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RESUMO

O presente trabalho apresenta medidas de magnetiza
950, das constantes elasticas longitudinais C;; e Cz3 e ate
nuacao de ondas ultrasbnicas longitudinais em funcao de cam
po magnético aplicado ao longo das trés direcgoes ctistalo-
graficas do Er, para todas as temperaturas de existéncia de
fases magnéticas ordenadas. Os dados obtidos sao analisados
e comparados com dados semelhantes da literatura. E feito
também o desenvolvimento de um modelo fisico, baseado na hi
pdtese de campo molecular, incluindo os efeitos magnetoelas
ticos de um e dois ions. Sao apresentadas as previsoes des-
te modelo sobre o comportamento das estruturas magneticas,
e essas previsoes sao confrontadas com os dados experimen-
tais. E feita também a analise’'critica das limitagoes do mo
delo.

 ABSTRACT

This work presents measurements of magnetization,
longitudinal elastic constants Cyie Cj33 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 hagnetically 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

critical analysis of the limitations of the model.
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CAPITULO I

1) Introducao

Os elementos reunidos sob o nome de terras raras cor
respondem a Escidndio, Itrio, Lantanio (ns atomicos 21, 39,
57) e os elementos'da 62 linha da tabela periddica (n®s atdmi-
cos 58 a 71) chamados lantanidios. Estes elementos formam uma
classe de materiais interessantes tanto do ponto de vista cien
tifico quanto tecnoldgico. Os lantanidios correspondem ao
preenchimento da camada eletrdnica 4f, camada esta interna e
blindada pelas camadas completas 5s? e 6s?, resultando uma con
figurag3o eletrdnica do tipo 4f™ 53! 6s? /1/ que faz com que
os eletrons da camada £ tenham guase nenhuma participagac nas
interagOes envolvendo os elétrons de valéncia fornecidos pe
los elétrons das camadas externas 5d e 6s. Temos portanto que
os lantanidios (em geral) formam ions trivalentes quando em so
lugao ou em compostos, e guando na forma metalica, a banda de
condugao & formada por esses elétrons externcs. As orbitais
4f s3o muito localizadas e ndo existe sobreposicdo de orbi
tais £ de atomos vizinhos, de modo que a camada 4f pode . ser
descrita como no &tomo livre. '

A grosso modo, podemos separar as propriedades destes
elementos em 2 cétegorias - as propriedades devidas aos elé-
.trons de condugéo, como estrutura cristalina e calor especifi-
co e as devidas aos elétrons 4f, principalmente responsaveis
pelas complexas estruturas magnéticas encontradas nesses ele
mentos. Quase todas as terras faras cristalizam numa estrutu
. ra hexagonal: hexagonal dupla para os elementos leves antes
do Gadolineo e hexagonal simples para os elementos pesados (Ga
dolineo em diante) /1/.0s metais lantanideos s3o paramagnéticos
a temperaturas suficientemente altas e apresentam diferentesor '
denamentos magnéticos em baixas temperaturas. O paramagnetis
mo a temperaturas altas & caracterizado pela Lei deCurie - -Weiss
da forma C/(T-9p) onde 6p & a temperatura de Curie paramgéné-
tica. O momento magnético p pode ser deduzido do valor da cons-~
tante de Curie C = Nu?/3kp . |



2) Principais interacgdes nas terras raras pesadas

0 fato de que a camada 4f & pequena e bastante blinda
da resulta em que no tratamento tedrico do ion de terra rara
as energias de Coulomb e de troca para os elétrons 4f do  ion
isolado sio muito mais importantes que a interagac s-f com os
elétrons de condugao. Isto quer dizer que se pode computar pri
meiramente os niveis de energia para os elétrons 4f como se
eles perténcessem ao Ion isolado e introduzir a interagao s-f

ap6s este calculo. Os principais pontos desta abordagem sao:

- a contribui¢ao mais importante para a energia vem do poten~

= . = n
cial central que da a configuragao 4f".

- as interagoes coulomblana e de troca entre os elétrons 4f
do ion levantam a degenerescenc1a da configuracao 4£%; os ni
veis resultantes podem ser ordenados de acordo com OsS valores
dos n®s quanticos L e S (na pratica, dados pela 12 e 22 regras
de Hund). '

- 0 acoplamento spin-Oorbita é'grande por causa das grandes car
gas efetivas (da ordem de 20). Este acoplamento levanta a dege
nerescéncia dos niveis dentro do multipleto de valcores L e S
dados pelas duas primeiras regras de Hund; os niveis resultan-
tes sao ordenados de acordo com os valores do momento angular
total J = T + §, que da a terceira regra de Hund: o multipleto
fundamental € J = L - S para as terras raras leves e J = L + 8§
para as pesadas.

- a distribuigﬁo de cargas-na camada 4f & anisotrdpica e depen
de do valor de J.e do estado fundamental do ion. Aldm disto,ca
da ion estd submetido a um potencial eletrostatico inomogé&neo
proveniente dos outros ions, que resulta em 2 novas contribui-
¢oes para a energia: um termo de campo cristalino e um termo de
interagao quadrupolo-quadrupolo. Fstes termos sio esperados sé
rem pequenos, pois sdo funcoes de <r?>,<r">,<r®> e a camada 4f
é pequena. O termo mais importante & o do campo cristalino, e
sera o Unico a ser considerado.

A lnteragao s—-f pode ser colocada fenomenclogicamente
na forma H= -T3 .8 onde 2 e § sio os spins dos eletrons
de condugac e 4f respectivamente. Com as colocagaes acima, po
demos substituir o spin g pela projecao (g ~1)3 e o hamiltonia
no acima fica: H =- P{g -1)s . 3/2/. A teorla RKKY /3/ da
interagao de troca 1nd1reta entre os elétrons 4f usa teoria de
perturbacdo para eliminar do hamiltoniano acima os graus de 1i

- berdade dos elétrons de .condugao, obtendo-se em 12 ordem um ha
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miltoniano efetivo que & da forma de Heisenberg isotrdpico.

Nesta teoria supbe-se que os elétrons de condugao tem o papel
de simples “"transmissores" da interagao de troca entre as cama

das 4f. Obtem-se: H = -nim J(ﬁmn) Sn . Jm' onde J(ﬁmn) e

uma constante da troca que & fungao da separagao entre os ions
-

Rmn'

A interagao 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 ions da
rede hexagonal vizinhos ao ion estudado:

VJO (5 ?‘ - ‘\,"L)

"3‘ .'
| - 4
Vigo = é‘Z(K’;" - ,ao‘h"zﬁ’f*-%“)'

' L Gy o2, Y ¢ ¢
U(,Q: "?“Z(l?’lé‘—%hr" é,l.-r 'Iosrﬁi %| -S{‘i )

Voe I (et - rsely? <9 240 1)

onde a somatoria é sobre todos os eletrons f.

Cada potenc1al'vl pode ser colocado na forma f(r) V (@,¢) e se
transforma portanto, como o harmbnico esferico YT 10, ¢). De
acordo com Elliot e Stevens, o termo do campo crlstallno pode
ser colocado na forma:

Yo Vpsg 058) Vs, 023y, O 0 i, [ 0 D e 0t T)]

onde Os 0?(3) s3o polindmios de ordem % das componentes do mo

mento angular ? do ions de terra rara e @ equivalente ao har-

monico esférico Y?(B,@). Suas expressoes sao:
0,,(3)= 337 -x  (x=73(Y)

‘ X ‘1 RS +L 3 |
O(to(i)": 3)5-3%_ 30%.3% + 2.5'3*‘—4,- AL -6X
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Os coeficientes @, sao constantes mméricas computadas por Elliot
e Stevens usando as férmulas de adicao de 2 momentos angulares.

Os -termos V;,, s@o integrais sobre a distdncia r e s3o propor-

cionais a <r£

>, média tomada sobre a camada 4f. Na nossa des
crigdo, vamos tomar os produtos Bin™ Vin®y como constantes

fenomenologicas, obtidas de dados experimentais.

Tanto © termo RKKY quanto o termo de campo cristali
no sao fortemente dependentes da posigdo dos Ions; por isso, &
-de se esperar um acoplamento forte entre o sistema elastico (a
" rede) e o sistema magnético (os spins). O chamado termo magne
toelastico . &€ mesmo considerado como responsavel pela estabili
zagao)a baixas temperaturas,da estrutura ferromagnética, em
"detrimento de outras estruturas ordenadas /6,7/. A energia
elastica é quadratlca nas deformacgoes, medidas estas em rela
gao ao equilibrio que se teria caso ndo existissem as intera
¢Oes magnéticas. Como este equilibrio nao minimiza as intera
gaes magnéticas, as contribuigées de ordem mais baixa ao ter
mo magnetoelastico sao lineares nas deformacgoes, de modo que
uma competicao entre o termo linear e o termo quadritico re
sulta em deformagOes de equilibrio nao nulas.

- A teoria dos efeitos magnetoelastlcos foi desenvolvida

por Callen e Callen /8/ considerando restrlgoes aos termos

elastico e magnetoeldstico impostas pela simetria do grupo he

xagonal (D;h). (a energia eladstica & tratada classicamente, pois

sd se consideram deformagdes homogeneas, nao se levando em con

ta.os termos de fonons). A forma mais geral da energia elastica
permitida pelo grupo hexagonal é:

€y = L[ FE+ CEEE) e ) +led)]) -

“ ci[(af)z} ¢ )L] + Clo etex 1

-

Nesta expressao o , Y € € nomeiam as tres represen

tagoes irredutiveis do grupo Dyp- A representacao unidimen-

- 2
sional @& 9«gerada por x? + y? oupor z° ;y tem as



fungdes x* - y? e xy como bases e € tem as fungoes xz e yz ,

pois sdo representagGes bidimensionais. As deformacoes eI e
as constantes elasticas c}ij estao relacionadas com as corres
pondentes cartezianas pelas relagoes:

e? = e;) + ez2 * €33 EZ = @g = exy
a £ _ _

ey = 2 e3; — e11 - €322 e] = ey, = eyz
Y €

& = e~ ez22 ez = es = exz

N
-k
i

= '%"(Q.Cu-l» 2C, + YCiy + ('.;_5)

Ca :-l'%-’-(cll'f Ctz_"qctsi-.Z.C%})

11

C-‘{(L %‘(—Cu -G+ ¢y + (—33).

€
C“ - (_C“ -C¢1_) /'& . ; C = C{'?

As deforma¢oes cartezianas sdo definidas como usualmente:
l ,dui

i3 T 7 53

+ '_1221) onde 1 & o vetor deslocamento de um pon
to em relagdo & posigdo de equilibrio.

O hamiltoniano magnetoelidstico de 1 ion em 2=2 permitido pela
simetria hexagonal & linear nas deformagoes e quadritico nos
spins (termos lineares nos spins sendo excluidos por ndac sgerem
simétricos sob inversao temporai) , da forma /8/:

Wls - I A BT )0, 804 ¢ eSO )+
*BECQFO;,"% 0.1;)} el

O: (:S,):jl]’a'F -Sls 3 Os coeficientes sao fungoes da
O-u_(“X’) IS ]% + K}IJ - posigd@o dos ions Bj = BiY'(f)
O;L.L(?)"- - A

07, Q)= 33+ { i

0 hamiltoniano magnetoelastico de 2 Iions & dado por.

ﬁe, -~ - Z \(Du €y *bl'“)jvl - (D” e+ 1-"’-2”)@"5 5#

I.-li
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Agui também os coeficientes D;l = Dgl(i,j)j)
Finalmente, a interagao de Zeeman € dada por:

H =-~7% 7.3
ze n g¥g . *

"3) Caracterizacao Experimental do Er

a) Estruturas Magnéticas

Resultados de difragdo de neutrons /9, 10, 11/ mostram
a existéncia de 3 fases no Fr:

1) 84.4K > T > 52.4K - Os momentos do eixo ¢ sao ordenados
numa estrutura sencidal com vetor de onda paralelo ao eixo e pe
riodo de sete camadas atdmicas. Os dados de neutrdns mostram
também que & medida que a temperatura diminui aparecen gradual-
.- mence harmdnicos Iimpares de ordem superior, cuja tendéncia &

transformar o arranjo senoidal num arranjo de onda quadrada.

2) 52.4K > T > 18K -  Neste intervalo de temperatura completa
se a formagao da onda guadrada e ha o aparecimento de ordena-
mento no plano basal, com o mesmo vetor de onda fundamental gue
o0 eixo c. Este ordenamento foi pensado inicialmente ser uma hé
lice, ﬁas uma analise feita por Jensen /12/, baseada num modelo
de campo molecular desenvolvido a partir da andlise das rela-
¢oes de dispersao de ondas de spin se propagando ao longo do ei
x0 ¢, 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 planc x-z. Como o. mode
lo de Jensen foi reproduzido neste trabalho, sofrendo modifica-
qSés menores e sendo-lhe acrescentados todos os termos corresvon

dentes 3ds interagdes magnetoeldsticas (cap.IV e V), mais  seri



falado sobre este ponto nos capitulos posteriores.

3) T < 18K =~ Este intervalo de temperaturas corresponce
a fase ferromagnética cBnica, em gue os momenta se alinham se
gundo um cone de angulo de abertura 28,50, com periodicidade
de 8 camadas. Neste cone, temos alinhamento ferromagnético ao
longo do eixo ¢ e ordenamento helicoidal no plano basal.

