
> =f> :!:)<- - 'f Fb 

., 7' P'-fi· <i ç J ~o 
"<- UJ f '-= )_ b 6 - c D 

.!)2- <tFG. 

onde usamos a aproximação 

C ex</ c"- c:"" 
IZ.. '- 1 > l-

-A estrutur' de leque em Q. provem da ,;xpressão da energia do le­

que em G e em f colocando-se f =0, que nos dá: 

E:= .4 + cr 2
..,. c; s" 

N 
A condição de equilÍbrio é: 

Ólfz/tv'):: 2 C.f +4Gf.z'"'o ·=G> .{' 2= 

Js 
-a expressao da energia, resulta: 

, que levado 

- a estrutura de leque em teta e obtida da mesma expressao, fa 

zerido f =0 

o valor de e<JUílibrío de J é: 



e o da energia e 

As deformações de equilíbrio ficam: 

e\' ~ .s ·e~":- [ l _, (l- J.f') ~v-:~oZeJ 
C';" 

e_~ -: :sl. B';" L L _,L .. ( l- .;U '}" '-<-"Cl 29 J 
c-t 3 

e_f-= -J'- e,Y' L l - u-120 (i- 21'YJ 
c"' 

e. r :: .e.}= o ;I = s ~t:/ ~ ~ff 
~ ; cE-
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. )2 (í- .<J' 

- a estrutura de alinhamento ferromagnético a um ângulo teta 

é obtida colocando J.= S-= O 

ou .c=: = A e as deformações de equilíbrio ficam: 
IV 

15 o< 

[~ -t C-MUJ] c.()( - s ~~ 
I -

cf - -23"'-{..L ~--:) Z{t] e.."" - ;:::, 2-l. ; ... 
'L 

~ 

c;:: 
.(!_ í' - s;/;r L i- U--1 :4} J j -

- sLBt::.. ~29 11_ ·-s 
:o O 1!.6_ 

e. 1, - .e, J 
1. - c"-

- a estrutura de leque em {) para teta = 90° é obtida colocando 

& = 90° e f ::O ; 

ou seja: 

g ., .4 (~~ ~) ,_ B( ~"'{) j 2--

fo/ 2-

e as deformações de equilÍbrio fi 

caro: 

llf'-= s 1 t)i, [ 1 - (i- 2. .:í') ,J 
C:" 

e.-'t-= S" ~::). [_i_ (J-dLYJ 
~ 

o 'I' -'"'• - c'f' 
L i t (i- 2.f LYJ 

- a estrutura de alinhamento ferromagnético a 90° e dada por: 
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cz: 
" M(G~r) f, f =-0 

N 

<>.\" ,2. s l .6.;:: e~ ;:. _2, s 2g,.~ 
=- - 5 

:l c"'-
Cí" :L 

----y. J..Sl.- BY' Yi e/'· :;.Q e, ~ (/_.l. 

cY' 

Obtidas essas exprcssoes para as estruturas, passou-se aos cãl 

culos para poder comparar as energias destas estruturas para 

saber-se a sua sequência. Para a realização dos cálculos foi 

elaborado inicialmente um programa de computador, que, para 

cada valor do campo magnético determina os valores do ângulo 

teta para os quais a energia é mínima, após, calcula os v~ 

lares da energia, S ,j e magnetização. Esse programa 

não calculava as deformações. 

inicial 

2) Dados experimentais usados no programa 

Os dados que foram utilizados nos cálculos foram tira 

dos da li ter atura. Os parâmetros da energia de troca ,J (O) , 

J (Q) e J (2Q) foram obtidos dos dados de difração de nêutrons no 

Er a 4,2 K (fase ferromagnética cônica) de Niclow et al. /13/. 

Os parâmetros P2, P4 e P6 foram retirados dos trabalhos so0re 

determinação dos parâmetros de campo cristalfno usando Er di 

luído em matrizes hexagonais não magnéticas /49, 52/. 

os valores adotados para as constantes elásticas fo 

ram os de o K extrapolados a partir das medidas de Rosen et 

al. /53/. o valor do ângulo de equilíbrio do c·one (28,5°) e 

ângulo o obtidos do de giro de uma camada a outras(/,4 l foram 

dos dados de difração de nêutrons /9' 10, 11, 38, 39' 40/. 

3) Resultados do modelo de Kitano & Nagamiya 

Como os valores de P2, P4 e P6 variavam razoavelmente 

de autor para autor, corremos o programa para um conjunto ini 

cial desses parâmetros obtidos das condições de: l) mínimo de 

energia de anisotropia( W ~ ( ~~(f} = O) , 2 J ângulo do cone 
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,00 

75 

50 

~5 

0~------------~------------~----------~ 

0,0 50,0 100,0 
H (kG) 

Fig. IV-2 - Curva de Magnetiza.ção segundo o modelo de 

Kitano e Nagamyia (veja texto) 

150,0 
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28,5° e 3) valor do campo ao longo do eixo x que induz ferro­

magnetismo. 

-38,5 K P4 ~ 11,95 K e P6 ~ 7,46 K/ion 

Os resultados sao mostrados na fig. 2, onde colocamos 

o gráfico da magnetização x campo~ A se~uência das estrutu­

ras é: cone, leque em '-f, ferromagnetismo a ângulo ~, leque em 

~ para e~ 90° e ferromagnetismo a 90°. A curva mostra as di 
. ' versas transições de fase, mas tem um carater bastante diferen 

te da curva de magnetização real . Por esse mo ti v o, optou- se 

por desenvolver um modelo mais sofisticado para o ~rbio. 

4) o modelo de Jensen (com termos magnetoelásticos) 

Usando a abordagem de campo molecular, J. Jensen /12/ 

elaborou um modelo para as estruturas magnéticas doEr, usando 

um hamiltoniano sugerido pela análise dos resultados de Niclow 

et al /13/ da difração de nêutrons para o Er a 4,2 K. O mode­

lo de Jensen não leva em conta o termo magneto-elástico, que 

foi aqui incorporado. O hamiltoniano é o seguinte: 

'!;; = :k~r,<-<-1- ~f'o il:e ~ ~ u. + ~~ + g.,_ ~ 

~1.r.-- ,_ -± 7;j i J,J (L,,_ "Sj,-. 1'J 1J:l) ., K,·j 1'? 1it) 

l )_ 
l. 

i~j 

Para este termo colocamos o produto J. J. separado das com 
lZ )Z 

ponentes x e y para permitir a eventual introdução da anisotro 

pia axial de troca. O termo correspondente à segunda soma tá 
ria já· corresponde a uma anisotropia de dois íons, e a necessi 

dade de sua inclusão foi demonstrada pela análise das curvas 

de dispersão de nêutrons obtidas por Niclow et al /13/. 

'*'J:. =-2... ~,L! e ~. ':L 
• 

d<ow- = ~u, D.w + B,./)'to + &.., Oú.a -+- Bt.<> ()r,6 

Neste termo, os 09.m sao operadores de Stevens /54/ 

por 

definidos 
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Ü 1J = :S 3t- X "-&v"' X "" "3 (J -+i) 

<0 ~o -~ ?.>:> }J4 - Jo .x Jt '~- 25 .í:r.- 3X 
2

- c. x 
o~-.,""' l3i :~;- -315 x. s; 1- }?>~ J:t" -1- to6 ,:..<·J:- 5<-5x.J;,'+ 

+ .1.94 J~ - 5 K.l.- (;OX 

o~"-: ~ L(.r.)'r(J-/] 

O termo magnetoelástico de um ion é:/8/: 

\d.r - L(- . .,( "' ·D"'- ) O ti> . ..,t( "~~o• .1\ O-) -::1<:( tO-- . 'EO .,..)1]. 
<f,s:;l\41.<= -L_.~ D1 e.,+ D.l S .20 i- D €, ~< + rl.;.. l< + 'J <L, .z, ~ i!.l '.li 

L 

onde ternos: 

oii ~ 1~ \.+ 1}3.: 

o;:l ~ J1 1~.,. r~ 17 

o:l-=- J/ - J: 

A energia elástica clássica é: 

E~ =- c.~ (!: :' ) ' + c:-'2 e.~ e.~ + ct (e."1 ) ,_ ... c í' [ \ e,f )"'.,. (e f / ] -;-
L 2. <_ 

+S..~ (.(e.~)\ (eU'] 
). -

Fazendo a aproximaçao de campo molecular na forma da transfor-

mação J c-<> Cít( + éJ. (. , onde tli.: Ji -<:::h), obtemos a seguinte 

forma para o hamiltoniano total: 

Y.o:: L. 1- [ ( 11 :'.._ .. d fo WL)J.:x +Q~~1 "j frJ ~7) J; r;-0r;~ t 1J18 ~t )J'·rJ-
' - k:'+ cs,-t- K;-nt) \ ( n.2.,- ·v~e.;z -ll: -"-:;-) O~u) .. ~~.J\J ~) -r 

+ "B(,. o"" u) + t>H o,G 1 i) - ·t>" L l o"': c 1 l +Q~ o;.l. 1 -d]'· 
-'e/[ t~OJ.~ C<).,. <~.i Ol,iA)J ~ ~ l fir~ < J,.,)+ H7y<.J.-y) + 

+ H~~< 1i~). + k~· <(J,-J) .,. K~- ( lJ •• l.~.-> J + E<.\,)} 

onde desprezamos os termos quadráticos em 

moleculares são: 

e onde os campos 



1"\ 
\.\i~ = 

14; ., 

r\; = 

L 
~ 

r. 
J 

~ 
J 

1..i < -.r..i~;. -
S,·i <. 1~.:!) . 

1 ·i < Jú-> = 

(, 

::L 

Kt-t < (1,·:i..., Y"/ 
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Aqui passamos da somatória sobre íons para sornar sobre camadas, 

de modo que <J. > é o valor médio do operador para a cama­
~ + m 

da i + m. 

J 1 corresponde a n=l na expressao 

J"' =- O-i )("1-.t). ~- { J- ~) 
Está implícito aqui que a estrutura de spins apresenta um perí~ 

do, que no caso do cone a baixas temperaturas é 8 camadas e que 

em altas temperaturas é 7 camadas /12/. As constantes J e 
m 

K , que descrevem a interação de um Íon de uma particular ca m 
mada com as camadas vizinhas (6 para as constantes J e 5 para 

as K ) foram calculadas por Jensen /12/ e sao transcritas na 

tabela 1. 

m J K (°K/Íon) m m 

o 1,9914 0,0 

1 o' 69 7 5 -0,3273 

TABELA I 2 -0,2043 -0,3157 

3 -0,0280 -0,3679 

4 -0,1288 +0,1578 

5 -0,1253 -0,4770 

6 -0,0290 

Os parâmetros de campo cristalino também foram calculados por 

Jensen usando expressões das duas temperaturas de Neel do ~r 

bio e um ajuste dos dados de magnetização a 4,2 K obtidos por 

Bozorth et al /55/ e por Rhyne et al /56/,e são os seguintes: 

'~ 

. ' 

~ 
l 

' 

'I 

' I 
I 
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~ -0,203 K/Íon 

-4 • 
~ -5,51.10 K/1on 

1,23.10-5 K/Íon 

8 -5 ;· - ,01.10 K 1on 

- Construção do Proqrama de computador 

Baseado nesse hamiltoniano, construiu-se um programa de comput~ 

dor, em 4 etapas: 

la. etapa - o objetivo inicial er~ o de se reproduzir os dados 

obtidos por Jensen, sem incluir os efeitos magneto­

elásticos. O programa foi elaborado de modo a cal­

cular o campo molecular atuando no i-ésimo íon (ca­

mada)· a partir de uma configuração inicial (estrutu 

ra) dos spins. O hamiltoniano para essa camada e 

então diagonalizado, obtendo-se as autoenergias e 

correspondentes autofunções. Com isso, calcula- se 

os valores médios dos operaàores e a energia livre 

<P<il ~ -kT fn (Z (i)) onde z (i) ~ 2:_ <>i/ i Ev,~!"'- 1 /~) 
J 

O procedimento é repetido para cada camada ! e os 

novos valores médios dos operadores sao usados p~ 

ra recalcular os campos moleculares, e o processo 

se repete até se obter uma solução autoconsistente. 

Já nessa etapa foi observado que o tempo de comput~ 

çao para esses cálculos era relativarr.ente alto. Com 

o objetivo de reduzir esse tempo, decidiu-se traba­

lhar com spin 3. A razão de se escolher J~3 e nao 

1 ou 2 é que 3 é o menor valor para o qual todos os 

operadores tensoriais tem elementos de matriz nao 

nulos, e portanto podem efetivamente contribuir p~ 

ra o hamiltoniano. Para se manter fidelidade ao ha 

miltoniano para spin 7, 5 , procedeu-se então a ·um 

escalonamento dos diversos termos de energia. Os 

parâmetros de troca foram multiplicados por 

onde S ~ 7,5 e S' ~ 3. 

S (S+ 1) 
S' (S'+l) 

Os parâmetros de campo cristalino foram multiplica­

dos por, respectivamente: 

B~- s 2;s• 2 

B40- S4/S'4 

B60 e B66 - S6/S'6 
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A tabela II abaixo dá os valores ·USados com spin 3. 

"' J K (K/Íon) 
m m 

o 10,58 o 8 20 -1,27 

l 3,71 -1,739 8 40 = -0,022 

2 -1,09 -1,677 8 60 = 0,003 

3 -0,15 -1,955 8 66 -0,020 

4 -0,68 0,838 

5 -0,67 -2' 5 34 

6 -0,15 

o termo de Zeernan foi multiplicado por S/S'. Os 

sálculos iniciais foraP.l feitos a 5 K, partindo das 

condições iniciais de um cone fe:r-romac-nético COr:l 

eixo ao longo da d.ireção z. SÓ conseguiu-se obter 

que o programa convergisse para a estrutura cônica 

desejada fazendo-se duas alterações nos valoresdos 

parâmetros acima: a primeira foi mudar o sinal de 

B40 para positivo, pois com o sinal Cada por Jen 

sen o programa convergia para um ferromagneto ao 

longo do eixo z; a segunda alteração foi no valor 

de 8 20 , para poder reproduzir o ângulo do cone 

igual a 28,5°. O novo valor de 8 20 foi -3,0 K/ion. 

Posteriormente, dada a importância de 8 20 no esta­

belecimento das temperaturas de Neel, decidiu-se fa 

zero ajuste do ângulo do cone através de 8 40 , que 

passou a ser 0,033 K/Íon. Quando o programa foi 

rodado na fase paramagnética, observou-se que com 

estes valores dos parâmetros as temperaturas &..L e 

();; gue aparecem nas expressões· da susceptibili­

dade paramagnética nao eram reproduzidos pelo pro-

grama. Usou-se então o valor de 8 20 para este 

ajuste (vide 4a. etapa), obtendo-se o valor 8 20 
-2,0 K/ion, que passamos então a usar. 

2a. etapa- Consistiu na colocação do termo magnetoelãsticopr~ 

viamente descrito, com o objetivo de, para determ~ 

nada temoeratura e cam~o rna~nético, calcula~ as de 

formações 

condições 

de equilÍbrio. Isto é feito usando 

de equi líbri n termodinâr:ücc para o 

as 

sis - . ç_ ç-..., .• -"'- .. 
tema de camadas, d r == O, onde se coloca 

~ ~ Pt [;_.&!.., ond~ G.~j e a energia elástica 
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clássica e F a parte correspondente ao hamiltonia­

no. Está implícito que estas deformações são ma 

todo ,-croscópicas, e portanto, são as mesmas~ara 

o conjunto de camadas. Como temos ~ ~ = _L_ 
~.J 

C Íj kL ~ "-"- / a condição de equi librio nos 
"-"' dá um 

sistema de equaçoes nas deformações de equilíbrio 

da forma: 

urna vez resol-

vida nos fornece as deformações de equilíbrio. 

Inicialmente foi implementado no programa o cálcu­

lo numérico da derivada oP;)e~ ; este procedimento 

no entanto, mostrou ser dis~endioso em termos de. 

tempo de computação, uma vez que cada der i v ada ex.:!:_ 

ge duas diagonalizações do harniltoniano. Pensou -

se 

da 

então em 
àF.{ú-:. /C lj 1 

usar uma expressão analítica da deriv~ 

que é obtida da seguinte maneira: 

onde 

onde Fk é·a energia l.ivre da k-ésima camada. Ou se-

ja: 1 p 
à"'- (j 

retirando-se, 

/ 
n.. 

por agora, o Índice k dos níveis de 

energia, 

C) ç.:-1<. 

temos: 

kT L.. L (i ~'> g..._) ~ i_ J:. d (["" e: 0 ~"' 
,i(:lt . ., o ~'J .i;tiz. ~ (}.r.,J .;>.e. íJ 

Como ç::; "-'\ z 

temos 

(,.jJ{,/-,)· onde /"")=- autofunções, 

de modo que 

d F :­
o..e,j 

Corno nos interessam as deformações longitudinais( a experiência 

mostra que a não inclusão das deformações transvc·rsais não afeta 

significativamente os resultados), o hamiltoniano foi reescrito ·. 
em termos dessas deformações longitudinais, de modo que os oper~ 

dores de interesse na determinação das deformações de equilíbrio 
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sao: 

t 1 -=- Jó& :::: -(~r:< - t;:) o .Lo - r,'~' o.Lt 
<1 ~.. ~ ~ - <:__ ~-:'" <- 8~) D.l-.> 

)lo .. :::: »'lo = - (~":" - f>~ )DJ.,o -+ ~'1' D"t ~-
dL"l.-V 

As condições de equilÍbrio, para o sistema de camadas, forne­

cem o seguinte sistema de equações: 
· -- /' e c e- - - ;r_ .oc,:-> o.. L ,LI .e .. -t '-•,_ n .... •.!> >3 - ~._ 

c,,_ z,, + c" e,_ .... -t c,~ e ~ 3 "' - f <:.. d&1 '> : b 
c,3 e-H + c,3 "-'-.,_ "'C~3 ~) = -~L. o&~> "c 

Chamando ó 0 determinante das inmgnitas,ó=(C,,-c,z) (C,,(C"+C")-

-2Cy3) , a solução do sistema pode ser escrita: 

(- ~ (CuC3l-c,J;)..- héC.~-c,..,c..33)-t-c..Cc, .. c;J_c,c,~) oe 11 ., ~ 

óz-.. .,_" 0- (c,~- c.,c.~_,)"'. b (c,c 3 ~ -c,~) .. c.(c.,:~.c,~-c., c.,~) 

e-, "3 
~- i0-1b)c,3-C(.C,+Ct>-) 

(..33 (c,+ c.-..)- 2 '-·~ 

Qm isso, o proçesso de iteração segue o seguinte esquema: ini­

cia com um conjunto de valores para os valores médios dos opera 

dores de spin J , J e J
2 

e para 
X y 

as deformações de equilibrio; 

com este conjunto, calculam-se os campos moleculares correspon-

dentes. Temos então o conjunto inicial completo de grandezas de 

interesse. Procede-se a construção do hamiltoniano e sua diago­

nalização, obtendo-se o conjunto de autovalores e autofunções. 

Com estes, recalculam-se as médias de todos "as operadores de 

interesse, as deformações de eCjuilíbrio e OS· ~campos moleculares; 

os novos valores-de <Jx'> , <Jy) e <J
2

) e das deformações 

à e eruj_J_Íbrio sao comparados com os iniciais, e se satisfazem 

o critério de igualdaQe, encer~a-se a iteraç~o; se n~o satisfa 

zem, os valores iniciais Cas grandezas s~o substituídos pelos 

novos valores e o prooesso se repete até ser satisfeito o critério pedido. 

A colocação do cálculo das deformações de equilÍ­

brio exige os valores dos parametros magnetoelásticos, que fo­

ram determinados usando-se os dados experimentais de Rhyne et 

al /15/ relativos à magnetoestrição a várias temperaturas a 

campos de até 30 kG. Os cá~culos iniciais na fase cônica mostra­

ram que o termo magnetoelástico de 1 ion não era suficiente pa­

ra dar conta dos dados experimentais da variação das constantes 

elásticas com o campo aplicado, de modo que decidiu-se implemen­

tar o termo magnetoelãstico de 2 ions, que corresponde à modula-

''f 
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onde os parâmetros D são funções da posição D~k= DÍk(i,j). 

Para este termo faz-se a aproximação de campo molecular, ana-

logamente ao que se fez para o termo de troca, obtendo-se: , 

· ~~ =- _ f j I [ T l( D:\ C\'"• 'h0- .,_·;::)<.r:>] _ <1:>..~-l.(v:e:-• 1/:;_e~) 

-< 3i:> J "\· J,·à- [r j_ (D~ tf -.]),'_\. et) <~i) -X. Lf s w;et.D,.~ e9 
"' \ _, l • < s:) J - ~ -k~. \L sr (:DI; ~r'" 'i) L).. .<t ;< Jj}) ·f' < J {).h-J (Dl<"'e~ ... D~ e'f,. 

• L..t) J +1,x l'S:: ;<. D~<.~(J,,.,) ]-- I;t[L. J.J)
11
e.f <JJ) J-

j " J 

- <S;~e) [;;. J. i:)l' e.f o, X>} t < 1,'1) L 1- ,i. :rt L~ ( J.; y) J J 
onde se levou em conta apenas as deformações longitudinais. Os 

Cada um dos termos acima dá uma contribuição ao campo molecu­

lar de cada camada. Essas contribuições foram colocadas na for-

ma: 'lt,l( ~ (d.t .e.(• L"";;) 1-l~ 

h ü ~ (0 't e.« -t- c) ~ e C' ) fi; 
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de modo que o campo molecular proveniente da interação magneto­

elástica de 2 ions pode se escrever: ~ •" CD, ej·_, i), e~ ~.D 3 \.:/.,PJ) H,~> 
e ii,~~ - :X:. 1( D, e\"" -1 DH 't) [ J\;e 1+.~ -r j, y lf'?y -+ t, ~ 1-J..} - <J,-<) >-!1. _ 

' "'-' 
- <Tty"::> 11~. _ <,"J,·;,)__t/1j-- J-+ ])3 .} [ T., i/,;- T,-

1 
H,~ -<Jrx)l-/':x + 

2-- '-- L 

.., ~I_r_y '> 1/ 7t _._ :i)3 e.t [ 1" u;_, • r.- y li,~ - o . .,.'> __:1_"1 Y - <.-s,-~ ') 14.7. J } 
À ~ ~ 

O hamiltoniano completo fica: 

~ =- + i -[ ( ( i ~ j) I e:' .,. ']) ~ e~ --f j) 3 e .r) J.( ... ... rug 'H<) J, :e<( -r "- I '! 

(( .1+ DJ.tf ..-.D,_.e~ _ ]) 3 e,r)iJ~ , 'j/d 1-ty) J,)' +l(i4D;.t• ... D-<e"),f,.t+ 

.... J p 8 U-3--) s,'tr J - t.<,fl+(-:Jl- )2
- k, 11 -n,~ .,_+ ~= - B:'<>r- ?;;:e,:" )[1(,), 

5<.o O~.w {,)-+ b0> Dc.of•) -+ &66 ()r,b r,) - e { e,r o.._!(.)-+ eE c().._-;_c 1) )-

!) é ( e/· ():z.,-; { ,) ---1 .e~ D"'--t { •)) f i [ { i-r D, ~ ~ .- ]),__ I'~ i- DJ e/') . 
r-17 ._ < T,ó -+ (1 + :D, d -+ ~z.-er'- :D 3 ef) J..J,.~ < ::r,·>') -+ 

--1 (j -1- l>ie~-<__, 'lhe~ )-H-,} <T.}) J J 
Obtido o hamiltoniano completo, passou-se à tare-

fa de se obter os valores dos pararnetros B's e D's. Para isso, 

foi usado o esquema baseado na equação que dá as deformações de 

equilÍbrio para campo e temperatura especificados (onde agora 

usamos as deformações isomor_nas às representações irredutfveis 

do grupo hexagonal) : 

::Jf?"' ~~~'-~c~~r~o 
" d ~f' .-> 

(desprezando c~2 comparado 

com C~ 
C( 

e Cz 

I~ 

• 
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Estas equaçoes fornecem então: 

c~eí" - 'b~<D:La)--. i), dC~> 
c.~e~::: ~:'<0~.<>':> +::D,__(JI:;::) 
c"~~.~= 12>"' z 02.-t,).,.. ;])?><. àfvj) 

Os dados experimentais de magneto_estrição fornecem as variações 

das deformações entre campo aplicado nulo e campo aplicado de 

30 kG; seja na direção a, seja na direção z /15/. Vamos usar os 

dois conjuntos de dados simultaneamente, em cada fase magnética, 

para o ajuste dos parâmetros magnetoelásticos (veja tabela 3). 

Para essas variações, 

H ;t..: 
Px. :p,~ ..,. ~x. D, = r,. 
1'.:.: 'D~ .... t"- Do~..,_ s~ 

c){ '\;)'Y' + IA-~ :u, = w. 

onde 

?:e"" LI ( < O.l-9>) 
~:e~ Ll ( < ;J;')) 

t- )( ::. 6 (( 02 l )) 
U..J( "- 6 ( z d{,l')) 

as equaçoes acima ficam: 

1-1 11 ir 
P} õi" ... <j;,. D, ~ 1;;-

'l-3 ]),_, Sy 

""d 'õ 3 " 4; }-

para campo aplicado ao longo do eixo a 

variando de zero a 30 kG. 

IX A <>-
>'o<. :: ( 1 L..H, corresponde à variação experilnental da deformação. 

(os Índices z correspondem as mesmas variaçoes oara H// c) 

Temos então trªs conjuntos de duas equações em duas incógnitas, 

cujas soluções são: 

~ ":" = t' ;< 'h - r-,- '}>< 

"" 'f-v 111 'fA 

1) ;:" :::. 5x '].-'} - 5 rf ~ 
P"-f} - f'~ <j-:~:. 

J), ~ !:r r.,_ - 9t 1"" 

fx: 'i-5- - f; J-x 

s-r z,.- s~ 'l'r 
?><h - f{f 'fJ< 

w.., JJ..y - v.!y LtJ( 

{; X /.1. '/ - f: '/ J-1- ;t. 

w"~'l - w 7!;.., 

kxl-<y- ·hyu"' 

Para o uso destas equações os dados experimentais 

de magnetoestrição disponíveis eram os para campo magnético apli­

cado paralelo a a e a c, e a variação de e 22 para campo girando 

no plano basal do eixo a ao eixo bjl5/. No entanto, faltava e22 

para H // a, que foi determinado usando-se o seguinte argumento: 
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y y 

H 

H I a I I b I 

Suponhamos que para H// a temos deformações e 11 e e 22 ; quando 

o campo é girado para o eixo b, desprezando-se a anisotropia do 

plano basal, ternos que a figura a se transforma na figura b, e 

a deformação do eixo b é e2 2 , e ternos e22=e2 2 - 6e 22 ; da figura, 

temos e2 2 = e 11 , que é conhecido. Usando então este argumento, 

obtemos os valores da tabela III para as deformações experimen­

tais. Estes valores foram colocados na subrotina PMEINI e os va­

lores dos Parâmetros foram calculados. 