Estas estruturas magnéticas sao fortemente alteradas
por um campo magnético externo aplicado ao longo dos eixos cris
talinos. Fig. 1 mostra as medidas de magnetizacgao feitas por
Feron /14/, em todas as fases ordenadas e para campo aplicado
ao longo dos eixos a e ¢. Quando o campo € aplicado ao longo
do eixo c, a fase senoidal se transforma,'a um valor de campo
que depende da temperatura, num arranjo ferromagnético. 0O
mesmo se di na antiferro abaixo de 52.4K. Quando o campo é
aplicado ac longo do eixo a, porém, tem-se uma evolugao mais
:complexa dessas estruturas. Para a fase senoidal, o arranjodo
eixo c.continua antiferromagnético sencidal e desenvolve-se
uma componente ferromagnética ao longo do eixo a. O comporta
mento desta componente lembra o comportamento da fase paramag-
nética (isto & mais evidente nos dados de magnetizagaoc 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 regiao de alta temmeratura prdximo a 50K, nota-se a
, camnos altos uma anomalia na curva de magnetizagéo, provavel-

mente devida a uma transigao de fase maonética; na regido de
“temperaturas mais prdoxima a 18 K, as curvas mostram a existén
cia de 2 transigoes de fase. N3o estd claro na literatura que
transformagGes de estrutura essas transicoes mostram. este non
to voltar3 a ser abordado nos capitulos IV e V. Para a regido
ferromagnética conica temos também 2 transicdes de fase que
apresentam 0 mesmo problema de interpretacdo em termos de es-

truturas magnéticas.
b) Magnetoestricao

As figuras 2, 3 e 4 mostram os dados de magnetoes-
trircao obtidos por Rhyne e Leavold /15/ mara campos de até 30
kG avlicados ao longo das 3 diregoes cristalograficas e em to
das as fases ordenadas. '

c) Constantes Elasticas e Efeitos Magnetoeldsticos

A figura 5 mostra dados das constantes elasticas do



Er a campo aplicado nulo em todas as fases ordenadas, até 100K,
obtidos por Jiles & Palmer /16/ usando uma nova técnica de ob
teng3do automdtica de constantes elisticas por ultrasom. As
figuras 6 e 7 mostram o comportamento de C,3 e Cj3;3 para campo
de até 20 kG aplicado ao longo do eixo c (C]lj e b (Cia).

d) Atenuacaoyltrasfnica

O processo de medida de constantes eladsticas por ultra
som .-permite (em geral) a medida simultanea da atenuacao do si
nal mecdnico. A atenuac@oultrasdnica também & fortemente afeta
da pelas transicdes de fase magnéticas, sejam as causadas por
variacao de temperatura, sejam as causadas por aplicagao de cam
pos mégnéticos. A figura 8 mostra o comportamento da atenuagao
para ondas de 20 MHz se propagando ao longo do eixo ¢ com pola-
rizagoes no plano basal e ao longo do eixo c para o Er e o Tb
/17/. A figura 9 mostra mais especificamente os dados de ate-
nuacdo nas vizinhancas das transicdes a 84 K e 53 K, em fungao

da temperatura e campo aplicado /18/.

4) Objetivos do Presente Trabalho

Em 1975 foi constituido no laboratdrio de Baixas Tempe
raturas, sob a inspiragao do Prof. Dr. Daltro Garcia Pinatti e
com a diregao do Prof. visitante Dr. Paul L. Donoho , um grupo
experimental com o objetivec de estudar de modo coerente e com
pleto as propriedades m§gnetoelésticas das terras raras pesadas-
os elementos G4, Dy, Tb, Ho, Er e Tm. Como primeiro objetivo
colocou-se um estudo amplo desses elementos, usando sempre as
mesmas amostras .para medidas de diferentes propriedades, para
se ter coeréncia na comparagao dos resultados experimentais.
As propriedades de interesse eram: magnetizacao, constantes e
lésticgs acémponulo, magnetoestrigéoeaatenuagﬁoultrasénica.
Este estudo amplo e coerente seria o primeiro levantamento expe
rimental destas propriedades, e deveria levar, num segundo passo,
a investigagdo mais profunda,tedrica e experimental,de fenome
nos de interesse obtidos no 19 passo. Por razoes varias, o gru
po montado se desmembrou, e somente a primeira etapa da propos-
ta de estudo foi realizada, resultando em varias teses de mes
trado e de doutorado. A presente tese & o ultimo dos trabalhos
propostos a se completar, e tem o espirito da 12 etapa: um le

vantamento coerente de ‘algumas propriedades do Er. Assim, fo



ram realizadas medidas de magnetizagao ao longo dos diferentes
eixos cristalinos do material em campos até 70kG, Na mesmaeﬁog
tra foram feitas medidas das constantes elasticas longitudinais
C;1 e C33 para campo magnétiéo (at& 70 kr~ também) aplicados ao
longo dos 3 eixos cristalinos; simultdneamente, foram realiza

das medidas de atenuacaoultrasdnica. O objetivo principal do

trabalho &€ o estudo experimental das constantes elasticas em
funcao da temperatura e campo magnético, sendo gque as medidas
de atenuagao tem um carater apenas complementar de fornecer
indicagoes mais precisas sobre as anomalias encontradas no com
portamento das constantes elasticas. O segundo objetivo do tra
"balho & a andlise dos dados exrmerimentais sob a luz de um mode
lo tedrico, que foi desenvolvido por Jensen /12/ especificamen

te para o Er. B isto que & apresentado nos capitulos seguintes.

.
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CAPITULO II - A EXPERIENCIA

1) Descrigdo do sistema criogénico e magnético
2) Descricao do magnetdmetro e suporte de amostra
3) Descrig¢do do sistema de ultrasom e suportes de amostra

4) Procedimentos de medida

1) Sistema criogénico e magnético

0 sistema criogenico consiste em um criostato para ar
mazenar a bobina supercondutora e um criostato variador de tem
peratura por fluxo de gas, em parte inserido na bobina. O pri
meiro criostato (Fig. 1) /20/ contem um anel cilindrico que re
cebe LN,, e a cidmara de LHe, onde estd armazenada a bobina su
percondutora. Essas duas camaras estdo isoladas por alto va
cuo fornecido por uma estag¢ac contendo uma bomba mecanica e
uma bomba difusora. O criostato variador de temperatura (vari
temp), construido no laboratdorio, consiste de uma cimara - de
amostra, que € separada do banho de LHe do primeirc criostato
'por uma cadmara de alto vacuwo (Fig. 1) fornecido por uma segun
da estagao de vacuo, idéntica d primeira. Os dois criostatos
sao ligados por um tubo capilar de ago inox, conectado a  uma
valvula agulha. Desse modo, a camara de LHe (onde esta a bobi
na supercondutora) & ligada & camara de amostra. Esse capilar
termina no fundo da camara de amostra, onde se acha uma resis
_téncia aquecedora e um trocador de calor (que € basicamente 1i
malha de cobre prensada) de modo gue o LHe, ao adentrar o fun
do da camara de amostra €& vaporizado e pré-—aguecido a uma tem
peratura proxima & de trabalho. Esse aguecedor seri chamado
de aguecedor primario, visto sua funqéo ser apenas a de vapori
zar e pré-aguecer o vapor de LHe. O controle fino de tempera-
tura & realizado por um aquecedor (chamado secundario) locali-
zado acima desse aquecedor primario, e sera descrito subsequen
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 camara de amostra com LHe e bombeando-se-o, mas

esse procedimento nao foi usado no nosso trabalho.
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A bobina supercondutora & alimentada por uma fonte de
corrente, com capacidade ate 60 A, com varredurd de velocida
des variando desde 1 min até 1000 min (para variar o campo de
zero ao seu valor maximo). A fonte de corrente permite tam-
bém selecionar o campo maximo de trabalhe, gue no nosso caso
foi de 72 kG. Existe uma salda proporcional a corrente gue
permite monitorar o campo aplicado através de um thilivoltime
tro; o sinal & de 1,25 mV/A.- O fabricante da bobina di a ra
zao campo-corrente como sendo 1,7139 kOe/a O campo fornecido
pela bobina & de alta homogeneidade e foi calibrado pelo fabri
cante usando ponta de prova de ressonancia de protons. O pri
meiro criostato, a fonte de alimentagao e a bobina supercondﬁ-
tora foram adquiridos da Oxford Co. Completando esse sistema
criogénico existe um indicador de nivel de LHe, construido no
laboratério, e que obteni o sinal elétrico indicador de  nivel
através da variagdo de resisténcia de resistores de carbono ,
colocados a intervalos regulares acima da bobina, permitindo
assim a seguranga de sempre trabalhar com a bobina conveniente
mente refrigerada. O sistema também possui um controle de va
zao do LHe evaporado na camara da bobina, de modo a se podex
controlar a pressac nesse recepiente. Este controle de pres
sao € necessario para forgar o LHe a passar pela valvula agu-
lha e o capilaf, e portanto, fornecer um fluxo controlavel de
vapor de He na camara de amostra. Esta esta ligada ao sistema
de recuperacao de He através de um rotametro, que permite ter
uma idéia de quanto abrir ou fechar a valvula agulha no proces
so de aguecer ou esfriar os suportes de amostra.

2) Magnetdmetro

0 magnetdometro usado foi ‘do tipo de amostra wvibrante,
cujo principio de funcionamento estid esquematizado de modo sim
ples na fig. 2. O aparelho consiste de um transdutor eletrome
canico {(chamado cabeg¢a do magnetdmetro) alimentado por um osci
lador (através de um amplificador). A esse transdutor estao
acoplados o suporte de amostra (com a amostra centrada nas bo
binas coletoras) e as placas moveis de um capacitor. As bobi
nas coletoras sao colocadas nos polos de um magneto convencio
nal ou, como no nosso caso, seguindo a geometria da fig. 2. Es
sas bobinas fornecem um sinal alternado na frequéncia do osci-

lador, que & injetado num amplificador diferencial junto com o
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com 0 sinal proveniente do capacitor de placas moveis. A -ra
zao desse procedimento € anular a dependéncia que o sinal cap-
tado pelas bobinas apresenta na frequéncia do transdutor e na
amplitude de vibragao da amostra. Na montagem feita, o sinal
proveniente do capacitor e proveniente das bobinas tem a mesma
dependéncia na frequéncia e amplitude, de modo gue ao serem in
jetados simultaneamente no amplificador diferencial, as partes
proporcionais a esses fatores se cancelam, restando apenas a
parte do sinal dependente do momento da amostra. Esta parte é
entao amplificada e jogada num detector sincrono, cuja frequén
cia de referéncia & a do oscilador que alimenta o transdutor.
O detector sincrono da uma saida de corrente continua que € am
plificada e esse sinal e utilizado de duas maneiras: 1)} para
alimentar o circuito digital de leitura do momento magnéticoda
amostra; 2) para alimentar o capacitor de placas mbveis, Is
to faz com que as variagoes produzidas por alteragoes de fre
quéncia ou amplitude sejam sempre em torno do valor do momen-—
to. Se temos uma situagac em gue o momento & pegueno, entao
.esse sinal € pegueno, e se a situagao € tal gque o momento é
grande, esse sinal & 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 fabricada do apérelho, 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 calibragao foi feita
a 4,2 X /20, 21/.

O suporte de amostra para as medidas de magnetizagao
no sistema criogéniico & mostrado na figura 3. Esse  suporte
de amostra consiste de quatro partes. A primeira € um tubo de
aco inox de parede fina, no gual & soldada uma capa de cano
inox com diametro alguns milimetros maior. Nessa capa € ajus-
tada uma flange, também de a¢o inox, através de um anel de bor
racha. Esse dispositivo permite levantar ou abaixar essa par
te do suporte de amostra de modo a que a haste interna, descri
ta a seguir, seja conectada ' 4 cabega do magnetometro. Uma
vez conectada essa haste, essa parte do suporte de amostra é
levantada e aparafusada & cabega do magnetdmetro, fazendo com
gue a camara de amostra e a cabe¢a do magnetometro formem  um
tnico recinto, isolado da atmosfera e ligado & recuperagac de

He., A parte inferior do cano inox termina acima do nivel em
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que estao colocadas as bobinas coletoras no-magneto supercondu
tor. Ele & continuado por um pedago de tubo de PVC, com encai
xe lateral para um diodo de GaAs, QUe & o elemento sensor de
temperatura, e & "fechado" embaixo por um aquecedor e difusor
de calor, que € o aquecedor secundario para esse suporte de
amostra. Este agquecedor consiste de uma resisténcia de fio de
40 @ enrolada ao redor de um pegqueno recipiente de cobre con
tendo limalha de cobre. O gas proveniente do aquecedor prima-
rio & obrigado a passar pelo secundario, onde recebe mais ca
lor, cuja quantidade € controlada pelo controlador de tempera-
tura.

A haste interna, acima referida, & a parte do suporte
da amostra que & diretamente ligada 4 parte oscilante da cabe-
ca do magnetOmetro. Consiste de uma haste de latao, onde exis
te um encaixe cbnico com guia. Esse encaixe ajusta-se numa ba
se apropriada na cabeg¢a domagnetOmetro, onde & preso por um pa
rafuso, de modo a vibrar solidario com o transdutor eletromeca
nico. A parte de latao & continuada por um tubo de ago inox
de parede fina e termina numa porca. Nessa porca &€ aparafusa-
da outra haste, de aproximadamente 30 cm de comprimento, feita
de um tubo de acc inox de parede fina. Um espagador de teflon
. & colocado nessa jungao 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 ago inox, cOm rosca
para aparafusar outro espacador de teflon e o suporte gque ‘real
mente contem a amostra. Em trabalhos anteriores /20, 21, 22/
essa ponta foi feita de lucite. No nosso caso foi necessario
alterar essa parte devido ac torgue muito alto a que esse su-
porte ficava sujeito gquando eram feitas medidas a baixas tempe
raturas e altos campos aplicados ao longo das diregdes aifi-
ceis da amostra. Todas as tentativas de medida usando ponta
de lucite falharam. E 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 interferéncia suficientemente pe

quena para podermos medir o momento da amostra.

3) Ultrasom

O equipamento para geragao e recepgao de ultrasom e

medida de atenuagao & complexc e seu funcionamento sera descri



em conexao com a figura 4 /20, 21/. BAntes dessa descrigdo, po
rém, faremos uma breve descrigao do método de medida de veloci
dades ultrasonicas, o chamado método de superposicac de ecos.
Esse método consiste em acoplar um pulso de ultrasom, de curta
duragao, numa amostra de faces planas e paralelas. Esse pulsaq,
fornecido por um transdutor piezoelétrico)viaja pela amostra
até encontrar a outra face, onde ocorre reflexao. O pulso re
fletido alcanga a primeira face e entdo o transdutor acusa sua
chegada, transformando o pulso mecinico em pulso elétrico. Ao
alcangar a primeira face, ocorre nova reflex3o e o processo se
repete até a extingao do pulso inicial. Determinando-se entdo
0 tempo entre dois ecos consecutivos, e conhecendo-se a separa
¢ao entre as faces da amostra determina-se a velocidade ultra-
sonica e entao a constante eladstica, através da relagao C=pv?,
onde C = coﬁstante elastica, p = densidade do material e v a
velocidade ultrasdnica. Para se realizar essa medida do tempo
entre dois ecos consecutivos, 0 que se procura fazer & exci-
tar ultrasonicamente a amostra numa certa frequéncia, de modo
a obter num osciloscOpio a sequéncia de ecos originados pelos
pulsos. Para isto, a freguéncia em que sao disparados os pul
sos ultrasdnicos & tal gue o tempo entre dois pulsos & mui to
maior que o tempo de amortecimento dos ecos. Esse rapido esbo

¢o sera completado na descrigao a seguir.