TABELA III 

paramagneto senoidal cone anti cone 
ferro 

-5 -1,10.10 4 -2,68.10 4 
lle 1 1 -6,61.10 

be 2 2 -2,48.10 -5 -2,40.10 -5 - -4 -3,41.. o 
!J.e 3 3 

-4 -4 -3 
H I/ a 1,17.10 1,80.10 1,01.10 

-4 -3 -4 
l>C 1 1 -9.40.10 -1,82.10 -1,43.10 

i'. C, 3 -3,65.10 -3 -7,85.10 -3 -1,04.10 -2 

!J.e 1 1 -5.41.10 -5 -5.10.10 -4 -1,17.10 
-4 

!J.e22 -5,41.10 -5 -5,10.10 -4 -5,85.10 -5 

H I/ c 
D.e 3 3 2,11.10 -4 1,20.10 -3 2,34.10 -4 

t>c,, -1,24.10 -3 -8,39.10 -3 3,20.10 -4 

llC 33 -8,92.10 -3 -3,34.10 -2 -9,30.10 -5 

Temperatura: 90 K .65 K lO K 

A experi~ncia mostrou que os valores dos:parâmetros 

assim obtidos não reproduziam bem os valores das variações das 

deformações quando recolocados no programa. Pensou-se então em· 

usar um processo iterativo que levasse a melhores valores dos 

parâmetros. Para isso, implementou-se um programa de ajuste de 

l 
' 

;l 
.I : 
! 
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curvas, chamado LSQF, cujo princÍpio de funcionamento está des­

crito por Bevington /57/. Urna descrição resumida do funcionamen-

to deste programa é: calcula-se a funçaõ X 2 ~ Z:. 5-"-~ ('j,-f,t<))~- que 
' corresponde à soma (ponderada por ci) dos desvios entre os valo-

res experimentais yi e os valores calculados pela função yi (x) 

(que no nosso caso corresponde ~variações das deforiT.ações obti­

das pelo processo iterativo já descrito). Essa função x2 é fun-
~ d · 13 a a a çao dos parametros e aJuste, no nosso caso 

1
, B2 , B ,D

1
, D2 e 

·n
3

. Determinar os valores corretos dos par~metros ~ o mesmo que 

obter os valores que zeram a (ou dão o mínimo da) função x2
, ou 

seja, numéricamcnte o problema é o de minimizar x2 em relação aos 

parâmetros. O programa faz isso lançando mão de um algoritmo que 

combina dois métodos de obtenção de mínimos de função: o método 

do gradiente e expansão analítica da função (substitui a função 

por uma superfÍcie quadrática no es·paço de parâmetros) . O méto-

do do gradiente consiste em partir de um determinado ponto ini­

cial e procurar o minimo dando acréscimos aos par·àmetros tais 

que o ponto correspondente no espaço de parâmetros caminha em 

direção ao mínimo no sentido oposto ao do gradiente, que é o de 

máxima variação da função x'. Este método e eficiente quando o 

ponto inicial não está perto do rníni:"1o, mas torna-se ineficiente 

(incrementos muito pequenos) nas vizinhanças do mínimo, onde o 

método analítico converge rapidamente. O algoritmo é construido 

de modo que no valor inicial dos parâmetros o programa faz a su­

bstituição de x' pela hipersuperfície quadrática, e testa para 

ver quão boa é esta aproximação; se ela é boa, ele continua com 

este método; se não, ele faz variar um parâmetro interno (designa­

do por À) tal que quando ele atinge valores grandes, o algoritmo 

passa a calcular os incrementos aos parâmetros pelo método do gra­

diente. Para valores intermediários do parâmetro A, o algoritmo 

mescla ambos os métodos.(Este algoritmo é chamado método de 

Marquardt /57/). Com a implementação desse algoritmo os valores 

dos parâmetros calculados pelas equações de equilÍbrio (~F ~o ) 
""''j 

foram colocados como valores de partida para este último. Os va-

lores obtidos por LSQF reproduzem bem as deformações e estão co­

locados na tabela IV. 

3a. etapa: Cálculo da contribuição magnetoelástica (me) as constantes 

elásticas. 

Inicialmente foi pensado realizar este cálculo numéri-
' camente, como descrito na sequência. Ao se proceder a isto, porem, 

ficou patente que em determinadas circunstâncias apareciam asei-
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TABELA IV 

Dl D2 D3 B"' B"' y 
. '· 1 2 B 

Paramagneto 0,2255 o' 19 o 2 0,2201 0,1154 0,8861 0,2939 

Senóide -0,4463-1,2626 -0,2772 -1,3843 -4' 1349 -1,3700 

quasi-anti 
fase 

cone -2,1189-3,2498 -1,5147 -0,7404 -0,7559 -52,920 

Obs.: as unidades dos parâmetros B's são K/ion. Os dados de cons­

tantes elásticas foram retirados de Rosen et al /56/ ã temperatura 

de 300 K, e usados em todas as fases: 
5 

K/ion c~ 
4 K/ion c 1 1 = 1,832.10 = 9,670.10 

c3 3= 
5 

" c~ 
4 

" 1,877.10 = 2,413.10 

Ct 2= 6,402.10 
4 

" 
a · 3 

c12=-1, 384.10 " 

c 1 3 = 4,706.10 4 
" cY 5,959.10 4 

" 
" 4 c' 4 

C41t= 6,178.10 " = 6,178.10 

lações nas contribuições às constantes elásticas ou mesmo "ano­

malias" (como picos e antipicos) em regiões de campo e tempera­

tura em que anomalias seriam totalmente inesperadas. Com o obje­

tivo de sanar estas circunstâncias, e também com o objetivo de 

aclarar a dependência das contribuições às constantes elásti­

cas em alguns parâmetros me, foi desenvolvida uma expressão ana­

litica para estas contribuições, lançando-se mão de cálculo de 

perourbação termodinâmica. Ambas as abordagens são descritas a 

seguir. 

1) cálculo numérico: Essas contribuições sao obtidas da deriva­

da segunda dos potenciais termodinâmicos em relação âs deforma­

ções. Um dos problemas que se tem é decidir se se calcula a con­

tribuição isotérmica ou adiabática. Em príncipio a propagação da 

onda acústica no sólido é adiabática; no nosso caso, todavia, 

estamos interessados nos efeitos de acoplamento do sistema mecâ­

nico (elástico) ao magnético, de modo que se o tempo de relaxa­

çao spin-fonon é pequeno, a descrição mais apropriada passa a 

ser a isotérmica. Com o objetivo de ter alguma indicação da di­

ferença entre as duas abordagens, resolveu-se calcular ambas no 

programa. A contribuição às constantes elásticas isotérmicas 

cij é calculada por diferenciação numérica direta da energia li­

vre do sistema de camadas; isto feito, calculam~se as contri­

buições adiabáticas C~. das relações abaixo (ver apêndice I}: 
~] 
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c1~- c;r" ~" \.~_~r~)I(~;~j- <~~))(iG-(X:)) + 

+<(l{o-do'>)( ~~.i- (~.i>)) J [idêntica expressão em i] 

Nesta expressao C = calor específico ã deformação constante, e 
X 

dado por: 

A tensão t. e dada por: 
-r>".! 

1,.. 
l 

d~! }-o -f'> ~-('d'k 1 2- ~ ~ Q. t - 11. 
~) --- . 

...... I k. ' - - ""± ..... o ;>("' 

onde k rotula camadas e ' . n nlVels de energia.Estes termos foram 

implementados no programa; 

a seguinte expressão /58/: 

T 
Cij e calculada numéricamente usando 

D~ 
dXd'j 

h e k sao os incrementos nas variáveis e f 11=f(x+h,y+k), etc .. 

Eventualmente para evitar situações de simetria no 

plano basal, em que ei ficava muito pequena, o cálculo foi muda­

do para derivação em relação às deformações cartezianas e 11 , e 22 
e e 33 . Mesmo assim, apareceram circunstâncias em que as contri­

buições me mostravam oscilações de origem numérica. Pensou-se entâ 

num esquema de realizar este cálculo usando .primeira derivada 

numérica, notando que a tensão termodinâmica é dada 

L.::. ;)ç ~ de_ (-lzí""h,})~ .i.. L dE~ z.M .... ~ t,-=- < 
J :e' J :e.; ;;r ""' íJ x_ -v 

I 

por: 

d lb \ 
&:i'; )' 

Como o h~miltoniano pode ser escrito na forma i},-= ;;8, f~ dê,~. + r2.J?. 
onde os Olh são os operadores correspondentes ã parte magnetoelás­

tica de um e dois ions, temos: 

A contribuição magnetoelástica as constantes elásticas fica en­

tão: lli ., SL /... ~.) -+- C 'J' 
~;e j trRj" 

Com isso, reduziu-se consideravelmente o problema de oscilações, 

e, pelo fato de se calcular numéricamente a primeira derivada, 

aumentou-se a confiança nos resultados do cálculo. Os cálculos 

numéricos apresentados neste trabalho foram basicamente obtidos 

por esse esquema, sendc· que ambos os processos numéricos forne­

cem os mesmos resultados, quando não ocorrem oscilações. 

2) Cálculo analitico - uso da teoria de perturbação termodinâmica 



- 132 -

Se temos um operador F (~) ~ e -(?l(t_. 1 B) onde J{y" é, por 

exemplo, um hamiltoniano cujos níveis de energia e auto funções 

sao En e ln), e B é uma perturbação que não necessàriamente comuta 

com ~\, 0 , definindo: ,r (1(\h.tt.l) . . r; 'i.,, _(!f.. , 
6(0) ~ f l,;c R-- .e. b~f) ' .(_ f3 ~ 

·t> , A, 
temos/48,59/: (3 j'f) 'À) À J BlA )•'À J '!:,!) )dJ.c+ ... 
&W)-= i -1 8\.\)G.(.\)d.A "'i.- , !)L cl + J "" J, " 

de modo que _{I·~ ,.c (l,f! • 
,, /""\e''~'-c&!(l)/<•)= i -~.-...)Gl(ll"':> .z,.., 1 c=- c!>)/"') 2 <""I e l "') : ' 

que nos permite calcular a função de partição em termos dos 

elementos de matriz da perturbação. Colocando como harniltoniano 

não perturbado 

sao os termos me de um e dois ions e a energia elástica calcula­

dos com as deformações de equilÍbrio para determinada temperatura 

e campo aplicado. Como parte perturbativa vamos colocar os termos 

~"""- l.. Cl0&.. calculados com deformações r,· sobrepostas às deforma­

ções de equilíbrio (essas deformações podem ser provenientes da 

onda ultrasônica, por exemplo). A forma de i~.""<-- é a mesma anterior, 

mas a da energia elástica tem a forma: 

~.J. ~I \[c~ (li'"+ r,)-g .. +(i i",. ... +fn)sp] .- c{' :f3,_(J.ew-+s1J -~ 

.... Cn. l e.u .:S~.z _,. e;_-,.. $., + ! 11 -g_,l..) -t c,,[ s,) ( Q" •4.. t f.,-.'3',.,_) • e~ 3 U,,+!._,)Jj ~ f!,{ I 

onde I= operador identidade. Ou seja, o operador perJurbação fica: 

~" I ~.:S,: + Cf& 1 
' 

Temos então (ver apêndice II): 

Esta expressao analítica especificada para c11 , c 22 e c 33 , e que 

foi implementada no programa. Notar que en]uanto o cálculo nurr,éri­

co leva em conta a variação dos valores médios dos operadores 

com as deformações, esta expressão trabalha com os valores médios 

constantes. t de se esperar que os dois tipos de cálculo forne­

çam resultados diferentes, e que, quando:se procede no cálculo 
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numérico de modo a manter os valores médios dos operadores cons­

tantes, ambos os resultados devem coincidir, Tal é o que se ve­

rifica na prática. 

Quando os valores dos parâmetros me determinados a 

partir das equaçoes provenientes das equaçoes de equil{brio foram 

colocados no programa para o cálculo das constantes elásticas, ob­

servou-se que os valores obtidos para estas eram muito. menores 

que os experimentais (1000 vezes em alguns casos) e que o com-

portamento de algumas constantes era o oposto do experimental. 

Tentou-se o acerto dos parâmetros de modo a ajustarem simulta­

neamente o conjunto de deformações e de constantes elásticas (as 

experimentais disponíveis foram c11 e c33 para H paralelo a a 

e a c), o que se mostrou impossível com o numero de parâmetros 

disponíveis. Procurou-se então aumentar o numero de paràrnetros 

agregando-se ao hamiltoniano termos de um ion em 1~4 ou 1~6, 

da forma 
\j_l4~ -
t'Q"""'- -

\l·(~l -
4\D """- -

/20,21/: . . ~ 1' _). ~.( r • r.f\ -;J 
L[U>'~'d, &~ ... e.t-)O~.w--. 13~ (e, tO~; -1 .e, tO,. ~ &'. Q, 0,, d./j/,., _ 
:L [ ( B1'•·"'+ B.;''e; )Dbo,. '?:} C.e,t DC~+ e.r O~,)+ D,{''1AO;,-+e! Oio)+ 

-1- ( e,~·" e_';' -i: '&~"_e[") o.n 
Este expediente também não forneceu o ajuste desejado. Isto soou 

estranho, pois aparentemente podia-se ter à maõ tantos parâmetros 

ajustáveis quanto condições experimentais. Quando se escreveu as 

equaçoes para as deformações e constantes elásticas cartezianas, 

todavia, viu-se que estes parâmetros aparecem agrupados, e que 

o número de parâmetros realn•~nte ·disponíveis para o ajuste aca­

ba sendo menor que as condições experimentais. Por exemplo, 

LIC.1 , -t c~~!. ;s<~ ?.i\, 'D~'-'B~" > o~', e,!•) .. MH, â C r:.~'+<>< B"'~ a:·~~B."'·). 