O primeiro aparelho do equipamento & um gerador de
fun~oes que é capaz de gerar um sinal de frequéncia escolhido.
‘Normalmente, esse sinal é uma onda senoidal, e € acoplado a um
modulador gque o transforma numa onda guadrada de mesma frequég
cia. Essa onda quadrada € levada ao eixo x do osciloscOpio e
a.um divisor de décadas, que divide a frequéncia desse sinal
por 10, 100 ou 1000, a escolha.,. Os divisores também tem duas
saidas. Uma & ligada a um conjunto de deois atrazadores, cuja
saida & ligada ao eixo z do osciloscdpio. A outra saida dos.
divisores € ligada a um gerador de largura, que permite variar
a largura da onda quadrada dividida. Esse sinal & novamente
modulado e amplificado, e jogado na grade de uma valvula tetro
do, que faz parte de um oscilador pulsado de alta frequencia e
alta voltagem. Esse oscilador funciona durante o tempo de du
ragdo desse pulso jogado na grade. A saida do oscilador & o
pulso de radio frequéncia (RF) que & acoplado por um cabo coa
xial ao transdutor piezoelétrico, qué esta colado a amostra.
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O acoplamento desse pulso de RF ao transdutor @& feito capaciti
vamente, sendo a amostra uma das placas do capacitor (normal
mente aterrada)., Uma vez cessado ¢ pulso na grade da valvula
tetrodo, o oscilador para de funcionar e O .transdutor passa a
funcionar como receptor de ecos ultrasdonicos. Esses © sinais
provenientes do transdutor sao levados a um pré-amplificadorde
RF, cuja saida e acoplada a um amplificador de banda larga. O
sinal amplificado & jogado ao eixo y do osciloscdpio, e consis
te no trem de ondas ultrasdnicas usado no método de superposi-
ggo de ecos.

Resumindo entdo: a base de tempo do osciloscdopio e
disparada pelo sinal proveniente do modulador, engquanto que no
eixo y chega o sinal proveniente da amostra numa frequéncia que
€ um submiltiplo da frequéncia do eixo x, ou seja, esses si
nais estao sincronizados. Por outro lado, o eixo z (intensifi
cagao do sinal) & disparado na frequéncia dividida, e consiste
em dois pulsos cuja separagaoc temporal pode-se escolher e que
permite mostrar na tela do osciloscdpio dois ecos quaisquer do
trem de ecos gerado pele transdutor,

Esse mecanismo permite mostrar na tela do oscilosqé
pio os ecos como eles sao, e superpdo-los {(regulando o tempo de
atrazo dos dois pulsos do eixo z) ajustando os maximos e mini-
mos dos dois ecos. Esse ajuste de superposigac & realizado mu
dando-se a frequéncia do gerador de futhes, de modo que o eco
intensificado pelo primeiro sinal proveniente dos atrasadores
e 0 intensificado pelo segundo sinal dos atrazadores aparecgam
na tela do osciloscOpio na mesma posigac. Quando se consegue
isso, entao o inverso dessa frequéncia e tempo de ida e volta

do trem de ondas ultrasdnicas na amostra.

As fungdes do aparelho ndo param ai, todavia. Ha tam
bém um sistema de recepgao superheterddina (FI) gue fornece um
sinal que & a envoltdria do trem de ondas formando um eco; es
se sinal & chamade videco. O sinal originado no pre-amplifica-
dor de RF & misturado num diodo misturador com o sinal prove-
niente de um oscilador local., O sinal cuja frequéncia € a di
ferenga entre as frequéncias dos dois sinais de entrada & de
tectado num pré-amplificador sintonizado a 60 MHz, ou seja, a
frequéncia do oscilador local & ajustada a frequéncia do osci-
lador pulsado (que @ a de ressonancia do transdutor de 10 a 90

MHz no nosso caso, de.modo que a diferenga seja 60 MHz. A sai



da desse pré-amplificador € levada a um amplificador sintoni-
zado a 60 MHz para maior amplificacac e detectado em amplitu-
de através de um diodo de alta frequéncia num circuito conven
cional de detecgac em amplitude. O sinal video & importante
no estagio inicial da medida e para o medidor de  atenuagao.
Este aparelho possui um selecionador de ecos e os compara di
ferencialmente em amplitude num voltimetro logaritmico, sendo
gue o sinal correspondente pode ser obtido numa saida para re
gistrador.

As medidas de ultrasom exigiram a construcido de dois
suportes de amostra, adaptaveis ao sistema criogdnico ja des
crito ¢ para medidas com ondas ac longo do campo € on
das perpendiculares ao campo. Esses suportes s3o semelbantes
aos descritos e usados por Kale e Torikachvilli /20, 21/, mas
modi ficados ligeiramente para o presente trabalho. A modifi-
cagao imposta tem a ver com o fato de gue nas regices de tem-
peratura e campo magnético em que o Er & magnéticamente orde
nado, a atenua¢ao ultrasdnica & muito elevada, dificultando,
e mesmo impossibilitando usar o© aparato de ultrasom como aci-

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

balhar com a amostra excitada por dois transdutores simulta
neamente, como esquematizado na fig., 5. Ou seja, os dois
transdutores imprimem a amostra dois pulsos ultrasdnicos e

captam n3o sd os ecos do prdoprio sinal, como também os do ou
tro transdutor. A vantagem decorrente da modificacgso e redu
zir 4 metade o percursoc de cada eco dentro da amostra, antes
de ser detectado, e também o fato de gue o sinal corresponden
te a cada eco & a soma dos sinais em cada transdutor. Esse
arranjo permite usar o sistema eletrdonico sem quaisquer modi-
ficagles, exigindo apenas o alinhamento dos dois transdutores

o que & facilmente conseguido.

O suporte para propagagao ao longo do campo (Fig.6a)
consiste num cilindro Sco de cobre, preso por parafusos de
metal numa placa de cobre circular soldada num tubo cilindri-
co de ago inox de parede fina, que forma a parte externa (ater
rada) de um cabo coaxial. A parte inferior do suporte € um
cilindro macigo de cobre (plataforma) isolada do cilindro de
cobre por um anel de teflon. O diodo de GaAs, usado como sen
sor de temperatura, @ colocado num furo logo abaixo da amos

tra, gque & colada na .plataforma. Logo abaixo esta enrolado
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o aquecedor secundario. Soldada ao condutor central do cabo

coaxial esta uma mola, por sua vez soldada num pistdo de co

bre, que pressiona o transdutor superior. Esse pistao esta
isolado do cilindro Sco de cobre por um cilindro de PVC. A
plataforma esta ligada ao condutor central do cabo coaxial

por um fio externo isolado, de modo a se poder realizar a ex
citagdo simultanea dos dois transdutores.

O suporte da amostra para propagacao de ondas perpen
dicularmente ao campo (Fig. 6b) consiste de um bloco cortado
de um cilindro de cobre, soldado a um tubo de ago inox de pa
rede fina, que forma a parte externa de um cabo coaxial, Um
dos lados recebe um furoc onde € adaptado, por meio de uma ca
pa cilindrica de PVC, um pistao de cobre com uma mola, que e
ligada por um fio ao condutor central do cabo coaxial. Esse
lado recebe uma capa isclante de PVC. Do outro lado do bloce
é feito um furo de difmetro ligeiramente maior, que & o recin
to da amostra., Esse recinto & fechado por uma plataforma que
apresenta'um_ressalté (que é funcao do tamanho da amostra) ao
gqual & colada a amostra. A plataforma & isolada do corpo do
suporte por um espagador de teflon, tem um isclante para isgQ
la-la da parede metalica da camara da amostra, e € ligada ao
condutor central do coaxial, novamente para excitagao simul-
tanea dos dois transdutores. A amostra € aterrada ligando- a
ao corpo do suporte, No centro do suporte, logo abaixo do re
cinto da amostra, & feito um furo que recebe ¢ diodo de GaAs
sensor de temperatura. Na parte inferior do corpo do suporte

estd localizado o aquecedor secundario,

Ambos o0s suportes apresentam rasgos laterais de modo
a colocar a amostra em contacto com © fluxo de vapor de He,de
modc a assegurar o minimo possivel de discrepancia entre a

temperatura lida no sensor e a temperatura real da amostra,

4) Controlador de temperatura

0 controlador de temperatura usado foi construide no
laboratdrioc pelo Prof. P.L. Dononho, e &€ do tipo proporcional
com um diferenciador e um integrador adicionados, e sua cons-
trugao foi baseada no controlador da PAR, modelo n? 152, sim
plificado pela substituicdo de componentes eletrdnicos discre
tos por circuitos integrados. O aparelho possui uma fonte de
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corrente de 10 pyA para alimentar o diodo sensor de AsGa, que,
sob corrente constante, fornece uma voltagem dependente da
temperatura do diodo (3 mV/K). Essa voltagem & levada a uma
das entradas de um amplificador diferencial. A outra entrada
desse amnlificador provem de um potencidmetro cujo valor, li-
do em um dial, permite escolher a temperatura de trabalho, A
saida do amplificador, que & a diferenga entre a voltagem es
colhida e a gue & dada pelo diodo, & chamada errc, e & jogada
no amplificador e no integrador. Se o erro & grande, o inte-
grador & suplantado pelo diferenciador, que atua no sentido
de diminuir rapidamente o erro. Por outro lado, nessa condi-
¢ao, o integrador funciona como um amplificador de ganho  fi
xo, através de uma chave eletrdnica, e o controlador passa a
funcionar no modo proporcional. Quando o erro torna-se pe
queno, e em condigOes estacionarias, o integrador funciona de
tectando ‘pequenas flutuac¢des em torno do ponto escolhido,que
sao integradas de forma a mudar a corrente de saida do contro
lador no sentido correto para manter fixa a temperatura da
amostra,

Inicialmente o controlador foi usado energizando (o]
aquecedor primario, mas, como esse aquecedor fica a alguns
centimetros da massa e do diodo sensor nos trés suportes de
amostra, apareciam oscilagoes na corrente alimentadora, difi-
cultando a tarefa de controle ou mesmo tornando-a impossivel,
Por essa razao, optou-se por conectar o controlador ac agque-
cedor secundario, alimentando o aquecedor primario através
de uma fonte de corrente em separado, de modo a que © He ao
passar por esse aquecedor se vaporizasse e se aguecesse a uma
temperatura proxima & de trabalho.

5) * Procedimentos experimentais

al Sistema cricgénico e bobina supercondutora

O primeiro passo para ativar o sistema como um todo
era esfriar o sistema criogénico a temperatura de ebuligao do
He, Partindo do sistema 3 temperatura ambiente, comegé%amos
evacuando a jagqueta de LN, através da primeira estagao de al
to vacuo. Em seguida era feito vacuo de limpeza na camara de

LHe através de uma bomba primdria. Concomitantemente, fazia-

~ "
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se vacuo na camara de amostra através da valvula agulha. Es
se procedimento visava limpar ¢ tubo capilar ligando a camara
de LHe com a camara da amostra, pois o uso do sistema mostrou
gquao facil & a obstrugao desse capilar e quao dificil & a sua
desobstrugao, e o procedimento acima tem por finalidade aumen
tar o tempo entre as inevitaveis obstrugoes. Alcangado o va
cuo de limpeza conveniente, uma das camaras era enchida com
He do sistema de recuperag&o (ou entao diretamente de gar—
rafas, para assegurar pureza do gas) e abriamos a valvula agu
lha, conectando as duas cdmaras; isso assegurava um fluxo de
gas pelo capilar, para retirar possiveis impuﬁezas; a valvu
la agulha era novamente fechada, uma das camaras evacuadas e,
com a bomba ligada, a valvula agulha era aberta, e tinhamos
novo fluxo de gas. Esse procedimento era repetido varias ve
zes. Apds isso, tinhamos as duas cimaras com He puro. Colo-
cava-se ent3o LN; na jaqueta e o sistema era deixado resfrian
do por aproximadamente 36 horas, apds 0 gue estava pronto pa
ra a primeira transferéncia de LHe, gue era feita de medo ex
tremamente lento, uma vez que a massa dentro da camara de He
€ consideravel. Uma primeira transferéncia tomava de 5 a
horas para ser completada. Muitas vezes (e foram muitas) a
urgéncia da obtencgao dos dados obrigava a um procédimento di

ferente para o resfriamento do criostato até a temperatura do

LN,, gque € o seguinte: isolava-se a jaqueta da estagao de va
cuo, e através de um balac de borracha cheio com He gasoso,
"quebrava-se" parcialmente » vacuo na jaqueta, aumentando con
sideravelmente a condutividade té&rmica entre a Jjaqueta e a ca
mara da amostra, e reduzindo drasticamente o tempo de resfria
mento. Atingida a temperatura desejada na camara da amostra

(gue podia ser conhecida através de um terﬁopar instalado na
base da bobina supercondutoral), a jaqueta era novamenté conec
tada a estagao de vacuo, e o procedimento continuava como aci

ma descrito.