Se fixarmos os parâmetros provenientes de 1=2 nos valores em que 

I 
I 
' 

. - A(· I(P.o<' :>"<• ~~~ >h\ eles aJustam as deformaçoes, ternos o 11""' ""Í 1 .Ã4 - IJ.., 1 v"' 1 v .. / 

e ÔC13=Cfo (~~ 1
-<:Z ?,~·-...-) , o que mostra que é impossível 

tar /I,C33 simultaneamente para H//a e H//c usando sorrente os termos 1~4. 

acer-1 

Foi- , 

tentado então colocar os termos a de 1~4 e 1~6, de modo que 

~CH, ~ ( f>::- 1
-< 1. 3~"~ f{''-; J. ~"") , mas isso também não funcionou. 

Uma possível razão para isto e que as variações das constantes 

elásticas são funções complexas (no minimo quadráticas - ver 

cálculo de perturbação) dos parâmetros lineares de um e dois ions, 

podendo acontecer de o sistema de equações obtiio :das deforma­

ções e constantes elásticas não possuir solução real. Além dos 

esquemas acima, foram tentados mais dois: usar o termo completo 

em 1~6 e trabalhar com termos em 1~4 e 1~6 de dois ions, na forma: 

i 

•• 
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/63/: . . 

(s"'-<~.."1- ~r-(,;~)(0 0 <DLv':>-t <Jh,.:>L)-+~';"c;~ +b"::e~ )(1\o<O>o)- i <J)~) 
Ambos também naô funcionaram. Restou então a alternativa de usar 

termos bilineares nas deformações, conforme sugerido em trabalhos 

anteriores /20,21,22/. Isto foi feito nos seguintes moldes: /~11: 

~~ =2:. .i 1 'O'"'"''(Q;<)'-+ 2- B''"~:"r;:' -i e,u""(e{) L-\ B,HL(Q,l')"~(<ft)) t{).lvf 

-t { 13"'o1'e.~:~'~+ t>~~ ... .e.~ et-+-± s'~'i[Ce 1 ,' J':. (e!YJ ~ D.~.i-+ l &1\<~í'.tf-' ~ 
_,. '()rue? .e~ -< ?;;~Y' e~ i~ J 0.2-;_ + l {C"''"' te.:")~ -.2 C"''"''" e;' e~ ~ c"'dcet)~ ·~·,: 

C'l''f'[ ( 1")1. f. 'i')':J ~ f\ c· f>il v( ( f T . )" fl-)· . o '(lo/1 -<J.fa I -t , ,(>, + ~(.,_ j V/w + , -€1 e, o,~ Té.> ll/4~ + (, ..:~~c, 4tt- j 
L '(1/). ) I cn cr· r)'- I )'\)•)o + 1 )'1 ~ {\-] ]\.<, o( ( {'/if. ( 
~ eL 4 ~ + .L. .,_ 1..'-Q' -~,.e..._ ~ .,_- .v e, R, v,.,. ~ c~ e, e, v., f i 

-t e~Sl~-;.).~- c';u~~(e'[O,:, -te!D~~)-t { C/r[((e,~J':.(e~f-)j,i- .. 

- .l t'! ei- [)~~ J 
(:Para satisfazer plenamente a simetria, foram 

mos relativos à deformação e 12 =ei ) 
_ Q_f .r r < :J)/,'>W.. '-

Usando as condiçoes ~ " " l' e; + ;ti:': ? 

b 
Q~i .... 't 'a a 

o temos quatro equaçoes nas 1ncogn1 as e 1 , e 2 , 

resolvido numéricamente pela subrotina MATINV. 

colocados os ter-

=o 
eY e Y 

1 
e 2 , que e 

Resta então o cál-

culo das constantes elásticas, que é feito numéricamente, como 

usual. No entanto, para ter uma idéia de como o termo biquadrá­

tico ínfluencia as constantes elásticas, procedemos ao cálculo 

das constantes elásticas por teoria de perturbação termodinámi­

ca (ver apêndice III), que mostrou que este termo aparece li­

nearmente, de ac9rdo com a expressão: 

d'F"' C,j +(} <l&,)<~) ..;.()1, ') .\(J2.. f"""[<"'ii,/"")(w•I~/M)~~~Iiij~X..._.,JI,f,.). 
df;:JX,; I l J 1-....... , 
Explicitando o hamiltoniano biquadrático em termos das defo;ma- ·1. 

ções cartezianas, temos: 

~ 
~>-L -1 e 3 ~ ).&D-+ e,e,_-... iJl,,~.-+ e,el 4 :f!,>l­

z.. 



C ""'-"'.._ c"~) J)~._- c"'{\.,. c"\' 1\ + 
- 1 'W '- (J/Ip - 3 ,Y~q 

~I~, ( {)"''"''-~, !) "',o<_: ). .B o< Lo<,_) D 2.> ""' (0~'"'1 

Não se levou em conta os 

termos em 1=4 para estes 

termos. 

A experiência mostra que os parâmetros biquadráticos 

tem pouca (ou nenhuma) influência nas deformações, mas são fun­

damentais na determinação das constantes elásticas. Seu efeito 

é equivalente a 11 desacoplar 11 as equações rel·ativas às deformações 

das equações relativas às constantes elásticas. 

O procedimento de acerto simultâneo das deformações 

e constantes elásticas foi: 

1) acertar as deformações, colocando os parâmetros biquadráticos 

iguais a zero, o que nos dá o conjunto de parâmetros 1=2 coloca­

dos na tabela 4, e que reproduzem fielmente as deformações. 

2) fixando estes parâmetros, obter a equação linear relacionan­

do cada parâmetro biquadrático com cada constante elástica. Essas 
- -equaçoes sao da forma: 

6 C.,, :: <. to"") -+ la 
6 c?>P < \{,3l) + 63 
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,( "-i, 3 

colocando ,(~,.), Du.o (O'-<>') .,'D,,_.,_<o:L;) _._D,'<o<O<w)f 

L:lC., -= Dt <--o <-Dl.c ') '\' :D, L>- (0,_\ ') ·-\ D,"" <Dt,_.,) .... O,'<~ <O,"'z)-f 
-+ .'I>,"~ zo,;t) +- b.J_ 

kn = ])3'-<> C..0)-.9) + :Õ><to<Dt,_,) 

Como estamos interessados na variação da constante elástica quan­

do o campo varia de O a 30 kG (escolhido este valor porque corres­

ponde ao maior campo em que as deformações foram medidas/15/), 

escrevemos: 

/K,I (}\ii)')~ O- 1),k> + b :1>,~2"' a_,.., 
&:.. " c~ "-;,) .,_ c 1>, l--O '"' "'- 'i:l,.,.;,_ + RI r 
~u_,, 3 l 1\-llx) = o-.. D3~ +- ll..j)3<w 4 ~3"· 

!:,C,,-:, (ftllj)~ c. 2lo2.0 _,. \- 'b3~o + Q3y 

().__ 

b - t:, l ZD:i1.'>) 
.c_ b, \ L..OLW)) 

Q,~=- 6 ~bl) 
{)_ 1,., fJ. Lb3) 

Iiii .lê 

onde optamos por colocar D14_0 =D 142 =D,. 4 =0 por nao ·termos condi­

ções experimentais suficientes para determiná-los. As variações 

dos operadores (a,b, .•. ,f) para as diversas orientações de campo 

foram determinadas variando cada parâmetro biquadrático, enquan­

to os demais eram zerados, e determinando os parâmetros da reta 

através de um ajuste de minimos quadrados. As equações assim ob­

tidas foram então resolvidas para os parâmetros usando os dados 

experimentais das constantes elásticas colocados na tabela III. 

Esses parâmetros biquadráticos mais os lineares anteriormente 

obtidos foram colocados em LSQF e se procedeu ao ajuste simul­

tâneo de deformações e constantes elásticas; os valores obtidos 
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estão colocados na tabela V. Como só se tem condição de deter­

minar Dtzo,Dlzz e DJzo , e como o cálculo das deformações é fei­

to em termos dos parâmetros B's, fez-se a seguinte escolha de 

B's diferentes de zero: Ba 1 a 2 
, B\Y e BYY. o parâmetro D340 

nao foi explicitado em termos dos parâmetros C's, e como a in­

fluência deste termo nas deformações ê praticamente nula, ele 

não foi incluido no cálculo das deformações. 

Etapa: Completado o hamiltoniano e as alternativas de cálculo das 

constantes el~sticas, iniciaram-se os cãlculos a parti~ .da 

estrutura de cone ferromagnético a 5 K. Ao fazer uma varredura 

de campo magnético variando de O kG a 400 kG, para campo aplica­

do ao longo do eixo a, observou-se que a estrutura cone sofre 

uma transição para leque em 0 e ~ num campo ao redor de 22 kG, 

sendo esta estrutura estável até lSO kG, quando se transforma 

num leque em G, com as componentes y ; O. Realizando a varredu-

ra em sentido inverso, para verificar se a transição ocorria no 

mesmo campo, foi observado que esta nova estrutura era mais es­

tável que o leque proveniente do cone até campo próximo de zero, 

quando este leque em G se transformava numa elipse xz (com o semi-· 

eixo maior ao longo do eixo c) - ou seja, a campo zero a elipse 

xz era eneryéticamente mais estável que o cone ferromagnético. 

Isto está de acordo com os resultados de Jensen /12/, que estu­

dou a estrutura de elipse na região antiferromagnética (20 a SOK), · 

observando que ela é mais estável que o cone ferromagnético a 

O K. O hamiltoniano abriga outras estruturas estáve~s de spin: 

a de cone ferrimagnético, em que se tem uma hélice de spins no 
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plano basal com 3 componentes z negativas (ou positivcts) e 5 po­

sitivas (ou negativas); a de cone antiferromagnético, com uma 

elipse no plano basal e 4 componentes z positivas e 4 negativas, 

e a estrutura de ferromugneto a ângulo 0. Ao se estudar a energia 

dessas estruturas (a 5 K),· verificou-se que a de cone antiferro­

magnético era a mais estável, seguida do cone ferrimagnético, da 

elipse xz e finalmente cone ferromagnético.Esta sequência está 

em claro desacordo com os resultados de difração de neutrons, que 

mostram com clareza que a 5 K a estrutura existente no Er é o 

c-one ferromagnético. Notando esta discrepància entre seu hamil­

toniano e os dados experimentais 1 Jensen colocou a idéia de que, 

embora seu harniltoniano fosse conveniente para explicar os daQos 

de neutrons, poderia ser incompleto no que diz respeito à des­

crição detalhada das estruturas de spin. Ele adiantou então que 

um termo de troca axialmente anisotrópico da forma: 

-i 2... kl•") j,} -s.y 
poderia melhorar o modelo sem alterar significativamente as re­

lações de dispersão para magnons por ele obtidas anteriormente. 

Na verdade, ao se observar cuidadosamente as relações deduzidas 

por Jensen /60/, constata-se que quando se faz K(i,j)~6~constante, 

as relações de dispersão simplesmente não se alteram. Dai op­

tarmos por incluir no hamiltoniano um termo extra de anisotro-

pia de troca da forma: 
~L j,l-' J"b' 
"'-

Resta então o problema de que valor atribuir ao parametro.6z. 

Como já foi observado, os rE3ultados de difração de neutrons 

mostram que de O K a 18 K prevalece a estrutura de cone ferro­

magnético, de 18 K em diante prevalece o cone antiferromagnéti­

co. Ajustou-se então o valor de 6 de modo a, a 18 K, se obter 
z 

o. cone ferromagnético com a mesma energia que o cone antiferro-

magnético; esse valor (6 =0,2934 K/ion) mostrou que para tempe-
z 

raturas menores que 18 K o c.one ferro permanece mais estável e 

que acima de 18 K prevalece o cone antiferromagnético. As demais 

estruturas ficam energéticamente menos estáveis que estas duas. 

Quando o programa foi rodado na fase paramagnética 

e se determinou as temperaturas paramagnéticas de Curie, que apa­

recem nas expressões da susceptibilidade paramagnética,verifi­

cou-se que seus valores não eram reprodutiveis com este valor 

de 6 e dos parâmetros de campo cristalino. Procurou-se então a­
z 

certar estas temperaturas de Curie usando-se 6 e B2 o. Os valo­z 

res obtidos são 6z=0,060 e B20 = -2,0 K/ion, e foram usados na 

. ; 

1 
I 

I 
·' '" 
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fase paramagnética e senoidal. (Embora a inclusão no hamiltonia­

no deste termo anisotrópico esteja relatada na quarta etapa, cro­

nolÓgicamcnte ela antecedeu ã colocação dos termos magnetoelásti­

cos,de modo que o ajuste dos paràmetros magnetoelásticos leva em 

conta a influência deste termo) 

/ 

de 

A conclusão desta quarta etapa encerra o perÍodo 

construção do hamiltoniano e do programa correspondente. Todos 

cálculos a seguir reportados foram feitos no computador VAX-

..__ 

os 

11/780 do IFGW em precisão dupla; O critério de comparaçao das 

grandezas de interesse nas iterações foi o erro relativo ser 
-6 • 

menor que lO • A listagem completa do programa está no apen-

dice IV, e segue-se um esquema simplificado do funcionamento do 

programa. 

InÍcio 

.. ~·a lotes iniciais cálculo numérico cálculo analÍ 
das médias dos o tico 
per adores J ,J e da acréscimo :a u 1 

l J e das del'or;ha ma deformação ma~ 
" roes tendo as demais fim 

constantes I 
f 

cálculo os cam I 
pos moleculares constrói o hamil 
correspondentes toniano e o diag<:?_ 

t naliza; calcula 
I novas médias e cam 

construçao do h a pos moleculares -
-rniJtoniano e sua t diagonalização - I troca velhas 

autovalores e au compara médias no ' médias por 
to funções - -v as e velhas i novas 

t satisfaz critério 

calculo cas medi da acréscimo a ou 
as de todos os -

deformação 
-

o tra -peradores, das 
deformações e dos 
campos molecula-
res 

fim 
' 

comparaçao entre 
"novas" e "velhas" satisfaz 
médias dos opera- critério 
dores J ,J e J e 
das X ã - Z deform l_s:oes 

~ na o satisfaz critério 

troca velhas''por 
''novas 11 médias e 
deformações 

I 
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' CAPITULO V - OS RESULTADOS DO MODELO DE JENSEN E 

COMPARACÃO COM OS DADOS EXPERIMENTAIS 

1) Introdução 

Neste capítulo descreveremos como se comportam as 

estruturas magnéticas do Er sob campo aplicado ao longo dos 

eixos a e c e campo de 30 kG girando 180 graus no plano b~ 

sal a partir do eixo a, usando os parâmetros fenomenológicos 

obtidos pelos métodos descritos no capitulo IV. As grandezas 

de interesse nesta análise são a magnetização, a rnagnetoes 

trição, as constantes elásticas isotérmicas e adiabáticas e 

a contribuição magnética ao calor específico. Apresentaremos 

também as conclusões finais deste trabalho. 

2)Resultados para a fase paramagnética 

As.figuras 1 a 5 mostram os resultados para campo­

magnético aplicado ao longo do eixo a numa varredura até 500 

kG. As figuras 6 a 10 mostram os dados para igual varredura 

ao longo do eixo c. Ambos os conjuntos de dados foram obtidos 

para as temperaturas de 90, 100, 110 e 120 K. No que diz re~ 

peito a magnetização, o modelo fornece uma boa concordância 

com o experimento, como é de se esperar da aplicação de campo 

molecular a temperaturas relativamente altas4 Essa boa con­

cordància e testemunhada pela comparação das temperat·1ras de 

Curie 8.1. e e,, fornecidas pelo modelo e pela experiencia. Os 

cálculos do modelo dão 811=60, 523 K e 8.1. =32, 429 K, enquanto 

que os valores experimentais são /1/ : G1r 61,7 K e 8.~.=32,5 

K (lembrar que o acerto de 811 e 8.._ foi feito antes da inclusão 

dos termos magnetoelásticos). 

Quanto às magnetoestrições, a concordância do modelo 

com a·experiência parece ser bastante razoável. Isto é atesta 

do pelas figuras 11 e 12, que mostram curvas do modelo e cur­

vas experimentais, até 30 kG ao longo do eixo c, para as tem­

peraturas de 90 e 120 K (notar que o modelo foi ajustado a 30 

kG e 90 K) . Outro dado a comprovar a boa concord~ncia entre 

modelo e experimento e fornecido pela figura 13, que corres -

ponde as deformações e 11 e e 22 variando com campo de 30 kG g! 

rando no plano basal de 180 graus a partir do eixo a. A curva 

teórica coincide com a. experimental (embora 

mostrado na figura) e obedece a uma equaçao 

isto não esteja 
2 

do tipo sen 8, co 
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mo esperado (ver abaixo). 

No que diz respeito às constantes elásticas a concor 

dância só é razoável para C 11 , que embora ajustada a 90 K p~ 

ra campo de 30 kG, e bem reproduzida pelo modelo para as te~ 

peraturas de 100 e 120 K, para campo aplicado nas direções a 

e c (ver figuras 14 a 19). Já C 33 não é bem reproduzida, a­

nao ser a 90 K, campo paralelo a c, e a discrep&ncia aumenta 

com o aumento da temperatura, principalmente para H paralelo 

a c, culminando a 120 K, onde o comportamento fornecido pelo 

modelo é o oposto do comportamento experimental (figura 19). 

(Os dados de constantes elásticas foram comparados com a con~ 

tante isotérmica teórica porque nesta região de temperatura 

a diferença entre constante adiabática e isotérmica é muito 

pequena, não importando qual delas se escolha.) Ainda quanto 

às constantes elásticas, foi feito também o cálculo de como 

elas se comportam quando um campo aplicado é girado no plano 

basal a partir do eixo a de 180 graus, tal como se fez para 

as deformações. Para ter uma idéia de como o modelo prediz o 

comportamento das constantes elásticas, toma-se a expressão 

das constantes fornecidas pela teoria de perturbação termodi 

nâmica, 

p~ndice 

desprezando-se os termos que multiplicam gnm (ver a-

III) : 

fazendo i=l ou 2, temos: 

JG J., '~- -= - ·a.~o D:w + 
(o sinal - para 1 e + para 2) 

~h = ~J1,U.:; JJ,.w c!) ;_.o-~ JJ1~ lo..<: 
~ t H· 2.2. =- f < ~'l- ') -t-- (~i>) = f { 8,;z.J..v <,V À))+ Ó, >-><O_,_;/:!. 
~ 8,«> 3. u. < D.t-u:>< o.i~.> J ..... ..D, J..v < DJ») + :u. n <o<-:)-~- ... ~ 

Usando os resultados de Callen e Callen/8/ de que , para ma~ 

netização no plano basal, cr=cr 0 (cos0,sen0~0): 

<.Q+), <O.w> {4>'9-~19) = .ç'v<.J) ( i-,2....,..'29) 
~<.. • - 2.. 

~ ~ .,. J ·o ><-tem-se : !) Cu, l.L- ::. () [ B, lJ .... f; u.L/'Y :!: i3.->-u. !5, u k ( J.v + 

-+ J), .>..;, < O,u,) + 4(3 (O,.,;J( o, i- .... il, ~L x.\W-.~61 -~_.l..Q h 5,2oD/l-~~~- D,.G-1- <o~.\l(/6i 
- 4 ~ 

Esta expressao mostra que, emotermos angulares 6C 11 , 22 e fu~ 

ção de sen 2 0, proveniente do termo biquadrático, e de 4sen 4 0 

- 4sen 2 0 + 2sen 2 0, originário do termo linear. Então 
/JCj.(G) ... LC (9} ... .2!H ~:-1...0 .. i3. ~2) <.O:,) -• J..),J-.0 <.0...,) _,_ . 

_. :u.. I . " 2./) 
-+ ~ ~ < O;w)l-( 8/;.__, ~ ~. ~ Jv) ( s.w."e-- ~ 1..9) -- J.; .i), L-< (0Jo) J.<M e 

~C<.i9)- t\C"re)-= -(' ?;,J,;)h, <Oo1 .. S- + J.-f <O.u;'f i3,~í3•l.c J.<A-,'t) 

,\ 



" I 
f'ARAI1AGHETO 

CAt·IPO HA Drr-:EC"'O ;-; 

'CTE ISOTERt1!CA 

Fig. V-14 

- 155 -

TEI1PERATIJPA• 99 K 

D·:PER ltiEHTAL 

TEORIA 

12 



N 
I 

íB 
~d 

I ....... 
u 
"-.... 
r-1~ 

-I 

- 156 -

fAPAiiHGHETO TEMPERHTURA•l00 K 

CAMPO HCi DIREC~O >-! E:·;PEP H1EfH AL 

CTE ISOTEF.:!11 CA TEORIA 

--,_.._ CALCULO t4UI1EF:IC"'O"'-----------------, 

0 i!)~ 
(f-... , ,......._ 

Fig. V-15 



N 
I 

u 

~~I 
I~~ 
u 

f!.RAMAGHETQ 

CAMPO HA ê)H:ECAO !\ 

CTE ISOTEF11ICA 

;F'ig. V-16 

- 157 -

TEttfERATURH- t20 K 

1EOF:!A 



8 
o;--ir!) 

I 
..-1 

u 
'-, r-'1Q 

~0 
I ..... 

u 
I ---.8 

:J;? 
-J 
ri 

jl.;' ::._:,t: 

- 158 -

PAfÃHAGHETO 

fõ:-:PER Ir18HAL 

TEORIA 

Fig. V-17 



~:· .. 
,,I 

ISl 
,-<O 

~~ 

.. o 
l'"-10 

I 

) 

~ 

I ,, 
-.a I 
I:•f:J 
_, 

-; 
* -.,.:, 

PARAt1AGHETO TE1·1fEF-:f~TURA- t08 

CAI'1F'O HA IrrRECAO 2 ~ E~?ERIHEHTAL 

CTE ISOTERt1J CA TEORIA 

c~~LCULO t·l! lf1EP I,_,C,;;O"----------------., 
(?-----e. 

-~~~ 

0 

o(';:~ I 

--':r,;;----~-;__-:::1 24.82 :2=:. 2: 
cr:,r--;F)C] AF)L -I C';~DtJ 

T~ORIA 

Fig. V-18 

- 159 

K 



f•t'ofAMAGHETO 

Cl<!1?0 NA :D!I':ECAO 2 EhPEI': !MEl~ fAL 

~ 
CTE 130TEFl11 CA TEORIA 

"° C i< LCI li_'="'0--"-'!'"1_::_11 l"E~P_I,_r"_.Q _______________ -, f.,::.;--==:c----''-"' 

I!• -:---'-.__-----

' ' .... 
\.... 
~~ 

~ô 
I 

.; 

.) 

I '" ~;..I 

C!> 

0 

o 

~] 
..J''i'-r-----------------7------: 

4~-~:o:~-U ~E 20--... ;~ :::=: 

Fig. V-19 

- 160 -



·• 

- 161 -

Fica claro que estes resultados sao apenas indicativos, uma 

vez que estamos desprezando uma parcela considerável da ex­

pressao das constantes elásticas. De qualquer modo, estes 

resultados indicam que 6c,,e 6C22 devem seguir uma dependen 

cia que é fundamentalmente do tipo sen 20 quando o campo é 

girado no plano basal. Isto é corroborado pela figura 20,que 

mostra o cálculo de 6C 11 e 6C 22 para campo de 30 kG girando 

np plano basal. O modelo também preve que a diferença 

6~ 22 (0) - 6C 11 (0) é proporcional a sen 20, independentemente 

do predomÍnio ou não dos termos biquadráticos sobre os line­

ares (isto é mostrado na figura 21). Por outro lado, o mode­

lo prevê que 6C 11 (0) + 6C 22 (0) é função de sen 4 0- sen 20,por 

influência dos termos lineares, e função de sen 20 por influ­

ência dos termos biquadráticos. Se tivermos o predomÍnio dos 

termos lineares, a soma de constantes elásticas deverá apre­

sentar a dependência na função sen 4 0 - sen 20, como os cálcu­

los mostram que acontece quando se anulam os termos biquadr~ 

ticos; caso contrário, a dependência é em sen 20. A preponde­

rância dos termos biquadráticos na determinação das constantes 

elásticas é mostrada pela figura 22 , que mostra que a soma 

6C 11 (0) + 6C 22 (0) é muito bem descrita por uma função do tipo 

sen20. Esta forte influência dos termos biquadráticos já ti­

nha sido percebida quando da tentativa de acerto simultâneo 

de deformações e constantes elásticas, como descrito no capi 

tulo anterior. 

3) Resultados para a fase senoidal 

Campo aplicado ao longo do eixo a 

As figuras 23 a 27 mostram os resultados do modelo 

para a fase senoidal com campo aplicado na direção a variando 

de O a 500 kG. O comportamento da estrutura senoidal sob cam­

po nesta direção é o de formar um leque antiferromagnético ce~ 

trado na direção a, e cujo ângulo de abertura diminue à medida 

que o valor do campo aumenta. Esse leque transforma-se, ao re 

dor de 160 kG, em alinhamento ferromagnético na direção a. 

Essa transição de fase aparece em todas as grandezas: na mag­

netização por uma mudar:·;a de inclinação; nas deformações por 

máximos (e 3 3 ) ou mínimos (e 1 1 e e 2 2) (ver figura 2 3 ) i as cons 

tantes elásticas apresentam mudanças bruscas de inclinação ( 

ver figuras 24 a 26 ) , e o calor especÍfico mostra também uma 
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mudança brusca de inclinação. O campo cm que· o modelo prediz 

essa transformação de fase está fora do nosso alcance experi 

mental, de modo que não há a possibilidade de comparaçao com 

o experimento, e constitui uma das previsões do modelo. 

Quanto à comparação com o experimento, até 70 kG, p~ 

ra a temperatura de 65 K, a susceptibilidade o/H medida nes­

te trabalho para esta temperatura é x = 5,71.10- 6 /G, enquanto 

o modelo fornece 5,14.10- 6 /G; quanto às deformações, até 30kG 

elas são razoavelmente bem reproduzidas; isto é ratificado e­

xaminando-se o gráfico para campo girando no plano basal 

figura 32), em que o modelo prediz a equação e 22=-1,84.lo='. 
2 "" - 5 2 sen 0 e a experiência /15/ e2 2= -8,24.10 sen 0. No que diz 

respeito às constantes elásticas, o modelo parece funcionar 

mal, embora elas tenham sido ajustadas aos valores experimen­

tais por LSQF. Isto é evidenciado pela figura 25, que mostra 

as constantes c,,, C22 e c,,, isotérmicas e adiabáticas, até 

90 kG. O comportamento de c,, e C22 isotérmicas é o esperado 

experimentalmente, mas C 33 só reproduz o comportamento expe­

rimental até o campo de ajuste (30 kG), a partir do qual in­

verte a tendencia esperada, passando a crescer fortemente. A 

discrepância é maior ainda quando se examinam as constantes 

elásticas adiabáticas, que a campos baixos apresentam um má­

·ximo positivo. A figura 26 mostra que C 11 e C22 têm a mesma 

tendência que C 33 , só que esta tendencia se manifesta mais 

próximo da transição de fase. 