Coletado LHe na camara da bobina supercondutora, res
tava a colocagac dos suportes de amostra. © procedimento de
colocagao dos suportes era semelhante para os trés. O primei
ro passo era obter, na camara de amostra (ligada a4 recuperagao
de He) um fluxo de vapor de He a um temperatura relativamente
- alta, obtida pela energizagac do aquecedor primaric. No caso

do suporte de amostra para medidas de momento magnético, o

acesso a recuperagdo era cortado, e a cabega do magnetdmetro



aberta na parte superior de modo a permitir a entrada do supor
te da amostra. Durante essa operag¢do, portanto, tinhamos um
fluxo de He para fora da camara de amostra impedindo a entrada
e a condensacgao de impurezas capazes de obstruir o capilar da
valvula agulha. Apds o acerto do suporte de amostra nos encai
xes da cabe¢a do magnetdmetro, esta era fechada e a camara no
vamente conectada a recuperagao. No caso dos suportes de amos
tra para medidas de ultrasom, a c3mara de amostra era inicial-
mente fechada por uma flange, que era desaparafusada antes do
acesso & recuperagao ser fechado. O procedimento de colocagao
era analogo ao acima descrito.

b) - Magnetdmetro

Uma vez coletado LHe no sistema, havia a necessigdade
de calibrar o magnetdmetro para © inicio da tomada de dados,
Essa calibragao consiste em colocar no criostato uma amostra
cujo momento magnético fosse conhecido numa temperatura esco
lhida. O material usado por nds 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 magnetd
metro, o proximo passo era a colocagao da amostra no criostato
devidamente orientada. Para isso éla era coclada com araldite
de secagem rapida no suporte de amostra, pois, para as dire
goes dificeis, o torque exercido pelo campo ﬁagnético & muito
grande.

A colocagao da amostra e a sua retirada para mudar a
orientacaoc seguiam o procedimento ji descrito acima. O inicio
da tomada de dados demandava a colocagao da amostra no ponto de
sela das bobinas coletoras de sinal. Isto era feito ajustando
apenas o eixo z da cabe¢a do magnetometro, uma vez gue a sime
tria do aparato tornava dispensavel o ajuste nos eixos x e
y. Os dados eram obtidos num registrador x-y da HP {modelo
7004 B) com a saida do magnetdmetro ligada no eixo y € o eixo
x alimentado por uma saida da fonte de alimentagao da  bobina

supercondutora proporcional ao campo aplicado.

¢} Ultrasom

Para as medidas de ultrasom o primeiro passo foi a

~ "



obtengao de transdutores piezoelétricos de quartzo de tamanho
conveniente para a amostra de Er, uma vez que tinhamos em maos
apenas placas transdutoras de 1/4" ou 1/2", polidas ou otica-
mente polidas. Para fazer os cortes foi feita uma "cortadeird'
consistindo de um motor Singer, com um circuitec redutor de ve
locidade, acoplado a um eixo estabilizado ao qual era ligada
uma broca de latac no tamanho desejado {(1/8"). As placas de
guartzo eram coladas numa placa grossa de vidro com piche oti=-
co, e essa placa de vidro por sua vez era colada num suporte
Otico x-y-2z, cuja fungao era posicionar a placa de guartzo em
relagao d broca. Para os cortes, a broca era untada com pasta
de diamante de textura 5 a 7 micra é feita girar em cima da p}g
ca de quartzo com velocidade inicialmente baixa e depois rela
tivamente mais alta. Cada corte de . transdutor demorava de 10

a 15 minutos.

Os transdutores assim obtidos eram colados as faces
da amostra com araldite de secagem rapida e colocados durante
algumas horas sob uma lampadda de infravermelho para assegurar
a cura mais rapida da cola. OQuando da troca de orientagao da
amostra, era necessario um procedimento para descolar tais
transdutores, gque a experiéncia de outros autores /20, 21/ mos
trou ser colocar uma gota de verniz de baixa temperatura (GE
7030} em cima do transdutor e deixar o verniz secar scb a lam
pada de infravermelho. O wverniz tinha a vropriedade de atacar
a cola, soltando o transdutor. No caso especifico do Er,. tal
procedimento muitas vezes era desnecessario devido & grande
magnetoestrigac e efeito térmico andmalo do material a baixas
temperaturas, gque quebrava ou enfraquecia a cola, sendo mesmo
incomode ao interromper uma tomada de dados. Durante o proces
so de colagem dos transdutores monitorava-se a qualidade da co
lagem quanto aos ecos ultrasdnicos, refazendo-se a colagem quan
do essa qualidade era julgada imprOpria, Colados os deis trans
dutores, procedia-se também a um julgamento da gualidade dos

ecos dos dois transdutores excitados simultdneamente.

Feitos esses testes, a amostra estava pronta pard ser
colada no suporte. A colagem também era feita com araldite de
secagem rapida, com o suporte colocado sob a limpada de infra
vermelho. Cuidado especial tinha gue ser tomadv para nao movi
mentar a amostra no suporte durante essa operagao, porgue a

presenga de cola nao curada afetava a colagem do transdutor da

.
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face gue estava sendo colada no suporte, o gue poderia empanar
(e mesmo estragar completamente) o‘desempenho deste transdutorn
ja julgado satisfatdrio. Com a cola devidamente curada, proce
diamos ac teste do suporte de amostra, para verificar se o pro
cessa de montagem da plataforma em que a amostra estava colada
no resto do suporte nao fora deficiente. Feito este teste, e
estando o sistema com LHe, procedia-se a colocacao do suporte
de amostra na cimara do criostato. Um UQltimo teste era feito:
ao colocar o suporte segundo o vrocedimento acima descrito,usa
vamos vapor de He aquecido a uma temperatura relativamente al
ta (200 K), e entao, aproveitavamos essa circunstancia para
efetuar uma verificacao do funcionamento do suporte, agora pa
ra verificar nao somente a gualidade dos ecos ultrasdnicos,mas

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

Com o suporte da amostra dentro do criostato a uma da
da temperatura procediamos a varredura de campo, em intervalos
de 5 kG, monitorados através da salda da fonte de alimentagao
da bobina supercondutora acima referida. Em cada valor do cam
po, a varredura era interrcmpida e procedia-se a leitura _ ‘da
frequéncia de superposigdo dos ecos {na verdade, frequéncias de
varias tentativas de superposicao, d esguerda e a direita).
Quando se estava a uma temperatura da regido ordenada, em dgue
o campo aplicado induzia mudan¢as no ordenamento gue se refle-
tiam por mudancgas muito rapidas e grandes das constantes elas-
ticas, a varredura do campo era feita a uma velocidade muito
baixa e os campos de tomada de ‘dados eram escolhidos de moado

a acompanhar convenientemente tais mudangas.

Simultaneamente a essa tomada "manual" de dados (con-
traposta ao uso do registrador x-y no caso da magnetizagao)
eram feitas medidas de atenuagac ultrasdnica usando o registra
dor x-y. Essas medidas de atenuagao, todavia nao foram  toma
das para todas as corientagoes da amostra.

Na sypa maior parte, as medidas de constantes elésti
cas foram realizadas com transdutores de cristais de guartzo de
corte X e com frequéncia fundamental de 20 MHz, embora algumas
vezes tenhamos usado transdutores de 10 e de 30 MHz.

Ha também gue se detalhar porque dissemos acima gue a
-tomada de dados de constantes elasticas reduzia-se a ler a fre
gquéncia de superposicao de ecos. Isto se da porgue a constan-

te eldstica estd ligada 3 velocidade de propagagao da onda
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ultrasdnica no material pela relagdo C = pv?, onde p & a densi
dade do material. No método de medida acima descrito, a fre-
guéncia de superposicao de ecos estd relacionada com a veloci-
dade pela relacao v = 22f, onde % & a distdncia entre as faces

planas da amostra., Ora, no nosso caso, estamos interessados na
variagao das constantes elasticas em fungao do campo aplicado,
ou seja AC/C. Da relagao C = pv?, segue que AC = p2vAv+vidp ,

ou £=2_Qg+§_g=2£&_§+_&_p
C v p f

0 termo Ap/p tem interesse na correcao dos dddos para o efeito
da magnetoestrigdoc (que nio fizemos devido & falta de dados na
literatura). Temos entio que para computar a variagao das cons-—

. tantes elasticas, basta ler, para cada valor de campo, a frequég
cia de superposigao. '
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CAPITULO IIX

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

1. Introdugao

2. Magnetizagao

3. Cia

4, Cjy

5. Atenuacao

6. Precisao e Reprodutibilidade das medidas

7. Comparacac com outros dados da Literatura

1, Introducao

O objetivo deste capitulo &€ a colocagao dos dados expe
rimentais em forma ordenada sem a preocupagao de analisa-los ou

"confronta-los com modelos tedricos sobre ordenamento magnético.

A idéia & coloccar os dados na ordem: magnetizagao, cons.
tante elastica Cii, Cj3; € atenuvagao para as diversas orientacoes
de campo aplicado. Cada um desses dados sera apresentado segun
do as diversas fases do ordenamento do material, e serao aponta
das as diversas transigoes induzidas e anomalias nas constantes
eldsticas e atenuagao que traduzem essas transicoes.

Todas as medidas de magnetizacdo foram realizadas na diregao
do campo aplicado, e usamos a notagac de Voigt para designar

as constantes elasticas:C;; para Ci;1: € C33 para Cisss.
' 2. Magnetizacio

2.a. Campo aplicado ao longe do eixo a

Figura 1 mostra as curvas de momento magnético péra
campo aplicado ao longo do eixo a. Convém lembrar gue nesse in
tervalo de temperatura Er & ferromagnético cSnico, com a compo
nente ordenada no plané basal e a componente ferromagnética ao
longo do eixo ¢ /1/. As curvas mostram a existéncia de duas ano
malia§, 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 direcao de campo no intervalo de tempefatura de 20K a 50K.
Neste intervalo de temperaturas o Er apresenta o tipo de ordena
mento chamado dominios de quasi—anfi—fase, que corresponde a
componente no plano basal helicalmente ordenada e a componente
ao longo do eixo ¢ ordenada segundc uma onda guadrada /1/. No
vamente temos 2 anomalias, uma a campos baixos e a outra a cam
pos altos. A primeira anomalia &€ dificil de se perceber na fi
gura, e por isso reproduzimos os dados até 10Kg em escala ampli
ada na figura 3. Vemos que a medida que nos aproximamos da tem
peratura de transigao 53 K, as duas anomalias vao se esmaecendg,
e o comportamento da magnetizacao vai se tornando cada vez mais

indistinguivel 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 paramagnéti
ca /1/. O ponto a notar nessas curvas € sua semelhanga as cur
vas da regido paramagnética. Deixamos de apresentar os dados
para temperaturas acima de 90 K por causa da sua semelhanca com
as curvas da figura 4.

2.b. Campo aplicado ao longo do eixo b

Figura 5 mostra os dados de momento magnético desde 15K
que corresponde a fase ferromagnética, até 50 K, que cobre a fa
se antiferromagnética de dominios de quasi-anti-fase. Essas
curvas sac semelhantes as de campo aplicado ao longo do eixo a
para esse mesmo intervalo de temperaturas, apresentandc 2 anoma
lias, uma a campos baixos e ocutra a campos altos. A diferenca
. @ que as anomalias sao mais claramente visiveis, 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 acontece cam
o campo magnético aplicado ao longo do eixo a, essas curvas se

assemelham ds da fase paramagnética. Outra vez deixamos de apre
sentar as curvas acima de 90¢ K.

2.c. Campo aplicado paralelo ao eixo ¢

_ Figura 7 mostra os dados de momento magnético desde
4,2 K até 50 K, que corresponde as fases de ferromagneto cdnico

e dominios de ¢uasi-anti-fase. Entre 4,2 e 20 K as curvas sao
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semelhantes &s curvas demagnetizacao de um ferromagneto comum,
ja obtido por Rhyne et al /24/, ao passo gue entre 20 K e 50 K
ha o aparecimento de um campo critico a partir do qual a magne-
tizagao sofre um aumento brusco. Tal transigao corresponde a
mudanga do estado antiferromagnético para o estado ferromagnéti
co, e seus campos criticos foram estudados por Flippen /25/ e
por Feron /14/ usando técnicas diferentes. Comportamento anélg
go € observado para a fase acima de 50 K, a de ordenamento se
noidal da componente ¢, como mostrado na figura 8. A figura 9
mostra a comparagac dos campos criticos medidos pelos autores
citados e por ndos em todo o intervalc de temperatura dessas 2
fases. A figura 8 engloba os dados de 85 K e 95 K corresponden
do & fase paramagnética. A figura 10 reproduz as curvas corres
pondentes a 50 K, 55 K, e 65 K até 30kG a fim de evidenciar o

gue parece ser uma pequena anomalia na curva de magnetizacgao.

3} Constante Elastica Ci;

3.a. Campo aplicado ao longo do eixo a

Figura 11 mostra os dados da variacao relativa da cons
tante elastica C,;; em fungao do campo magnético aplicado para
diversas temperaturas. Para fazer esse tipo de grafico tomamos
como referéncia de constante elastica o valor a campo nulo (Cii
(H=0)) ou, quando a atenuagdo ultrasdnica era de ordem tal a im
possibilitar a medida a campo zero, tomamos a referéncia como o
valor para o menor campo que possibilitasse uma medida confia
vel. As curvas correspondentes a 10, 15 e 20 K sao semelhantes
entre si, mostrando uma mudanga brusca de inclinagao por volta
de 20kG |

A figura 12 mostra os dados para a regiao de dominios
de gquasi-anti-fase. A curva de 25 K tem um comportamento suave
até um campo da ordem de 37kG.,onde had uma diminuicao brusca no

seu valor.Para as demais cutvas temos um comportamento diferente,
aparecendo um pico invertido a campos baixo?s, seguido de um au
mento relativamente grande da constante eldstica. A partir dai
h& uma diminuigdc progressiva da constante eldstica, havendo in

dicios 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. Ha a

notar a diferencga de comportamento quando nos aproximamos da tem
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peratura de mudanga de fase senoidal para dominios de quasi-anti

fase, ilustrado pela curva de 55 K, quando comparada com as cur
vas correspondentes as demais temperaturas {notar a diferencga

de escala entre as figs. 12 e 13). .
Notar gque na fase senoidal o comportamento de C,;; &€ anad

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 10 e 15 K. Notar que a variacdo da constan
te elastica a 10 K € muito pequena, ac passo gua a variacgdo a 15K
€ substancialmente maior. A figura 15 mostra os dados da varia-
¢ao de Cy; para a fase de dominios de guasi-anti-fase. Ao con
trario do gue acontece na fase ferromagnética conica, (a 15 K) ,
temos a indicagao de 2 transigoes: uma, a campos baixos, corres-
pondendo a um'grande aumento de €3, @ outra a campos altos, cor
respondendo a um novo aumento brusco de Ci1. Ambas as transigoes

tem paralelc nos dados de magnetizagao ao longo do eixo b.( ver
fig; 5).

A figura 16 mostra os dados de C;; para a fase de orde-
namento sencidal 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 mudanga de comportamento nas proximidades da tem
peratura de transicao. Notar também gque o comportamento do cris
tal para o campo aplicado em ambas as diregoes do plano basal &
semelhante, naoc se levando em conta a discrepancia dos valores

mmericos das vériagEes relativas de C;;. Para ambas as diregaes no plano
o comportamento da constante elastica & quadratico com o campo aplicado.

3.c. Campo aplicado ao longo do eixo ¢

A figura 17 mostra os dados para as variagoes relativas
de C;, para a fase de dominios de quasi-anti-fase. A caracteris
tica mais marcante destes graficos € o pico que aparece sobrepos
to & regido de crescimento rapido de C;:, correspondendo a trans
- formagao de fase induzida pelo campo aplicado. Notamos que ano-
malias andlogas ocorrem para os dados de magnetoestrigao chtidos
por Rhyne et al /26/. Na figura 18 comparamos os campos magnéti
COs em que ocorrem os picos nos dados de magnetoéstrigéo daque .

les autores e os campos cm gue ocorrem o0s picos medidos em C;,
neste trabalho.

A figura 19 mostra os dados de Ci1: para as fases de or

—

denamento senoidal e paramagnética. . Notar gque novamente a curva
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de 55 K apresenta um comportamento intermedidrio entre os compor
tamentos de C;1 nas duas fases gue terminam ém 53 K. As anomali
as que aparecem entre 55 e 65 K a campos altos s3o anadlogas  as
cbhservadas nos dados de magnétoestfiqéo de Rhyne et al /26/, tal
como acontece na fase de dominios de quasi-anti-fase.

4., Constante Elastica Ci;

4.a, Campo aplicade ao longo do eixo a

A figura 20 mostra os dados da variag&d relativa da
constante eldstica Cj3i para duas temperaturas da fase ferromagné
tica cbnica. Os graficos foram construidos seguindo a mesma nor
ma gue para a constante Ci1. & caracteristica marcante desses
dados & o de apresentarem claramente 3 ancmalias: uma a campos
baixos, da ordem de 13kG, que se manifesta por uma mudanga de in
clinagéo na curva de Cj;;; outra, ocorrendo a campos intermedia
rios, gue corresponde a diminuigao brusca de Cj3j;, apds o que ha
um intervalo de campo praticamente sem variacac da constante; a
campos altos, e seguindo esse patamar, ocorre um aumento de Cgs,,
também brusco e seguido de um patamar até o campo méximo de medi
da. Cumpre notar que a primeira anomalia & dificil de ser iden-
tificada a 10 K. E de se notar também que as curvas de magneti-
zagao para essas temperaturas assinaiam apenas duas anomalias ,
correspondendo a possiveis transicoes de ordenamento induzidas
pelo campo aplicado, sendo guc a.primeira delas ocorre em campos
menores que os cbservados agui. Igualmente, a 12 anomalia de Cs;

nao tem paralelo nos dados de magnetizagio.

A figura 21 mostra os dados para 20, 25 e 30 K, O com
portamento & diferente do grafico anterior por nac termos aumen-
tos ou decréscimos bruscos da constante elastica, mas no entanto
temos ainda uma ancomalia, a cémpos'altos, que ocorre em canpos
progressivamente mais altos & medida gue a temperatura aumenta.
Quando comparamos esses dados com os de magnetizacdo as mesmas
temperaturas, vemos que os dados de magnetizagdo apresentam duas
anomalias, sendo gue somente a segunda tem um correspondente nos
dados de Cis.

Figura 22 mostra os dados para as temperaturas de 35
a 50 K, onde observamos © mesmo comportamento que na faixa de

temperaturas anterior, com a diferenga de gue agora, ao aumentar
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mos a temperatura, O campo em que ocorre a anomalia diminui pro
gressivamente, Quando comparamos esses dados com os de magne-
tizacao as mesmas temperaturas, notamos, tal como na faixa de
temperatura anterior, gue a primeira anomalia da magnetizagao
nao tem correspondente, e que a segunda tem, embora, para a
magnetizagao, a medida que a temperatura aumenta, torna-se cada

vez mais dificil distinguir essa segunda anomalia.

Figuras 23, 24 €25 mostram os dados para as fases de

ordenamento senoidal e paramagnética. Notar gue o comportamen

to nag duas fases & semelhante, com excessac das temperaturas
75 e 85 K, gue apresentam uma anomalia a campos . relativamente
altos. Quando se comparam esses dados com os de magnetizagaqg

vemos gue no geral eles sao analogos, uma vez que para a fase
de ordenamento -senoidal a magnetizagao tem comportamento seme-

lhante ao da fase paramagnética.

4,.b. Campo aplicado ac longo do eixo b

A figura 26 mostra os dados de Csi3 para o canpo magné-—
tico aplicado paralelo ao eixo b, desde 15 K até 30 K. A cur
va para 15 K & analoga 3 curva para © campo aplicado ao longodo
eixo a, apresentando 3 anomalias: uma a campos baixos, da ordem
de 13 Kg, correspondendo a uma mudanga de inclinagac; outra a
campos intermediarios, da ordem de 35 kG, correspondendo a uma
diminuigao brusca de C;3;, como no caso do campo aplicado ao lon
go do eixo a. Essa segunda anomalia & seguida por um intervalo
de campo em gue Ci3; diminui linearmente, aoc passo gue, para o
campo aplicado ao longo do eixo a, essa anomalia & seguida por
um patamar. Esse trecho linear é seguido por um aumento brusco
de C33, gue a partir dai varia muito pouco com o campo magnéti-
co. Quando comparamos cem os dados de magnetizagao para o cam
po aplicado ao longo do eixo b, verificamos gque as duas primei-
ras anomalias ocorrem em campos compativeis com os campos enm
gue ocorrem as duas anomalias da magnetizagéo, ao passo que a
terceira nao tem correspondente. Os dados para 20, 25 e 30 K
apresentam duas anomalias, sendo a de campos baixos semelhante
a curva de 15 K, correspondendo a uma mudanga de inclinagao da
variagéo de Cy3. A segunda anomalia ocorre em campos relativa
mente altos, mais ou menos independente da temperatura. Estas
duas anomalias tem seus correspondentes em anomalias dos dados

de magnetizagac para as mesmas temperaturas e orientagaoc de cam
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A figura 27 mostra os dados de C;; de 35K até 50K. 0]
comportamento aqui & analogo ao do campo aplicado na diregao a:
temos uma Gnica transicgao que ocorre a campos progressivamente
menores a medida que a temperatura aumenta. Essa anomalia tem

seu correspondente na segunda anomalia dos dados de magnetizagaa

As figuras 28, 29 é 30 mostram os dados de Ci3 nas fa
ses senoidal e paramagnética. Os comportamentos nessas duas fa
ses sac muito semelhantes, com excessao dos dados para 85 K, que
tal como no caso de campo na direcao a, tem um comportamento anQ

malo, talvez devido & proximidade da transicldo de fase.

4.c. Campo aplicado ao longo do eixo c

Figura 31 mostra os dados de C;3; para campo aplicado ao
longo do eixo ¢ para as temperaturas de 10 e 15 K. E de se no
tar que para as duas temperaturas Ci; permanece' praticamente
constante até um campo da ordem de 40 KG, diminuindo acentuada -

mente com o aumento de campo, embora nessa regiao de campo, a

essas temperaturas , a magnetizacao esteja praticamente saturada.
(notar a semelhanca entre essa figura e a fig. 11).

As figuras 32'e 33 mostram os dados de Cj33 para a fase
de dominios de quasi-anti-fase. Vemos que o comportamento da
constante elastica & semelhante em todas as temperaturas, apre
sentando picos sobrepostos 3 regiac de rapida diminuigaoc de C;;.
Essa regiao de campo corresponde & transicao observada nos
dados de magnetizacao para essa fase. Para as temperaturas de
45 e 50K observamos a campos altos um pico achatado. Esse :pico
& observado na fase seguinte,'a senoidal, a partir de 60 K .,
sendo a sua ocorréncia se dando a campos progressivamente mais
altos & medida gue abaixamos a temperatura. Nao ha contraparti-

'da dessa anomalia nos dados de magnetizagao.

As figuras 34 a 37 mostram os dados de Ci3; para as fa
ses senoidal e paramagnética.. Notamos novamente gue a curva pa
ra 85 K apresenta uma anomalia, tal como nos casos das demais

orientag¢des de campo. '

Quandc comparamcs o comportamento de Ciie Cj3; para as
diversas orientagoes de campo, sobressai o fato de que nas fases
paramagnéticas e senoidal a aplicacao do campo provoca uma dimi
nuicao de C;; (excessao feita a 55K, H ao longo de a). O compor-
tamento de C;3; nestas fases com © campo & analogo. Na fase de do

minios de quasi-anti-fase, porém, a aplicagao do campo faz C;; au



B
-
o g <l N T2 ol i} LIty " G s gl et S i i B s et L F oy, e PR L 4 e T s ¢l bl Lo PR

‘AC33 / C33( |0-4)

a 35K ACs3/Csa H/a | | o 1
o 40K _ 0 -
o 45 K . "
e 50 K
3000 |
50,0 — _
--v-"/"/i
| e
0,0
| 1 | L | | |
0,0 6,85 13,70 20,55 2740 34,25 4|,|O 47,60 54,80 6/,64 68,50 76,72 .

H(kG)

Fig. III - 27

.—ZL_



-AC43/ Cxs (1079

3600 r

N
H
o
O

1200

0,0

e 55 K
© 60K

.

ACzz / Caz H/Z b

6,85

1370 20,55 27,40 34,25 ' 4110 47,95 54,80
H{KG)

Fig. III - 28

61,60 68,50,

76,71




;AC33/ C33 X. |0-4

3000

N
o
o
O

1000

0,0

H {(kG)

Fig. III - 29

e 65 K ACz3/ Cz3 HZD

a 70 K

o 75 K

o 80 K

» 85 K —

A 90 K

| s =8
._ aﬁ-”"‘ ¥

PO | | 1 z | 1 | ] 1
6,85 13,70 2055 2740 34,25 "' 410 4795 54,80 61,60 6850 76,71

b ————— — s Pt B Amea

_pL_



(50,0

e
o

. w1000
. M
Q
~
. m
L\2}
(&)
<]
|

50,0

0,0

H(kG)

Fig.

ITT - 30

o (20 K
* 140K N
A 160K
s (80K
o 200K
_—
P ) S | | { | ] [ ]
6,85 13,70 20,55 2740 3425 4110 4795 54,80 61,60 6850 76,71

....SL...



"'U’U”‘—l—l—l—l—1—l-—l—l—r——FT -

o 10 K
30,0

4

20,0

.
33{_(_:33“ 0

-AC

10,0

AC33 H /#/c¢

(g

0,0

! }

| J ! { ! l |

00 6,85 1370

20,55 27,40 34,25 41,0 47,60 54,80 61,60
H{kG)

Fig. IITI - 31

68,50



8000 T T ) I | . T T ] T T

© 20K AC35/Cs3 H Zc - -
0730 14 _ £] -
A 25 K e -
6000 - © 35K
| ]
?r-\ -- )
o . A e
: ] A - - >
) YA ey d d A 4 . .
of] Ay
[
~ 4000 - A
5 S
o iy []
<] A L
! A
. . : » o - O~
200’0 = 4 . K- a 5 O L =
Spmy St G O O
. A - :

)
A (J -
A 4 4 :
7951
0,0 |73 4
| | 1 [ | 1 1 | 1 1 :

6,85 13,70 2055 2740 34,25 4110 4780 54,80 6,64 6850 |
' H(kG)

Fig. III - 32

TSl -



800,0

3
o
O
(o)

4000

- ACs3/ C35( 1079

200,0 -

0,0

I l | ! l L [
6,85 13,70 20,55 2740 34,25 41,0 47,90 54,80 61,64 68,50
H{kG)

Fig. III - 33

_8[‘.—



VRV R S,

TAC 53/Co 1074)

4000 —
2000 - —
0,0 I 1 1 l 1 1 ! 1 1
1 ] ] | ! ] | | ] |
0,0 6,85 13,70 20,85 2740 3425 41,0 4760 5480 6,64 6850
| -~ H{kG)
Fig., ITI - 34

7672

C el -



el ek s HF e ——— g s 4

, | ‘ H /#/c
- 7200 o T= 65K |
o T~ 70K  ACsm
© Cay
T
g 4800 —
VP
~
o
Q
Q
Hi
2400 -
00 Lomslo—pmste—8""F I D | | L |
00 685 13,70 20,85 27,40 34,25 41,10 4760 54,80 61,64 68,50 76,72
' | H{kG) .

e B s e R b i o H o, e Y it B A kit | g 18 e e AT e i, B gl kS e -

Fig. IIT - 35

....08_



e

PR

" CBC3/Cayl16°%)

T

B

e 3 m Y e

e T s 75K
A T = 80K AC33 H /e
IT'85K'033 ot
. o T = 90K A
4800 - A -
A | ,'./;,.
= o
. e
o o
e
3 ./'
2400 - : A ~
u-'?‘.'ei".'*"?l
0,0_ o ""'ié‘## - - { } y ! : :
| | ooz | i | | | L L
0,0 0,85 13,70 20,85 27,40 34,25 41,10 ‘47,60 54,80 61,64 68,50 76,72
H{kG) - '
Fia, IIT ~ 36

.—'[8....



2000 -

~AC,3 /Cy(1IGH)

00 -
0,0

1000 — -

¢ O D H 40

e T T

6,85

T= 200K

| 80 K AC s H/Zc
160K Cas
140 K
120 K
100 K ]
i L) \ A
: U 0 :#’;‘#f o - ’ .
+ S ~----"""'»===5'—‘-“"s O | I | I

I370 20,85 2740 34,25 4ll10 47,60 5480 6,64 68,50
H(kG)

Fig. IIT - 37

76,72

b A g p—— e = a e,

B A e g

R T L R i i e

e r——— LA b e



- 83 -

mentar, ao passo gue Cj; mantém a tendéncia antericor de diminuirn
Na fase de ferromagnetismo coénico os comportamentos de C;; e Cag

30 analogos, de diminuir com a aplicacaoc do campo.