Campo aplicado ao lonqo do .=ixo ·c 

As figuras 28 a 31 mostram o comportamento da estru 

tura senoidal para campo aplicado ao longo do eixo c. Para o 

modelo, o campo nesta direção induz uma transição antiferrom~ 

gneto-ferromagneto para campo de 26 kG, enquanto que experime~ 

talmente esta transição se dá a 22,4 kG /1/. Para a determin~ 

ção do campo de transição procedeu-se a uma varredura com cam­

po crescente a partir de campo nulo, e outra decrescente, a 

partir de um campo em que a nova fase é estável (no caso em 

pauta, H= 40 kG). Este procedimento permite determinar o cam­

po de transição através da comparação das energias livres das 

diferentes fases, pois pode acontecer de o programa convergir, 

para determinado campo, a uma estrutura que é me~aestável a 

esse campo, pois as condições iniciais que o programa utiliza 

para cada valor de campo são as condições determinadas na co~ 

verg~ncia para o valor de campo imediatamente anterior. Este 

1 
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procedimento permite inclusive "descobrir'' estruturas mais 

estáveis em determinados intervalos de campo, corno já repor­

tado para a fase cÔnica no cap{tulo IV. 

Esta transiç~o antiferro-ferrornagneto transparec~ na 

magnetização como um salto, reproduzindo qualitativamente a 

experiência, pois experimentalmente tem-se um acréscimo de 0,41 

na magnetização, enquanto o modelo fornece 0,33. Nas deforma­

ções, temos que e 11 e e 22 apresentam um pico negativo, enquan­

to e 3 , apresenta um pico positivo na transição, mas o compor­

tamento depois da transição n~o corresDonde ao esper~ 

do (comparar figura 2 do cap. I com a figura 28). Quanto às 

constantes elásticas isotérmicas ou adiabáticas, o seu compoE 

tamento é radicalmente diferente do experimental (comparar fig. 

13, 16, 19, 24 e 29 do cap. III =n figs. 29 c 30). No que diz resr:e:!:_ 

to ao calor especÍfico, ele apresenta um pico negativo e um 

salto na transicão, conforme se ve na figura 31. 

O comportamento das constantes elásticas, ·adiabáti­

cas ou isotérmicas, para campo girando no plano basal, segue 

o mesmo padrão que no caso paramagnético; no entanto, começa­

se a observar-se uma discrepância da dependªncia puramente em 

sen 2 8 para ~C 2 z (8) - ~C1 1 (8), em que a parcela sen 4 8-sen 2 8 p~ 

rece começar a influenciar esse resultado.(ver figs. 32 a 35). 

As figuras 36 a 38 mostram os resultados de uma varre­

dura em temperatura para campo até 60 kG, ao longo do eixo a, 

considerando 60, 70 e 80 K. A magnetização e as deformações s~ 

guem o comportamento esperado experimentalmente, ao passo que 

as constantes elásticas isotérmicas já apresentam fortes dis­

crepancias em relação à experiência, sendo que c,, tem o com­

portamento ooost~ ao experimental a 70 e 80 K. 

4) Resultados para a fase cônica 

Quando se tentou o ajuste dos paràmetros magnetoelás­

ticos para a fase cônica, constatou-se que o tempo de computa­

ção para o ajuste era demasiadamente alto. Isto se deve ao fa­

to de que o campo de ajuste (30 kG) estar próximo a campos de . 

transformação de fase, em que várias estruturas magnéticas di­

ferentes têm energias próximas, exigindo um número elevado de 

iterações para cada cálculo de LSQF (estas estruturas com eneE 

gias próximas já foram ~itadas no cap. IV,quando do comentário 

sobre a colocação do segundo termo de anisotropia de troca). O 

ajuste foi feito em duas etapas, a primeira sendo o ajuste pa­

ra as deformações, usandoos parâmetros lineares de 1=2; esse 
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ajuste foi razoável, pois foram usadas as equações de deforma­

çoes de equilÍbrio para cálculo dos valores iniciais dos par~ 

metros e LSQF convergiu a um valor razoavelmente baixo de x 2 

em poucas iterações. A segunda etapa consistiu em usar a depen 

dência linear das constantes elásticas nos ~arâmetros bilinea­

res, mas agora, diferentemente do que aconteceu nas fases para­

magnética e senoidal, a colocação dos parâmetros bilineares pas­

sou a afetar significativamente as estruturas magnéticas, de m~ 

do que LSQF não convergiu rapidamente para um X2 razoável. Da­

do o problema do tempo de computação, foi decidido trabalhar 

nas condições a que chegamos após 10 iterações de LSQF, embora 

o ajuste fosse insatisfatório. Ao se fazer o cálculo da estru­

tura cone a 10 K (que i a temperatura de ajuste) e compará-la 

com cálculo análogo da estrutura cànica·antiferromagnética, viu­

se que esta se torna mais estável que a anterior - a inclusão 

dos parâmetros magnetoelásticos lineares e bilineares altera o 

balanço de energia das estruturas anteriormente fixado com o va 

lor do parâmetro de anisotropia de troca 6z. Além disso uma var-

redura com campo ao 

to das deformações, 

longo do eixo a revelou que o comportamen­

inicialmente acertado com os parâmetros li-

neares, ficou o oposto do experimental após a inclusão dos pa­

râmetros biquadráticos. Isto mostrou ser inútil insistir em 

querer calcular os efeitos magnetoelásticos na fase conica com 

os parâmetros determinados desta forma. A partir desta consta­

tação, foi feito um cálculo com os parâmetros magnetoelásticos 

determinados na fase senoidal, e após, outro com os ~arâmetros 

determinados na fase paramagnética . Ambos deram resultados 

conflitantes com os experimentais. Assim, decidiu-se não fazer 

o cálculo dos efeitos magnetoelásticos na fase cônica ferromag­

nética, e simplesmente apresentar as estruturas magnéticas que 

o modelo abriga e suas transformações induzidas pelo campo mag­

nético. 

Campo na direção a 

Quando o campo é aplicado nesta direção o cone se dis­

torce, de modo que seu eixo se afasta do eixo c e a hélice de 

spins no plano basal se alonga na direção do campo; este cone 

distorcido se transforma, a 14 kG, num leque em 0 e ~ centrado 

na direção do campo, que a -56 kG se transforma num ferromag­

neto a ângulo 0~ 32,5 graus. Â medida que o campo vai aumentan 

do, esta estrutura se transforma continuamente em alinhamento 

ferromagnético ao longo da direção do campo, para valor de 300 

kG. Esta sequência de estruturas é originada do cone ferromag-
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nético. O modelo indica, todavia, que quando aplicamos campo 

na direção a, na mesma temperatura, para a estrutura de cone 

anti ferromagné·tico, há um interv.alo de campo em que a estru­

tura originária deste cone é mais estável que a estrutura ori 

gináriadocone ferromagnético. Isto se dá a-12kG, um pouco 

antes da transformação cone distorcido - leque em 0 e ~. O que 

o modelo indica é que a esse valor de camoo a estrutura de co 

ne distorcido é substituida por um leque em 0 e ~ antiferromag­

nético - ou seja, esta é uma transição em que a componente z 

se anula. Esta situação permanece até o campo de 24 kG, quando 

este leque antiferro é energéticamente superado pelo leque fer­

romagnético. A partir daí, a sequência de estruturas ~ a des­

crita acima. Resumindo, o modelo prediz que, a 10 K com campo 

aplicado 

- de o a 

- de 12 

- de 24 

- de 56 

de 300 

a 

a 

a 

na direção a, a sequência de estruturas é: 

12 kG - cone ferromagnético distorcido 

24 kG -.leque antiferromagnético em 0 e~-

56 kG - leque ferromagnético em 0 e ~ 

300kG - ferromagneto a ângulo 0. 

kG acima - ferromagneto ao longo do eixo a. 

39 apresenta o comportamento da magnetização para esta 

sequência de estruturas e as figuras 40 a 44 mostram esquemati­

camente como são estas estruturas, utilizando vetares e suas 

projeções nos planos xy, xz e yz. 

A figura 

Quando olhamos os dados de magnetização da literatura 

/1,14/ (ver figura 1, cap. I) e os obtidos neste trabalho (ver 

fig'~ras 1 e 5, cap. III) verificamos que realmente encontramos 

uma anomalia a campos'da ordem de 10 a 12 kG para todas as te!':! 

peraturas da região ferromagnética, e mesmo para as da região 

antiferromagnética próximas à temperatura de transição de fase 

a/18 K. Devido talvez à pequenez do efeito, tal anomalia não 

é' citada como tal, mesmo porque ela parece não se encaixar na 

descrição usual do comportamento da fase cônica, que é a descri 

çao em que o cone se transforma, abruptamente, num leque em 8 

e ~ , transição que se dá a campos de 18 kG na fase ferromagn~ 

tica, ou entre 20 e 30 kG na fase antiferro /14/. No entanto, 

essa anomalia transparece de modo muito nítido nos dados da 

constante elástica C 33 , para campo aplicado ao longo dos eixos 

a e b (figuras 19 e 26, cap. III), aparecendo sob a forma de 

uma mudança de inclinação da variação da constante com o campo. 

Não parece ser razoável atribuir tal anomalia a essa 

8 e ~, pois esta produz uma 

transição 

alteraçao cone distorcido-leque em 

razoável da magnetização induzida, e está mais de acordo com 
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a segunda anomalia mostrada nas figuras 19 e 26 do cap. III. 

Afirma-se isso·, pois é sistemáticamente observado que sempre 

que a magnetizaç5o muda bruscamente de uma quantidade razo~­

vel, como numa transição antiferro- ferromagnetismo, as con~ 

tantes elásticas têm um comportamento análogo. Não se tem, no 

momento, nenhum modelo para o tipo de alteração nas estruturas 

magnéticas capaz de explicar essa anomalia. Os dados da cons­

tante C 33 e os de magnetização mostram que a campos altos ocor 

re uma primeira transição magnética, que, devido ao valor de 

campo em que ocorre, é razoável atribuir à transformação cone 

distorcido-leque em 0 e ~. Os mesmos dados mostram que ocorre, 

a campos mais altos , uma segunda transição, que no modelo cor 

responderia à retomada do ferromagnetismo pela componente z. · 

Nesta imagem não há lugar para a transição leque em 8 e Q -fer­

romagnetismo a ângulo 0 .~de se observar, todavia, que,a des­

peito dos valores dos campos críticos e das observações acima, 

o modelo nos provê com três campos críticos, como indicado p~ 

los dados de magnetização e constantes elásticas, e que, até 

o momento não se dispõe na literatura de uma descrição das es­

truturas magnéticas coerente com estas observações. 

Finalmente, a experiência mostra que a estrutura de 

alinhamento a ângulo 0 se transforma em ferromagnetismo atra­

vés de um salto pequeno a campos ao redor de 270 kG /19/ (ver 

figura 1, cap. I), enquanto que o modelo preve uma transição 

contínua ocorrendo a 300 kG. 

Campo na direção c 

Para esta direção de campo temos que o modelo indica 

o fechamento contínuo do ângulo do cone e que ferromagnetismo 

e alcançado a um campo de 28 kG. A figura 45;;t mostra o compor-

tamento da magnetização para esta direção de campo. 

5) Estrutura Antiferromagnética entre 18 K e 54 K 

As experiências de difração de neutrons /9,10,11,38, 

39/ indicam que para este intervalo de temperatura a estrutu­

ra antiferromagnética corresponde a um arranjo da componente 

z que, originalmente senoidal , vai se tornando quadrado, à 

medida que harmônicosde ordem suoerior vão se intensificando 

com a diminuição de temperatura. No plano basal tem-se um ar­

ranjo helicoidal cujo vetor de onda é o fundamental do eixo c. 

No entanto, esta estrutura teve uma descrição diferente dada 

por Jensen /12/, que a partir da análise dos resultados de Ni­
clow et al /13/ concluiu que uma estrutura de hélice pràtica-
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mente confinada no plano xz era mais conveniente para a des­

crição desta fase. Todavia, o hamiltoniano desenvolvido por 

Jensen /12/ abriga outras estruturas antiferromagnéticas que 

diferem da hélice xz em termos de energia. Como jã descrito 

anteriormente, o modelo de Jcnsen foi adaptado neste trabalho 

para reproduzir corretamente, cm termos energéticos, a sequê~ 

cia de estruturas observada experimentalmente. Quando isto foi 

feito, observou-se que para esta faixa de temperaturas a héli­

ce xz não é a estrutura mais estãvel, e que seu lugar é tomado 

_ por um arranjo em que osmomentos do plano basal estão confina­

dos numa reta a 45 graus do eixo a. O efeito global e ter a hé 

lice de spins neste plano, ao invéz de no plano xz, como des­

crito por Jensen. 

Tal como aconteceu com a estrutura ferromagnética cô­

nica, também aqui não foi possível descrever o comportamento 

das deformações de equilÍbrio e das constantes elãsticas usan­

do os parâmetros lineares e bilineares da fase senoidal (com 

os quais se esperava uma boa descrição, pois ambas as estrutu­

ras sao antiferromagnéticas e prÓximas em temperatura), ou os 

da fase paramagnética, ou os da fase cÔnica. Resolveu-se seguir 

a mesma política seguida na fase cônica: não incluir os efeitos 

magnetoelãsticos e procurar descrever apenas as sequencias de 

estruturas induzidas pelo campo magnético. 