5. Atenuagﬁo - C13

5.a. Campo aplicado ao longo do eixo a

As figuras 38 e 39 mostram os dados de atenuagao  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 cdnica e de dominios de guasi-anti-fase. Quando
~comparamos esses dados com os da constante elastica C;) (ver fig
12), vemos gue para a fase de dominios de quasi-anti-fase, os
picos invertidos de C,; coincidem com os picos cbservados na ate
nuacao. FE de se notar o que acontece a 25 K, onde o padrac de
comportamento de C); e da atenuacao sdo diferentes, pois  nessa
temperatﬁra a constante eladstica apresenta uma diminuigao brusca

a campos altos, gque &€ acompanhada por um pico, nesse mMesSmMO Campo
na atenuagao.

Figura 40 mostra os dados de atenuagao para as fases de
ordenamento senoidal e paramagnética. Como no caso da constante
elastica, o comportamento da atenuagao nas duas fases & semelhan

te, com excessao da temperatura de 55 K.

5.b. Campo aplicado ao lcongo do eixo b

Para essa direcac do campo magnético foram cbtidos da

dos somente para as fases de ordenamento senoidal e paramagnéti-

ca, gue sao reproduzidos nas figuras 41 e 42. E interessante no
tar que o comportamento da a'-nuagac nessas fases & bastante ir,
regular, enquanto que o comg. -amento de C;1 nao apresenta anoma

lias (excessao feita para 55 :1).

Atenvacac — Cjs

5.c. Campo aplicado ao longo do eixo b

Figura 43 mostra os dados de atenuagao tomados durante
a medida da constante elastica C;3; para as fases de ferromagne
tismo cbnico e dominios de quasi-anti-fase. E de se notar o

comportamento da atenuagao para 15 K, guando comparado com os da
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dos de C3; para esta temperatura. A curva de atenuagao apresen
ta uma anomalia a campos baixocs, e dois picosAa campos altos, cu
jos campos de ocorréncia correspondem as anomalias encontradasem
Cis (ver fig. 26). As demais curvas apresentam anomalias (picos)
em campos para os quais C;3 apresenta uma anomalia tambén. A
figura 44 mostra os dados de atenuagao para as fases de ordena
mento senoidal e paramagnética. As curvas mostram comportamento
semelhante, com excessao de 85 K, para a gual tanto a atenuagao

guanto Cj33; apresentam uma anomalia.

5.d. Campo aplicado ao longo do eixo c

AS figs. 45 e 46 mostramos dados de atenuagéo para campo apli
cado ao longo do eixo ¢ para as fases de ferromagnetismo cdnico
e dominios de quasi-anti-fase. £ de se notar duas caracteristi-
cas desses dados, na fase de dominios de quasi-anti-fase: tanto
a constante eldstica guanto a atenuagaoc apresentam piceos a  cam
pos baixcs, em todo o intervalo de temperatura da fase. Além
disso, a partir de 45 K comega a aparecer um pequeno pico na ate
nwagao a campos altos, correspondendo, nos dados de C3;3, a uma
mudanca de inclinacao da curva. Esse pico desloca-se para cam
pos menores a medida gque aumentamos a temperatura, diminuindo de
tamanho, sendo encontrado também na fase de ordenamento senoidal,

tal como nos dados de Cigz.

As figs. 47 e 48 mostramos dados de atenuagao para as fases
de ordenamento senoidal e paramagnética. O comportamento obser-
vado para a fase de dominios de juasi-anti-fase parece proldnga£
se na fase sencidal, tal como acontece com o comportamento de Css.
Nesse contexto & de se notar a curva para 85 K, que corresponde

& fase paramagnética.

6. Precisao e  Reprodutibilidade das medidas

6.a, Medida de temperatura

A medida de temperatura foi feita usando o controlador
de temperatura, através do sensor, gue no nosso caso foi um dio
do de GaAs fornecido pela Lake Shore Cryotronics Inc., do tipo/M.
A precisao 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 & a influéncia do campo magnético scbre a lei

tura dos sensores, que, embora proclamados pelo fabricante pouco
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sensivels ao campo magnético, mostraram desvios sob infludncia do
campo. Fm um teste realizado com um diodo julgado sensivel ao
campo, /20/ para a temperatura de 250 K a 35kG, o controlador
manteve uma temperatura 1 K abaixo da selecionada. Essa diferen
¢a chegou a 3K sob um campo de 70 kG . A calibragio dos diodos
sensores foi feita usando-se um termopar de cobre-Constantan,usan
do-se um suporte especialmente construido para esse fim. A jun
¢ao referéneia do termopar foi colocada num banho de adgua destila
da com gelo feito com agua destilada, e as fem do termopar foram
medidas com um circuito potenciometro convencional, usando-se a
tabela fem versus temperatura do National Bureau of Standard Cali
bration (USA). Apds a primeira calibragaoc, os outros diodos sen

sores foram calibrades em fung¢ao dos primeiros.

6.b. Medida de magnetizacao

As medidas -de magnetizagao foram feitas utilizando um
magnetometro de amostra vibrante da PAR, como Jja descrito no capi
tulo anterior. A fdbrica proclama uma precisio de medida de 2% e
gue a reprodutibilidade dos resultados & melhor que 1%. Fatores
como o erro em selecionar a temperatura, a sensibilidade do sen
SOr ao campo, a precis3ao na orientacao da amostra no suporte, a
mudanca de orientagao do suporte para o campo aplicado nas dire
¢Ces dificeis, 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 reprodutibi
lidade estd ao redor de 2%. Para aumentar a sensibilidade das me
didas na regiao em gque aparecem anomalias na magnetizacao, o cam
pe foi varrido em velocidade baixa, em geral na velocidade de 50
minutos.

6.c. Medida de Ultrasom

As medidas de constantes elasticas foram feitas usando o
equipamento fornecido pela Matec Inc. pelo processo de superposi=
cao de ecos, como descrito anteriormente. A precisac proclamada
pela fabrica, guando obedecendo as suas especificagoes, para medi
da de velocidade ultrasdnica relativa , & 2 partes em 10° para
materiais de baixa atenuazac. Tal como no caso da magnetizacgao,
esse nlmero € modificado pela série de fatores mencionados, mais
a variacao 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 atenuacao, o gqgue é minorado pelo fato de gque o método de me-
dida & insensivel a mudangas no ganho total do sistema, gque inclue
mudancas de atenuagao na amostra. Figuras 50,51 e 52 mostram re
sultados de testes realizados quandoe da medida de C;) para campo
aplicado ao longo do eixo ¢, para as fases paramagnéticas, de or
denamento senoidal e de dominios de gquasi-anti-fase, tiradas em
datas diferentes, com transdutores diferentes e mesmo usando um
transdutor ou dois transdutores, como € o caso da medida a 45 K.
Vemos gue a influéncia de todos os fatores mencionados & pondera-
vel, principalmente guanto aos valores das variacoes relativas da
constante elastica.

0 fato de termos picos na atenuacao ao redor de transi =-
¢oes de fase induzidas pelo campo aplicado desperta davidas quan
to a realidade de certos dados magnetoelasticos. A origem des
tes picos de atenuagao pode ser diversa : quando temos uma transi
¢ac de primeira ordem, do tipo antiferro-ferromagnética, a absor-
¢ao pode ser devida ao espalhamento da onda sonora por paredes de
dominios ou por nicleos de uma fase dentro da fase dominante /27/
ou entao, guandc temos uma transicao de segunda ordem (antiferro
ou antiferro-paramagnética) a absorcgao pode se dar por espalhamen
to devido a flutuagac dos spins e interacgac spin-fonon /28, 18/ e
interacao magnon-fonon /1/. Como mostrade por Tachiki e Maekawa
/28/ o pico de atenuagao provoca mudangas significativas na velo-
cidade de propagacao do som, mudangas estas que podem nao ser indi
cadoras de uma alteragao da constante elastica do material (enten
dida, como usual, como a medida da dureza ou resisténcia mecanica
do material a deformagéo), mas apenas do aparecimento do mecanis-
mo da absorcao. E claro gue num material de forte acoplamentomag
netoelastico como o Er & de se esperar que uma transicao de fase
magnética ocasiona uma mudanga nhas propriedades mecadnicas do mate
rial. Surge porém, a duavida sobre se o processo de medida da
constante elastica traduz realmente a medida desejada, ou se ele
introduz nessas medidas reflexos provenientes de outros efeitos
provocados pela transicao de fase. Parece-nos ser este o caso,
guando se fala na medida de constantes elasticas através da medi
da de velocidade de ondas de ultrasom para material sujeito a for
te atenuagao. Pois, como descrito anteriormente, © processo de
medida consiste no envio de um sinal ultrasOnico senocidal de cur
ta duracao (alguns microsegundos) e que & impresso na amostra por
um transdutor piezoelétrico, gue tem também como fungao receberocs

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

te, a constante elastica através da relacdo C=2v Y . B assumi-
do tacitamente gue qualguer mudanga na velocidade de pr0pdga—
gao & uma medida da mudanca do valor da constante elastica. - Tal

parece-nos inguestionavel para materiais que apfesentam pouca ou
nenhuma atenuacgao,pois neste caso a velocidade de sinal coincide
com a velocidade de grupo e com a velocidade de fase, como discu-
tido abaixo.

Quando, por gualguer razdo, temos uma condigao de res
sonancia acustica, em que o ultrasom &€ fortemente absorvido, pode
mos ter uma variagac na velocidade do som sem necessariamente ter
mos uma alteracgao na constante elastica. Thurston /29/ mostraque
num s0lido em que se consideram perdas térmicas na propagacao de
ondas, vai existir um intervalo de frequéncia (para os quais o
comprimento de onda & da ordem das distancias interatoOmicas) em

que ocorre um pico de atenuacao e a velocidade de propagagao muda

da velocidade adiabatica para a velocidade isotermica, ou seja,
mudamos © processo de medida de adiabatico para isotermico, sem

termos qualquer mudanca nas constantes elasticas do meio.

0 gue mais nos interessa, no entanto, & como a existén
cia de um pico na atenuagao afeta a velocidade de propagagao e a
forma de um sinal. Este assunto foi analisado pela primeira vez
por A.Sommerfeld /30,31/ em conexac com o postulado da relativi-
dade restrita que diz que nenhum sinal ou corpo pode se mover com
velocidade maior gue a da luz no vacuo. Seus resultados foram
generalizados por L. Brillouin /32, 33, 34/ e por H.GBaerwald/35/
gue moc:traram a.necessidade de criar os conceitos da velccidadede
transmissdo de energia quando se tratar de materiais com forte ab
-gorgao, além dos conceitos usuais de velocidade de fase e veloci-
dade de grupo. 0s resultados dos calculos destes pesguisadores que
nos interessam sac: a velocidade de grupo ceincide com a veloc;—
dade de sinal apenas quando a absorgaoc € pequena, podendo uma di
ferir muito da outra em situagdes de alta absorgao; fica difl
cil definir com precisac o que & a velocidade do sinal nas regi
oes de alta absorcdoc devido a alteragac pronunciada da forma  do
sinal, uma vez‘que a absorcao & fortemente dependente da frequén-—
cia da onda, e um sinal finjto ho tempo & descrito PpoOr um con
junto de ondas de frequéncias diferentes (expansao de Fourier). A
analise destes autores, conquanto dirigida a sinais luminosos ,
€ geral e se aplica também a sinais de ultrasom em meios materiais.
Estes resultados foram verificados experimentalmente nor N.S.Shiren/36/

.
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-ao estudar a propagagac de pulgos ultrasdnicos de 9.5GHz em cris
' - L+ ++ . .

tal de MgO dopado com ions Ni e Fe Shiren. provocou um pico

de atenuagao do ultrasom aplicando um campo magnético nc cristal

de modo a obter a ressondncia entre a onda sonora e os ions para

magnéticos, e mediu o0s atrascs nos tempos de viagem dos pulsos .

ultrasonicos no cristal de MgO. Seus resultados saoc ilustrados
na fig. 53 .a, onde se observa uma variacgao de l,6&0-7'seg. no
tempo de viagem do pulso para uma atenuagao de 0.65 dB. Se sein

terpretasse essa variagao na velocidade do som como variagac da

constante elastica, teriamos uma variacao relativa E%L = 2 %§—=
- J%E ou %;L £ - 0,114. Ou seja, um pico na atenuagio e

.acompanhado de um pico invertido na constante elastica, indepen
dentemente de o material ter realmente sofrido uma variagdo das
propriedades mecanicas. Temos na literatura varios exemplos des
ta situagéo. A fig. 53 .b mostra os dados de Bolef & Klerk /37/,
para o Cr, onde se tem, a 320 K, um pico de atenuacao e um pico
invertido na constante elastica. Esta mesma situagao aparece pa
ra as. terras raras pesadas e a fig. 8 do cap. 1 mostra os dados
de Fernandez Leon /17/ para © Er e Tb, onde os picos da atenua
¢ao nas transigdes de fase refletem-se nas constantes elasticas
come picos invertidos. Alguns de nossos dados mostram este efei
to também. Ao examinarmos os dados de C;; para campo apiicadoao
longo do eixo ¢ na 22 fase antiferromagnética ({(entre 53 e 18 K),
(fig.12) vemos um pico invertido pronunciado a campos baixos ,

seguido de um aumento da constante elastica. Esses picos inver-

tidos sao acocmparhados de picos na atenuagao, como mostrado  na
fig. 39 - conclui-se portanto que esses picos invertides nao cor
responaem a um efeito magnetoelastico real . No entanto, a

aplicacao do campo ao longo do eixo a induz numa transigac anti-
ferro - ferromagnético no plano basal, e esta transigao se mani-
festa na constante eldstica através de seu aumento em funcao do
campo} Acreditamos, portanto, que se a constante elastica fosse
medida por um processo estatico usando diretamente a relagao for
ca/deformagéo, nao veriamos o pico invertido, mas tao somente o
aumento da constante el&stica. (Curioso observar agul os dados
para 25 K: temos um pico na atenuagac gue nao é acompanhado pelo

pico invertido da constante eldstica, mas por um decréscimo brus

co)l. Ainda em relacao aos nossos dados, temos os dados de C;g

para H ao longo do eixoc c. Para campo nesta diregao, temos as
transigoes antiferro-ferromagnéticas, e os dados de atenuacao
mostram picos bem definidos nestas transi¢des (Figs. 45 e 46)
O0s dados das constantes elasticas
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Fig. ILII-53 - a: Pico de ate
nuagao e corresvondente mu-

danga no tempo de proragacaoc
de pulso ultrasonico (segun-—
do Shiren /36/)

b e c: atenuacao ultrasdnica
e constante eléstica de cris
tal de Cr {segundc Bolef et

al /37/)
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mostram que Cisz diminui na transicaoc, mas, durante a transi-
¢ao, ocorrem oscilagées no seu comportamento. Aqui novamente,te
mos sobrepostos os 2 efeitos - o efeito genuinamente magnetoelas
tico e o efeito provocado pela atenuacac. Este efeito mostra-nos
entao que os dados das constantes elasticas devem ser encaradas
com certa cautela, pois, enquanto certamente refletem com fideli
dade as transigoes magnéticas, os valores absolutos das variagoes
das constantes elasticas podem nac corresponder aos valores gue
seriam medidos por um método estatico nas situacoes em gue temos

forte atenuacao.

7. Comparacao entre os dados experimentais deste trabalho e os

de literatura -

1. Magnetizacao

Os dados de magnetizagao deste trabalho tem uma estrei
ta correspondéncia com os dados publicados na literatura /11,14/
apresentando variagEes gquanto aos valores dos campos criticos das
transicoes da fase observada, variagdes estas gue sao explica
veis pelos fatores de demagnetizacao relativamente grandes de
nossa amostra de Er, cuja forma & determinada pelo método de me
dida de constantes elasticas e atenuagao ultrasdnica. Isto pode
ser comprovado pela comparagac entre a fig. 1 do capn.l e as figs
1 a 9 deste capitulo.

2. Constantes Elasticas

Poucas sac as medidas de constantes elasticas em funcao

do campo magnético para o Er. Vamos fazer uma breve comparacao
entre os resultados mais recentes, de Jiles & Palmer /16/, que
apresentam resultados para C,; em todas as fases magnéticas para

campo até 20kG ac longodo eixo ¢, e para Ci;3 na fase conica, com
campo de 20kG no plano basal (ver fig. 6 e 7 do cap.I}). Jiles &
Palmer /16/ usaram um método automatico de medida /23/ e sua me
dida foi dinamica, fixando a temperatura e fazendo varredura em
campo magnético enguanto o sistema automdtico registrava o valor

absoluto da constante elastica.

a) Ci1 - Ha uma clara discrepancia entre os dados de Jiles g Pal
mer /16/ para-esta constante elastica para as temperaturas de
20 K e 25 K; para 25 K até mesmo o sinal da variagao da constan:

te é diferente do de nossos dados (ver fig. ITI-17). Para as temp. entre 30 e
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50 K o comportamento qualitativo &€ o mesmo, e também a ordem de
grandeza da variag&o da constante elastica & a mesma: 4,4.1072 pa
ra Jiles & Palmer /16/ e 6,0.1072 dgos nossps dados, para a wvariagao
global da constante, a 40 K. HA& uma diferenca fundamental, porém
que & a nao cbservacao dos picos na constante elastica observadas
por nds para essas temperaturas, e gue Jiles & Palmer nac obser-
varam. Notar que estes picos coincidem com os observados nas me
didas de magnetoestricao /15/ - ver fig. 2 cap.l e figs. 17 e 18
deste capitulo. Ha gque notar também gue para 55 K onde nds obser
vamos uma inversao de comportamento da constante eld3stica, (obser
vado consistentemente: em C., e Ci;3 para todas as orientacoes de cam
pPo, comoc ja citado), Jiles & Palmer observam ainda o mesmo com

portamento anterior, porém com uma tendéncia a aumento bem menor

que para 50K, por exemplo. Para a fase senoidal e paramagnitica
o comportamento observado por Jiles e Palmer /16/ & o mesmo  que
nos, embora a ordem de grandeza da variagdo de C,;: nac seja a
mesma: a 20 kG (antes da transigéo da fase) e a 70 K} Jiles . &
Palmer fornecem ACy;/Cy;= -5.10_4, enquanto nossos dados dao  ~ -
11.107%

b} C33 - Jiles & Palmer sd fornecem resultados para a fase cdnica

ferromagnética para campo aplicado ao longo do eixo b. Até o cam
po de 20 kG o comportamentoc qualitativo & o mesmo gue O observa-
do neste trabalho. Para a temperatura de 15 K, eles dao AC33/CaF

-1,6.10_2, enquanto nossos dados indicam - 6,6 10_3.

3. Atenuagao

Treder et al /18/ realizaram medtdas de atenuagao de
ondas longitudinais propagando-se ao longo do eixo <, COm campos
aplicados paralelos ou perpendiculares a este eixc. Eles wusaram
© mesmo métodoc da medida que o deste trabalho. No entanto sua
atencao concentrou-se na variacao do coeficiente de atenuagao com
a temperatura ou com a variagao deste coeficiente com © campc mag
nético, ac redor da temperatura de transigao senoide paramagneto(
ver fig. 9, cap. I). Como a nossa preocupacaco foi exclusivamente
com a variacao do coeficiente de atenuagao com o campo  aplicado
(e nac com a temperatura) e como o objetivo das medidas de atenua
¢3o era apenas complementar as medidas de constantes eldsticasnao
nos preocupamos em fazer comparacoes detalhadas entre os dados de

Treder e 05 nosses.
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CAPITULO IV - A TEORIA

1} O modelo de Kitano e Nagamiya

As estruturas de spin observadas nas terras raras pe-
sadas por difragaoc de né&utrons /9, 10, 11, 38, 39, 40/ foram
interpretadas tedricamente por Elliot /42/, Kaplan /45/, Miwa
e Yosida /43, 44/, comc sendo devidas & agac combinada das
energias de troca e anisotropia hexagonal. Cooper /7, 46/ ,
observou que o efeito magnetoelastico € importante para expli-
car a estabilizacao de certas estruturas, como a ferromagnéti-
ca, a baixas temperaturas. Todavia, o problema de explicar o
comportamento global das terras raras & complexo e nao recebeu
até o presente um tratamento definitivo. Kitano /47/ e Naga

miya /48/ propuseram um modelo simplificado, baseado na hipote

se do campo molecular, para explicar o comportamento das ter
ras raras tanto em fungdo da temperatura guanto em fungao de
um campo magnético aplicado., Seu modelo, todavia, nao leva em

conta a contribuicdo magnetoelastica, e & tratado até segunda

ordem e, excepcionalmente,até quarta ordem.

Dos nossos dados experimentais, chamou-nos a atengao
os de C;3, na fase ferromagnética cCnica, para campe aplicade
na diregao b, bem como os dados de magnetizagao nessa fase e
diregao de campo, Foi pensado entao em aplicar o modelo de
Kiteno e Nagamiya /47/ , para a fase ferromagnética cdnica,
para o Er, incluindo a interac¢ac magnetcelastica para dar con-
ta do comportamento de C3;; e levando a aproximagao até guarta
ordem a fim de se obter solugdes numéricas. Passamos a descre
ver ' tal medelo.

0 hamiltoniano a ser usado para descrever a fase cﬁni

ca sera:

o= f(DL- a }"o-%.e+ \{(D\‘.r’ « Hoo + Youme

onde
7 - —
XD{ = - —é'%-z— ‘J'J Si‘sj' energia de - troca
r ’ .

)(th.: - Z.l %/ P ﬁ‘s‘. interagao de Zeeman
Your = - > [BoBi) + B S0+ RSefY]

anisotropia de campo cristalino
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fope CE @) G(g)% cred s SR et e)]
) 3

energia elastica para simetria hexagonal,

como escrito por

Callen & Callen, onde
DL

¢z (2 cipr 20 + 9034 Cgi)/‘? = Cyptlyyt :Hr
CT = CCuy « Gy —ACi3 4 2 C;,})/fao 3 eif-— e
Chy = (- Cis - Cig Ciy + C33)/9 Lf‘ = Cax— Ry
E . 4 c
[ G- i< @F = ﬁj%

2 Czy
XDW\&“‘ - Z[\B;&l (-1 1- 22 Q,.x) 5 (‘) B‘F‘(eﬁsﬁ“ 5;‘ 4))
+ %&(e. Sut*') + ef & L, )]

energia magnetoelastica também como escrita por Callen &
Callen, e onde

cnde 08 YT corresponden aos
6},\3_,'-—9 "_f_;__(\/.za* Y Dz) harmbnicos esféricos
2 e

£ . ey :
1y — ._%_(725*\/.3—1)
S5, < (T %)

O momento angular de cada spin i sera descrito nPor
=iy
um vetor S5 com coordenadas

ST D seni(d) co (¢)
Sy = Sewn(d) sewld)

1

Faremos também a hipdtese de gque o arranjd dos spins se da por

camadas, sendo que dentro de cada camada o alinhamento e ferro
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magnético, havendo uma mudanca da diregao nesse alinhamento ao
passar de uma camada a outra. Para campo aplicado nulo, o ali

nhamento €Onico & descrito pelas coordenadas:

94\"-"— 'Qo

KQM - Mm %o 4 0¢

onde n rotula a camada em gque © spin esta e 9, & o angulo de
girc de uma camada a outra . Tal angulo pode ser colocado em
termos de um vetor da rede reciproca 60, tal que para o ion i,
na n-ésima camada, nq0+0c = —li’:i.'ao' com _I?i descrevendo © vetor
posigdo do Ion na rede cristalina.

Temos entao gque a expressao geral para a energia fica na for

ma:

Yo= - -'- Z Z SJJMM{MQM' MQ‘" r 52 O WQM'LM(‘A"—%J}
.../,L HS,Z—- .5&79 L&dk{om‘f‘Z[Mj("%Q)f- e - we,)'MJ

onde

UJ(;‘,( wlem): fPl, (’6'% QM * ?‘4 (49’14 Qm + (‘Pc C&ﬁé 9.44

.onde os P,, etc. sao combinagbes dos coeficientes Pogr etc.,
obtidos substituindo os operadores tensoriais irredutiveis pe

los harmdnicos esféricos normalizados na esfera unitaria.

(P..Z'_'-'- -:3_@%0";@—-?40 + los fh’é ?20

12
Tz 195 By - 345FP
ey

?6 - g'__3_i J'E— (‘pbo
32 v T
S ?5{792 <
= /1 Bel( woletn)
oy m = &%‘;u !)_, -t%;_z, €a )(j + L&j@@,,,)) + ¢, __..;_2___.

) o) ) ) - ).
-
+ (B ((’_‘ %\LPM + E’.f c.»mkPM) W\’zé’)ﬁz
A
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Quando aplicamos um pequeno campo magnético ao longo do eixo
X, 0 eixo do cone sera deslocado em diregado ao campo e simul
taneamente cada momento sera girado em direcgao ao campo
proporcionalmente & sua componente y. Colocamos entao

gw\: ®o+ ‘2:{ 9‘9’3(“"%0‘4‘0{)
P = M Go 4ot ~ ;;fum(mgiwrx)

Abreviaremos ngq_+x como X . Usando as aproximagdes:

CeA Om= Cr B, - 2T 50l cnzy, ~ LFCrll b 2mn

S&ng,.,l: stnby « 2T cotBy con e, -27% é/»}cw;y
m(@m-@m): (oA #, (oA R, ¢ L3 Con = il e, --,foéa{chzi,.

2 : {J f "y -2
-Sw»oem + ,ZE oA B, X, Qf?wlfmm;&, —
¥}
28, e, e,

obtemos, para esta estrutura, a expressao:

Ay RE A CTADTE s FEh Y com

=

N

A~ -3 3wl - SPTI@)wntl | W (b)) & -
ol 2

_Sz(’a“'e, 5%%)( F%LQ)

D= (}AHS + 23" B%s mﬁo)wg

C = (},LHS%{JQ 42X S B&Q,‘LMQQ)
‘D [ $* (30 - 3(20)) < 85° B e, JwQO e By

= (J.ILQ) Jio) - $(28) )M‘Q 2 S BI1-cos285)

Co = 6 (T00) - 328) s 6,4 Dy - 287 Bef @b,
ws%m o Fin %) wa2be

Dus (0 « 37 otB) (L~ corliB)) - (2P Py csi + R 1y e
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Para a obtengao dos valores de equilibrio de
< oL 1 n : &
—g) —fl £°'lC) a2 5 €y s & ,Q.F' < EL

aplicamos as condigoes de equilibrio termodinidmico:

YEW) . B+ DI+ 2FT w0y  F- cDo286

°& = Yo ~D0
3E/M) . C+DEL A CT f= BD-2cF
oF ‘ 4 e =DV
com esses valores de equilibrioc de g e j ., & eénergia pode ser

escrita na forma:

@EL = ﬁl ¥ Eiji + ﬁ;;i
Iy 7 Z

Usando as condigoes Déz!ﬂ/)::o , etc, temos:

: 2 e .
e = 5* B, [:.:;_ A (- ﬁzjl)cmlg‘,] ; ¢J =0
-
—_— s .
¢% - S Bar [_L f (-2 w20 ] dE-o
3 3

o= 82B7[15 02 - 41F i, S a T Hense, |
C
L 5:&5&[11“ 0328 + 5 320,

Com o aumento do valor do campo magnéticao aplicado, essa estru
tura deverid colapsar numa das estruturas seguintes: legue em
Oca em\P, leque em Q, leque emip, alinhamento ferromagnético a

um angulo ) e ferramagnetismo a 90 graus (ver fig. 1). A existéncia de uma

dada estrutura e a sequéncia em que elas se dao dependem da
comparacac dos valores das respectivas energias para o valor
de campo aplicado. Numa analise gualitativa, Kitano e Naga

myia /47/ concluiram gue a estrutura de leque em Q e em w nao
€ estavel para nenhum valor de campo aplicado. Além disso, ba
seados no sinal do parametro Y\por eles definidos, propuseram
duas sequeéncias de estruturas.