Campo aplicado na direção x 

Quando o campo é aplicado nesta direção temos a campos 

baixos,da ordem de 4 kG, que as .componentes dos momentos deixam 

de estar num plano, formando um leque complexo na direção do 

campo. Já a 8 kG a componente x é ferromagnética (embora osci­

lando em amplitude) e temos um leque antiferromagnético ao lo~ 

go da direção do campo. Este leque se transforma de forma con­

tínua num leque antiferro confinado no plano xz. Esta transfor­

maçao se completa a ~70 kG. Este arranjo, por sua vez, se tran~ 

forma, também continuamente, em alinhamento ferromagnético pa­

ra campos de 260 kG. A figura 45b mostra o comDortamento da ma~ 

netização para esta sequência e as figuras 46 a 48 mostram es­

quemáticamente como são estas estruturas, utilizando vetores e 

suas projeções nos planos cartesianos. 

Quando comparamos os dados da literatura para a mag­

netização induzida nesta direção e nesta temperatura /14/, não 

se percebe claramente uma indicação de qualquer transição ocor­

rendo abruptamente. Isto também é patente nos dados de magneti-

' 1 



- 192 -

znçao deste trabalho (ver fJ.g. 5, cnp. III). Qunndo, todavia., 

se examinam os dados de C 11 para campo nesta direção (ver fig. 

12 e 39, cap. III) vê-se que a campo nulo temos uma atenua-

ção altn e que a campos baixos ocorre um pico na atenuação da 

onda ac~stica, que se manifesta na constante elãstica como um 

pico invertido, seguido de um máximo bastante abert.o. O campo 

em que ocorre esse pico - -6 kG é bastante próximo ao campo 

de alinhamento ferromagnético da componente x dos momenta. As 

figuras 12 e 39 do cnp. III nada nos informam sobre o que ocor 

re a campos altos. No entanto, a figura 15, sobre C11 com cam­

po paralelo ao eixo b, embora não fornecendo indicação a campos 

baixos por causa da forte atenuação, mostra uma mudança brusca 

de comportamento a cnmpos altos, ao redor de 50 kG. As figuras· 

22 e 27 sobre C 33 com campo paralelo a a e b, respectivamente, 

também nada informam sobre o que acontece a campos baixos, mas, 

tal como C11 , mostram uma anomalia a campos ao redor de 50 kG, 

que no caso corresponde a um máximo bem aberto, que lembra o 

comportamento de C11 para campo paralelo a b. Estas anomalias 

poderiam ser identificadas com o estabelecimento do leque anti 

ferro confinado no plano xz (anulamento da componente y), se­

gundo o modelo. 

Os dados da literatura /19/ (ver fig. 1, cap. I) in-

·dicam que para essa temperatura o alinhamento ferromagnético 

ao longo do eixo z se dá a campos maiores que 250 kG (notando 

que para 33 K o campo de alinhamento é -300 kG), enquanto que 

o modelo prediz esse valor de campo para 260 kG. 

Campo aplicado na direção c 

Segundo o modelo, quando o campo é aplicado nesta di­

reçao, a transição para ferromagnetismo se dá em duas etapas -

inicialmente temos duas componentes z mudando de sentido, para 

valor de campo de 14 kG. Â medida que o camno é aumentado até 

esse valor, as componentes no plano basal diminuem gradativa­

mente. O alinhamento ferromagnético se completa a 26 kG, com 

as duas componentes z negativas se orientando segundo o campo. 

e ocorrendo simultaneamente o anulamento das componentes no 

plano basal. O comportamento da magnetização é descrito pela 

figura 49, e a figura ~O mostra esquematicamente como e o ar­

ranjo de spins com as duas componentes z negativas. 

Comparando este comportamento com os dados da litera­

tura /14/ (ver fig. 1, cap. I) e com os dados deste trabalho 

(ver fig. 7, cap. III) vê-se que nao há correspondência entre 



o 
G 

COHE f'ERP.OHHGNETlCO 

Tt::JlPER~TUi-.<A.::: 1 '3 K 

CAMPO HA DL"'ECAO Z 

18. eu -~o. cg :2ra. eJ 4'3. 28 _5B. en 
CAMPO APLICADO *10 3 

COI-lE AHTlFERRO 

TEMPERATURA, 48 K 

CAMPO HA DIRECAO X 

Fig, V-45 

- 193 -

8.89 

.I 



z 

1 ·~ 
.J t I 

I I I 
I I I :; / 

\~ 
~ ~ / ~f·:>;;\\( 

: ' l ~ 
1- I 
I I 
I 

1 

CONE ANTIFERRO 

TEf<lPERATURA= 40 K ~ ~ D k.G. 
CAMPO NA DIRECAO X 

_Fíg.V-46 

- 194 -

Y1 

. ( 

., 
! . 

:::< 
':i'' 



z 

COHE AHTIFERRO 
TEMPERATURA= 40 K 
CAMPO NA DIRECAO X 

Fig. V-47 

- 195 -

) ' 



- 196 -

z ' 

I 
I 

,? I I 
.i/ I I 

. I I 

,(/ I I 

I 

\~:: 
I I 
I I 

N I 
I. 

I 

\ 

Fig. V-48 
-

• 



- 197 

("") -{ (") 
~ (!"1 C1 

't; :r. 
-;:1 P! 

' 
--

' n 
~) ".Ji 
J.> X 

.c. --< _, 
l.:.::i :;1 '1 
r·-· r rn 
-:~: H ".)J 
1·r1 ""'T 
~-:! , .. •:· 
:r:- (!;) 

G) 

r··.1 ;:-::: 

• 

/ .. 

. .,.__,_~-------
! \ 



- 198 -

z 

rz 

v 

X 

y 
CONE AI--H I FERRO 

TE11PERATURA= 40 · f< ~~ l&' b_G, 
CAMPO NA DIRECAO 2 

Fig. V-50 



o modQlO e n cxperiôncin, pois Qsta mostra que a transição, 

para essa temperatura, ocorre num campo de 10 kG /14/ (ou ao 

rQdor de 12 kG, segundo nossos dados) e que é uma transição 

Única, e não dupla. Todavia, um exame dos dados das constantes 

elásticas C 11 e C 33 para esta orientação de campo (ver fig. 17 

e 33, cap. III) mostram que é possível uma interpretação dife­

rente. Os dados de C11 mostram um aumento grande da constan-

te elástica que se completa, a essa temperatura, num campo de 

-25 kG, a partir do qual ela praticamente não varia com o cam­

po. Superposta a essa região de crescimento aparece um pico a 

um campo de -14 kG (ver fig. 18, cap. III). Um.comportamento 

análogo ocorre com C 33 , que, antes de uma transição bem defi­

nida que se completa a -26 kG, apresenta uma oscilação a um 

campo de -14 kG. (~de se notar que tanto para C11 quanto para 

C 33 estas regiÕes de campo são regiões de alta atenuação ultra­

sônica, sendo que a medida de C 33 apresenta picos bem defini­

dos a esses campos. Assim, a análise dos dados de constantes 

elásticas permite-nos ousar admitir que essa transição antifer­

ro-ferromagnética se dê em dois passos distintos, talvez mais 

próximos em termos de campo magnético. 

6) Conclusões 

- Experimentalmente 

a) Magnetização 

Os resultados do presente trabalho coincidem com os 

da literatura, conforme já analisado no capítulo III. As dis­

crepancias encontradas sao explicáveis pela forma da amostra, 

conveniente às medidas por ultrasom, o que resulta em fatores 

de demagnetização cuja influência é difÍcil de se levar em con­

ta nas comparaçoes. 

b) Constantes Elásticas e Atenuação 

Nossos resultados apresentam discrepâncias e concor­

dâncias com os poucos dados experimentais já publicados. A se 

considerar nossos dados como corretos, temos os seguintes fa-

tos: 1) para a fase ferromagnética cõnica, os dados de c,, 
mostram a existencia de três anomalias no seu comportamento 

com o campo aplicado no plano basal, que são indicações de al­

terações induzidas no arranjo de spins, sendo que a primeira 

delas não se encaixa nas interpretações atuais. 

2) Para a estrutura antiferromagnética entre 18 K e 54 K, pa­

ra campo no plano basal, temos que C 11 e C 33 mostram uma tran-
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sição a campos baixos associada à formação de um leque na di­

reção do campo, e outra transição a campos altos associada à 

modificação deste leque. Para campo aplicado no eixo c, C 11 e 

C 33 mostram claramente a transição antiferro-ferromagnetismo e 

indicam que sobreposta a esta transição aparecem picos, possi­

velmente indicativos de que esta transição se dê em duas eta­

pas (ver abaixo comentário sobre o modelo teórico). 

3) Para a fase senoidal entre 54 K e 84 K, para campo aplica­

do no plano basal, C 11 e C 33 mostram comportamento monótono, 

indicativo de que para os valores de campos usados não se tem 

nenhuma transição de fase induzida, como é esperado teorica­

mente. O comport.amento das constantes elásticas é igual ao da 

fase paramagnética. Para campo aplicado ao longo do eixo c, C11 

e C 33 mostram a transição antiferro-ferromagnetismo, novamente 

indicando que esta transição parece ocorrer em duas etapas, 

como na fase precedente. 

- Teoricamente 

O modelo de Jensen aqui desenvolvido com a inclusão 

dos efeitos magnetoelásticos lineares e bilineares nas defor­

mações consegue, nas fases paramagnética e senoidal, explicar 

bem o comportamento da magnetização e das deformações de equi­

líbrio (notar que estes efeitos são de primeira ordem - deri­

vadas primeiras da energia livre do sistema). Tal já tinha si­

do estabelecido em trabalhos anteriores /8,20,21,22/ para ou­

tros materiais. Mesmo quando aplicado às fases ordenadas de 

temperaturas mais baixas, o modelo reproduz bem as pr~ncipais 

car'acterísticas das estruturas magnéticas do Er, como o compor­

tamento do cone para campo no plano basal e o comportamento 

da hélice a 45 graus na fase antiferromagnética intermediária. 

t de se esperar que devido aos valores da temperatura em que 

estas fases ocorrem, o modelo não dê bons resultados, uma vez 

que se tornam importantes os modos de ondas de spin, que, na 

aproximação de campo molecular empregada, não são levados em 

conta. t de se esperar,todavia, que para a fase paramagnética, 

que ocorre já em temperatura relativamente alta, e que não a­

presenta os momentos ordenados, o modelo dê bons resultados, co­

mo realmente ocorre, como indicado pela magnetização e magne­

toestrições de equilÍbrio. Com um pouco de reserva, isto se 

aplica tambem à fase senoidal. Observamos, no entanto, que o 

cálculo das constantes elásticas na fase paramagnética só é 

bom para C 11 para temperaturas próximas à de ajuste, e que, 
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paro. tempero.turas mais distantes ii de ajuste as discrepânciils 

se tornilm grandes, sendo que C 33 passa inclusive a se compor­

tar de modo oposto ao experimental. Além do mais, os paràmetros 

magnetoelãsticos na fase pilramagnética, quando aplicados i fa­

se senoidal, resultam em comportamontos das magnetoestriç6es e 

das constantes elãsticas que estão longe de se comparar com o 

comportamento esperado. 

Quando se faz o ajuste destes par~metros na fase se­

noidal, os numeres resultantes são diferentes não so em módulo, 

mas também em sinal (ver tabela 5, cap. IV). Nenhum destes con­

juntos de parâmetros fornecem resultados bons quando usados 

nas demais fases. Este fato - diferentes fases magnéticas exi­

gindo diferentes conjuntos de parâmetros magnetoelásticos -

parece ser uma clara indicação de que o modelo estã incomple­

to no que diz respeito à descrição dos efeitos magnetoelãsti­

cos.t certo que para efeitos de ajuste (por falta de um conjun­

to maior de dados experimentais) não foram incluidos no hamil­

toniano vários termos magnetoelásticos bilineares permitidos 

pela simetria hexagonal. Também não foi incluida a energia e­

lãstica de terceira ordem (cujas constantes foram medidas re­

centemente /62/ para o Er) , que foi usada por Torikachivili 

/20/ para explicar alguns efeitos magnetoelãsticos do Tb na 

fase paramagnética. (Há dois pontos a notar: o primeiro é que 

a inclusão destes termos aumenta consideravelmente o número 

de parâmetros ajustáveis, exigindo um grande número de condi­

ç6es experimentais atualmente não disponíveis, e aumentando 

consideravelmente o tempo de computação; o segundo é ~ue para 

uma determinada temperatura, na fase paramagnética, por exem­

plo, consegue-se, com os termos biquadrãticos escolhidos, um 

ajuste dos dados experimentais muito bom, e que persiste para 

temperilturas próximas à de ajuste) . 

Além disto, só foi incluido o termo magnetoelástico 

estãtico, desprezando-se os modos de fonons e a interação spin­

fonon; e, dos termos anisotrópicos de troca possíveis, só foi 

incluido o escolhido por Jensen para ajustar as curvas de dis­

persao de magnons. 

Outro ponto a notar é que o modelo nos dá a contribui­

çao magnética às constantes elásticas estáticas, entendidas 

como a razão tensão-deformação. No entanto, na presença de dis­

persão, a propagação de um sinal acústico como o usado no pro­

cesso de medida de constantes elásticas, não revela simplesmen­

te a constante elástic~, mas sim a soma de efeitos puramente 
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ondulat6rios como a distorçio do sinal pela dispers~o, e o fa­

to de que o sinal deixa de ser puramente mecanico, tornando-se 
/ 

uma mescla de onda de spin e onda acustica /63/, e o modelo 

nao leva isto em conta. 

Feitas estas ressalvas, vejamos os resultados que o 

modelo nos fornece, lembrando que a descriç~o abaixo de 54 K 

é feita sem a inclus~o dos efeitos magnetoelâsticos. 

1) Fase ferromagnética cônica: o modelo descreve bem o compor­

tamento do cone de spins para campo aplicado ao longo do eixo 

c. Quando o campo é aplicado no plano basal, o modelo sugere 

que o cone distorcido pelo campo cede lugar a uma estrutura 

leque antiferromagnético em 9e em~, proveniente da hélice 

de spins (análoga à que existe entre 18 e 54 K) e que e ener­

geticamente metaestável a campo nulo. A um valor superior do 

campo, a estrutura leque proveniente do cone volta a ser mais 

estável, ocorrendo uma segunda transição. Esse segundo leque 

transforma-se em ferromagneto a àngulo 8 a campos mais altos e 

este finalmente em ferromagneto ao longo de x. Como notado an­

teriormente, esta sequência de transições está em acordo qua­

litativo com as. anomalias observadas nos dados de magnetização 

e constantes elásticas. 

2) Estrutura antiferromagnética entre 18 e 54 K: para esse in­

tervalo de temperatura o modelo mostra que a estrutura mais 

estável é a de um leque plano confinado num plano a 45 graus 

do eixo a. Para campos aplicados ao longo do.eixo a, temos u­

ma transição a campos baixos em que a componente x torna-se 

ferromagnética, sendo que a campos altos este leque antiferro­

magnético fica confinado ao plano xz. Finalmente, este leque 

se transforma em alinhamento ferromagnéticonadireção do cam­

po. Todas as transições se daÕ continuamente. Para campo no 

eixo c, temos a transição para ferromagnetismo processando-se 

em duas etapas, sendo que na primeira duas comoonentes z se 

alinham com o campo, e na segunda, as demais. Esta segunda e­

tapa coincide com o anulamento das componentes de spin no pla­

no basal. A segunda etapa pode explicar picos nas constantes 

elásticas associados ao estabelecimento do ferromagnetismo ao 

longo do eixo c. 

3) Estrutura senoidal: para campo aplicado ao longo do eixo a 

temos apenas o crescimento da componente x até o alinhamento 

ferromagnético. Para campo aplicado ao longo do eixo c, o mo­

delo descreve o aparecimento do alinhamento ferromagnético co­

mo esperado experimentalmente. 
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4) Parilmilgnctismo: é a estrutura melhor descrita pelo modelo, 

como jií analisado anteriormente. 

Finalmente, vejamos as perspectivas abertas por este 

trabalho, pois, como já colocado anteriormente, seu objetivo 

principal era o de fazer um estudo global coerente das proprie­

dades magnetoelásticas do Er. Dada a alta atenuaç~o u~tras6ni­

ca observada nas fases ordenadas a campos baixos, os dados de 

constantes elásticas devem ser encarados com cautela para es­

tas circunst§ncias. Estes dados, todavia, indicam a existência 

de anomalias no comportamento das estruturas de spin com o cam 

po magnético, algumas em concordância com o modelo teórico, 

outras nao. 

Parece razoável sugerir, a nivel das instalações do 

Laboratório de Baixas Temperaturas do IFGW-Unicamp, a realiza­

ç~o de medidas de calor específico magnético do Er com o obje­

tivo de confirmar estas anomalias como transições de fase ou 

nao. Essas medidas de calor esoecífico n~o s~o atualmente dis­

poníveis na literatura, e poderiam contribuir decisivamente 

para o entendimento da evoluç~o das estruturas de spins com 

o campo magnético. 

Parece-nos importante sugerir também a realizaç~o de 

medidas de constantes elásticas em funç~o da orientaç~o do cam 

po magnético aplicado no plano basal, que poder~o fornecer in­

dicações precisas sobre a importância dos termos magnetoelásti­

cos bilineares frente aos lineares. 

Embora de execuç~o bem mais difÍcil, parece-nos impoE 

tante tentar desenvolver processo estático de medida de cons­

tantes elásticas, para ser adaptado aos espaços ex{guos dos 

criostatos disponíveis, para se levantar as suspeitas sobre a 

validade do método ultrasônico de medida destas constantes. 

Parece-nos importante sugerir a realizaç~o de uma me­

dida da componente z da magnetizaç~o do Er para campo aplica­

do na direção a, para a estrutura de cone ferromagnético, com 

o objetivo de confirmar ou não a previsão do modelo de que a 

componente z torna-se antiferromagnética e após volta a ser 

ferromagnética com o aumento do campo. 

Parece-nos também válido sugerir o desenvolvimento 

do modelo teórico de propagação de sinais acÚsticos em mate­

riais de alta atenuação, nos moldes sugeridos por Brillouin 

/32,33,34/ e por Jacobsen e Stevens /63/, com o objetivo de 

aclarar teoricamente 

ção do som sob forte 

a relação entre a velocidade de propaga 
- ' . atenuaçao e as constantes elast1cas. 
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AP~NDICE I 

-Obtenção da exprQssão da constante elástica isotérmica,da di 

ferença entre constante isotérmica e adiabática, e do calor 

específico magnético a deformação constante. 

- - f)e"rx J 
onde }:~ ~ ±- e -,' e onde 

~ k e a função partição para a k-ésima camada e En sao os n~-

veis de energia colocados como função 

tensões por ti). 

das deformações xi (re-

presentaremos as 

Deixando de lado 

·))_ ::. k í "' J k ;t \ 
,) T :t, 

o Índice k, temos: 
1 ) ~ -1'7:I­

-= J:- "':;:;;- .:: ~ "- . 

F = - kT k}: I 

Tem-se ( J', , ~~ 

i-- êlFi ~~I 
, - ;;~i.· fr .)~\ \) 

s 
onde Cij = constante elástica adiabática. 

. T t· .l ul', 5 
CiJ' = dô_.'.\- . = constante elástica isotérmica. 

j I . 

Da regra de cadeia para derivadas parciais, 

"t,· ()t, . .){" l ,) TI cs -C'-
o - \ ... -- - \ &v- ,, ... -
6-x · - iJ 'l',i T à\ J. ?u~· S "' " 

-\ 
Das relações de Maxwell, tem-se: 

:' 

";) L I - - d S \ . de oT\.,:- '2>>1· -x·' 
J ~ I, .J 

0T - (aSJ~.>!~)T 
?J?~ ~ \s, l<'~-:- (_~ '::> /~ í) ')1j 

como dS \ -::: J._ 
ôT ~~ i 

c = calor específico a xJ. constante. x. 
J 

Explicitando, tem-se: 

C> s) - (..h_ L (Z.,. .z::M"')( J__ )_ 
-- ;-IJ- k.T.~, "" \.J: " 
d~\ I >1' \.: 

... ' J 

tem-se: 

0t, '\ d T \ ,_ '}--~ 5 
c.> I ~ 0<. 

) -' 

c. "' . .) 

obtem-se 

onde I' 

•... 
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==P C~-C~- t C~TJ[(C~- <~~'))(~-~~>)) + 
J 

~ ( (~- ~ ~)) \ t~ - ( :~>)) J[ idêntica expressão em ij 

Por outro lado, tem-se: 

i("' <_ ;)t) ., -~ L_ J~~ ~~ (2"' ·--t> 
d )t; :z- 2> ;(,· 

'0 L l-= -L (L (2, J ~ z ()~"")r L .) ~"" ;z(i12~)+ ..L .c_ 
2J -J: • _ .,p \ "' \' <>x· l 4o ;)><, J: "" .l I J . 

J - d ) z .-t> t;.J'Vo. ~ 
Notar que em geral -'i:"" Z ;;-~ e. nao e igual a (L ) , em-

',; 
1 

'i' 
:I 

. ·.1 

. j 

I 
~ 

1 - _(l,-;' ;z: ;l!,i),.J . J;r)õt~ 

bora ;;t-L <>;:.: e- "--seja igual a < ~> . Esta propriedade é sati~ ., 

feita, em casos particulares, por exemplo, se '!.,Li,) o A tlr;) , sendo 

A um operador hermitiano e f(xi) uma função dos parâmetros xi, 

porem nao é verdade para o nosso hamiltoniano. 

i ''Í 

! .I 
i ! 
I 'I 
i : 
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APÍ::NDJCE II 

- Cálculo da constante elástica por teoria de perturbação ter­

modinâmica. 

Seja (~ 0 hamil toniano com auto funções \n) e auto valores En, e B 

uma perturbação que não necessâriamente comute com ~c • Se qu~ 

remos os elementos de matriz do operador F(r)=exp(- 1 ~ <(+B)), p~ 

demos obtê-los definindo: 

• ()';{,
0 

l">('i:,d) ,/)'1(,__ -/'>'l~ 
C::>((!.)-= f i ~ ·ncr)= .( CJ e ' de modo que 

·t.> ~ J (l i"· 0U!>)- J- : 'iSCA) {,.(J\.),f,\,-= i- J i?JO)&Á ~· {)(A,)tf,l,J 5cA.)J.{,L ... 
' - J;) J (.) J 

e então: 

A integral é dada por 

definindo g = ( v ) nm A "7 _,_; ... 
. !" ~'VI "-.,...... 

cujo lirni te para E, __ ., E" 
n m 

_fl_ 

e: temos: 

;j::: L_ <,.,lzl>'t("') ::-)_~>I. en;.:;,;;z·»/Ôi")-/\,~2..._ li"'"" <:..,_,1 B!v-<){>,..Jdl~> 
"V\ ... (- """' I #JA-J d 

' 
Especificando ~ = L ~;: ~,; + 2 ,Q I temos: 

' 

<.'11\1 01""'> =-<:"'\L. ~ • .s .. -~- 2".e H"">-= ..2-.. r: <'VI 1 à(,,\•"') ., cZ.~ ~~~ 
\ 

ou seja, . 

("'li,\'WI)<"""I~I"").., 2:._~,~.,;<"'\iJi\"")('lVll\tj\"') .11Z.t~s,<.."'\f,\l.)L.,"~h""'"" 
~j ~· 

Então } ~ ~o - 1 ~ E.<{ }. + (? 4 G:~e Joo _ ():L 4- S, ê{'> ·-(v•/ JeJ,.) + 
' . ~ ~ . 

~ .. 1M 0 :S, .fj <,.,j ~{,\""')<"""I I!J i") 
'J 

que é a expressão básica que usaremos na dedução d<.c contribui­

çao as constantes elásticas. 



·~ 
i 

- 20 7 - : ! 
;_;;r __ r\::t, d!?d. ~1'>:1,;." cZ.J!_ ~"'!.~~ -(32-_ c(} 6

,:<'-..llb,l•<>-'rt>:!c:J:>.« L2~- i·: 
J r, - ~- -0{( . us:' A. tlf'; - ' ·:' 

~' e:(~k?~ <'"'"·ll€,\"') ,_ f./-~.&? i!S~.~.<(' .... p-&,1 ... > -f ~ .( .... J."'""T sj ( <:'•·\ 'fud'"')< .... ·l ·~/") •.. I 

Tomando o valor das derivadas para f,-> o , temos: 

temos finalmente 

-14-----· 

,·'I 
·, ·~ I 

I·· 

I 
i 
! 
' 
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AP~NDICE III 

- Equaçôes para o cilculo das deformaçôes de equilíbrio e cil­

culo da influência do termo biquad:rãtico nas constantes e lãs 

ticas (por teo·rià de perturbação termodinâmica) . 

\ 
Usando as condições 

çoes: 

< j (;{;<A«. ) -::0 obtemos as equ~ 
c) e!, 

1-

I 



Para a obtenção da influência do termo biquadrático, a narte 

perturbativa é escrita: 

- 209 -

<""I ~ l ""S> -:::. > 'f, <"' I \(,,I"") + -'- z_ s, si <""I àf,,J fw > .... cz_,p .s,... ......, =b 
' .2.. ~~ 

<-v-1 r.A-><"M\ól"'>-= L_ s, sj <""I ~d-WI><-""'1 /€.JI"'> +± ~ !, !.Jgh. L 
•.s 'Jk. 

<'V\1~<1""')( .. ""1 ~.ilJv•)-+ <.""I X--t\"")<''\1\1 d{;ik\1M)J -t E._e2..!, [ <'"'1~·1""> ·~ 
( 
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-+ /w\!f?,\,)16,.,,,., ,l.L s,~,.\I,J<.<"I~t.j)"")<"""l~l«i")" E,g.2,[<"'1Je~!,..)<' 
<.. J " •Jk( 2 'J 

-t < "" I " i j I V• ) J L, "" ::::::t> 

J:: d:o- (lo CEJ.:ii·o -'<-(>.3.~o -f>Z- "--{l~r>- .S,<"'IJC.i"')+.{ L f;~<~J't~J~:::: 
• 2_, "" ' 'J 

-t ,!-, z. 'i:" VI_ E i(S rz.-:. [ :L_ ,;; ; < ~\ .:e,\"-") ·+- 1: .?-' <E ;S.\ <""\i& ·~I VI) J -() Z- 2 C/ ~.,..[s:~ <"'IJCJ•4) 
i y (lA " \ J i . .MA t~ ó '' 

~""""> [(~o\ ~.I"")('Vv.\ ~~\N\) ·+ <-v.\ ).{,j)w.)("' \.{,;\·\.A) J 
~ 

--~,;, __ _ 



Apêndice IV – O Programa de Computador

Este apêndice referente à listagem do programa de computador, que
compoem o exemplar desta tese em papel , das páginas 211 à 244, não consta do
conteúdo da tese digital por estar ilegível para ser disponibilizado.
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