Fazendo calculos preliminares baseados nos valores experimen
tais para os parametros de troca /7, 13, 46/ e os de campo
cristalino /49, 50, 51, 52/ concluimos gue © sinal de Y\ é po-

sitivo para o Er, prevendo-se, entdo, a seguinte sequéncia pa
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Fig. Iv~1l - Estruturas de spin previstas pelo modelo de
Kitano e Nagamyia.
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ra as estruturas magnéticas em fungao do campo aplicado: cone,
leque em ¢ , alinhamento ferromagnético a um angule teta, le-
gue em teta, legque em teta para teta igual a 90° e ferromagne
tismo. Foi com base nessa anadlise gualitativa que organizou-
se a sequéncia de calculos de estruturas abaixo. Como a apro
ximagao nos parametros T e f foi levada até gquarta ordem, a
fim de se obter solugdes para esses parametros, fol incluida
no calculo para fins de comparagao, a estrutura de legue em

LQ e em© .
- estrutura de léque en Se emtp:

Partindo do mesmo hamiltoniano, usando as mesmas aproximagoes -

acima descritas, e colocando

QM Q+ *Lfmjem
L{?,.,, R sm %,

"

obtemos a seguinte expressao para a energia desta estrutura:

2.3+ RIL C DS =35« 3! Y

N
A= - TS MJMQJ--/““S“’”@— S*(85 47237 5).
2.

.(.-%460’32-9')—5% e (1-o128) - STRE 5en 26 « Ee

B= STLI) -3CR)] Dy 14 S St + 45 ¥er 20 (B e BT &5 )-
“4st AT el 8 ¢ 4ST RS wnm 20

C = S%urOL o) -I0) ]+ p HS sen® 452 pef (1 w1 8) 4

+ 57 BEJ’S:MLQ | _ stp
6952'8 ww ot

== SLLSLQ) - 3 Yio) - 5(162 J D9 _ﬁM - ({52'( B;f, €|*ﬁ§LQJ>.
s 4
ws 26 + 45*BY a\cmw - ‘/5 E’)Eai w26

2 L3 oy H28) ] g HS sb 453 (1o
G = seif T@R) -2 T ZI__(_;_] pMS e Ba(
~S2B%f sen 26
‘4
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Usando as condicoes termodinfimicas de equilibrio a T=0K, temos:
< q '

XEMW) 2 Ey 2DEI+ 4 55’3%} Tha 2CE -RD
=+

Q(GXﬂ:o?.,%f""ZDf{f’f' “ = Fr- Ah&E-CD
J j’ 'Dz_ 4{1'-26,
Com esses valores de equilibrio, temos:
- 4 + BIL ; E’J,
~

Usando as relr—lgoes para as deformagoes, temos:

o - 59“51' [i + (d- .2:]’1) CMZQ‘],@L ,ﬁiﬂxz@[@ lf) f 5)-4»

diey
.1,_"5_:5 Bu,_-+£i Ji)w’il&] -i—(,j,”g’z]
B ?’”[(i 1598 (L~ 42K 154 +0548°)]  efs el =0

onde usamos a aproximacgaoc

¢ <& ¢, ¢F

-

-A estrutur=> de leque em Q provem da éxpresséo da energia do le-

. que em Q ) emLP colocando-se f =0, gue nos da:
& _ A4 C¥?+ & Z¢
N

A condicao de equilibrioc é:

a~___2(§./;v’ - 2C8 446820 = f‘z_,__ - <
R

LG ; gue levado
a4 expressao da energia, resulta:
_{?‘. bt A + C-‘:;{L
N oL
As dmformagoes de equilibrio sao: _
o= SV 83 (5 i 4 wal6) je% = Bu (L+ ©128)
~1_ oo < —
Cr = S %L(i 28 a0 (1 - 482 (-39 ; ol =0

e E= S*3F A IEE fl(l-f)]
CL

- a estrutura de léque em teta & obtida da mesma expressao, fa
zendo $=0 :

- Y ‘ .
% =A+ Bf x F Y : 0 valor de ecquilibrio de I a.
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2.
o B e o da energia & = . A+ _5_{’
2F P ol |

As deformagoes de equilibrio ficam:

¥ = 584 [ 44 (- 2T ]

e |
e - SLCES‘L Lo (- 234 20 ]
of= 278 L - 29 (1- 274
)
— -— f%’ .
Qg:if:& ; gy = S Pé:MQQ (\ _23")

~ a estrutura de alinhamento ferromagnético a um angulo teta
& obtida colocando 1-§=0
ouw & - A
v

e = @j[% + w120 ]
.

—

]
ey mk [
ﬂ? = :)2 52L[ 3 + Gf}l@:}

e as deformagoes de equilibrio ficam:

— cz
= 5¥8' 1w ]
" . ny
T ogrl0 , ens B
Q-Z - i - / 2 &
- a estrutura de logue em Q para teta = 90° & obtida colocando
B =90%°e £ =0 :
S Alpr) Bloog )T (0 ﬁ)i”wi - B°2) oy sesa:
v - 2€(6-T7)
G _ Ab=-w), B(8~1 r e as deforma¢des de equilibrio f£i
N - A )’- ZL) j cam:
[ o 2
o S2Ba [ 4-(-219)7]
- Fﬁ W £ O
— (=8 2 ; — - =
o STRL L _(l239)7] ) faE AT
ce 3 ,
| . N
el mB [ 4+ (t-299)7]
CT

- a estrutura de alinhamento ferromagnético a 90° & dada por:
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('.'—:z'; = A(g:{) f :Jo"-'-'
N
— a—— 2 [
ey = -~ 2 E;IESﬁ e = -2 2 22
2 | 3 =
3 Clg.g S
Qq\ﬂ‘ ('24:) 8 , Q.r - Q'& =
ol

Obtidas essas expressdes para as estruturas, passou-se aos cal
culos para poder comparar as energias destas estruturas para
saber-se a sua Sequéncia. Para a realizagao dos calcules foi
elaborado inicialmente um programa de computador, gue, para
cada valor do campo magnético determina os valores do angulo

teta  para os guais a energia é minima; apds, calcula os va
lores da energia, § ,f e magnetizagao. Esse programa = inicial

nao calculava as deformacgodes.

2} Dados experimentais usadoS no programa

Os dados que foram utilizados nos calculos foram tira
dos da literatura. Os parametros da energia de troca J0),
J(Q) e J(2Q) foram obtidos dos dados de difragao de néutrons no
Er a 4,2 K {(fase ferromagnética conica) de Niclow et al. /13/.
Os parametros P2, P4 e P6 foram retirados dos trabalhos soure
determinacao dos parametros de campo cristalinc usando Er di

lufdo em matrizes hexagonais nao magnéticas /49, 52/.

Os valores adotados para as constantes elasticas fo
ram os de 0 K extrapolados a partir das medidas de Rosen et
al. /53/. © valor do angulo de equilibrio do cone (28,5°) e
do ingulo de giro de uma camada a outras (44°) foram obtidos

dos dados de difragao de néutrons /9, 10, 11, 38, 39, 40/.

3} Resultados do mcodelo de Kitano & Nagamiya

Como o0s valores de P2, P4 e P6 variavam razoavelmente
de autor para autor, corremes O programa para um conjunto ini
cial desses pardmetros obtidos das condigoes de: 1) minimo de
energia de anisotrOpia<W;_ (m‘@-}zO) , 2) angulo do cone =
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Fig. IV-2 - Curva de Magnetizagao segundo o modelo de

Kitano e Nagamyia (veja texto)
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28,5O e 3) valor do campo ao longo do eixo x que induz ferro-
magnetismo.

P, = -38,5 K Py, = 11,95 K e Po = 7,46 K/Ion

0s resultados sao mostrados na fig. 2, onde colocamcs
o grafico da magnetizagao x campo. A seguéncia das estrutu-
ras &: cone, leque emkﬁ, ferromagnetismo a angulo 9, legue em
Q para 9==90O e ferromagnetismo a 90°. A curva mostra as di
versas transicdes de fase, mas tem um cardter bastante diferen
te da curva de magnetizacao real . Por esse motivo, optou- se

por desenvolver um modelo mais sofisticado para o Erbio.

4) 0 modelo de Jensen (com termos magndtoeldsticos)

Usando a abordagem de campo molecular, J. Jensen /12/
elaborou um modelo para as estruturas magnéticas do Er, usando
um hamiltoniano sugerido pela analise dos resultados de Niclow

et al /13/ da difracao de néutrons para o Er a 4,2 K. 0 mode-

lo de Jensen nao leva em conta o termo magneto-elastico, que
foi aqui incorporado. O hamiltonianc & o seguinte:

- \ g T :
E(D = %hw{» Geoie + 3’&‘;_(’? -+ &&M + e sk,

%Lﬂﬂfr’-: <4y IZIIJ(.IU‘- .j’t—1r -LJ Jj) Kq\' T? "\‘5’3

L Kaabo) 3 57 Q0 19D

(ij .83"
Para este termo colocamos o produto Js o sz separado das com
ponentes x e y para permitir a eventual introdugac da anisotro
pla axial de troca. O termo correspondente a segunda somaté
ria ja corresponde a uma anisotropia de dois Ions, e a necessi
dade de sua inclusao foi demonstrada pela analise das curvas

de dispersao de néutrons obtidas por Niclow et al /13/.

}‘0.3:1:-2::‘3)13 H. T
h’(ocw = E)Lo O-bo * BLWO&O + 8&,., 0(;0 + B Do

Neste termo, os Oy, sao operadores de Stevens /54/ definidos
por
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Dlo - 33;’_, X Com X = j(j"fl)

Oyp 3-5“]; -30x ]+ 2550 3K - (X
O = 23135~ 315K Tf + 735 T+ 106 X2 Ty - 525X %+
+ 2943, - 5% - GoX

O = & LEY+(39]

0 termo magnetoelastico de um ion é&:/8/:

«yoim: -%-. [(BTQ:*{B;({‘)OU} * 95‘( v0++%‘ '2*’-) 5&<Q O * e O“f’)]
onde temos:

02y = TuTy+ 3,5
O = 3 1,+ 5,3y
O;),: J: ~ j;’
Ol—z = ij;r * ‘jvjx

A energia elastica classica e:

Tz < @“‘J‘+ chererr i), [ﬁﬁ-“)i(*'if)'z] +
— 2

2

s C [ '?E)LJ
Fazendo a apr0h1magao de campo molecular na forma da transfor-
magao “5(,_0 7+ 4A¢ , onde A‘;-—JL

forma para o hamiltoniano total:

Yo 2}~ LOR g )T U« g b3y NG TLSYE
_K{‘:(s;) KA (30) o (Ban - B0k -8 25 ) 006 « B, 0 7] +
4B 00 + B Oy (4) - B J_o.\ (4 + Q) O,u(ff)}

- B[ e£ 0, (0« o8 0, *-ﬂw, {Tewy s HiyLTey) v

+ WY, <S> 4 KI‘*<U¢)> s KT ) el |

<~Ju>, obtemos & seguinte

onde desprezamos o0s termos guadraticos em
moleculares sao:

e onde ©s campos
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K
\,\.’“ - 3&: -ji‘\‘\ <"S;\x> = EE_:L Jtom < IC*M’JZ>
A il R AR YD JER-T PR Seam,y>

. -2
G0 TN 2 T (3D

K:""f,- 4 f Kt <CT\‘:M )l,> | 1

- g AI;J- MmMz-g J;

P(:q‘: — ﬁ L(\N‘<(—S“:W)L>

V i
g]i =5 !
Agqui passamos da somatoria sobre ions para somar sobre camadas,

4

1}

v

de modo gue Ty owp & o valor médio do operador para a camna-

da i + m.

J, corresponde a n=1na expressao
Tz (5-4)(3-9-- (T- %)

Esta implicito aqui que a estrutura de spins apresenta um perig
do, que no caso do cone a baixas temperaturas & 8 camadas e gue
em altas temperaturas € 7 camadas /12/. As constantes J m e
K + que descrevem a interagao de um Ion 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/ion)
m m _
0 1,9914 0,0 '
1 0,6975 -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 par@metros de campo cristalino também foram calculados por
Jensen usando expressoes das duas temperaturas de Neel do Ex
bio e umn ajuste dos dados de magnetizagéo a 4,2 K cbhtidos por

Bozorth et al /55/ e por Rhyne et al /56/,e sao os seduintes:
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il

B

20 -0,203 K/1ion

Il

B -5,51.10"% K/Ton

40
Bgy = 1,23.10°° K/fon g

Bgg = -8,01.107° K/fon |
- Construcao do Programa de computador

Baseado nesse hamiltoniano, construiu-se um programa de computa

dor, em 4 etapas:

la., etapa - o objetivo inicial era o de se reproduzir os dados
obtidos por Jensen, sem incluir os efeitos magneto-
elasticos. O programa foi elaboradc de modo a cal-
cular o campo molecular atuando no i-ésimo Ion (éa— '

mada)- a partir de uma configuragao inicial (estrutu

ra) dos spins. O hamiltonianc para essa camada e
entao diagonalizado, obtendo-se as autoenergias e
correspondentes autofungoes. Com isso, calcula- se

os valores médios dos operadores e a energia livre
(F(1) = -kT n (2(i)) onde z(1) = 5. &) ¢ /KT
0 procedimento & repetido para cadé camada i e os
novos valores médios dos operadores sac usados pa
ra recalcular os campos moleculares, e © processc
se repete até se obter uma solugao autcconsistente,
Ja nessa etapa foli observado que o tempe de computa

gac para esses calculos era relativamente alto. Com

o objetivo de reduzir esse tempo, decidiu-se traba-
lhar com spin 3. A razao de se escoirher J=3 e nao
l1ou2éque 38é o menor valor para o gual todos os
operadores tensoriais tem elementos de matriz nao
nulos, e portanto podem efetivamente contribuir pa
ra o hamiltoniano. Para se manter fidelidade ao ha
miltoniano para spin 7,5 , procedeu-se entdoc a um

escalonamento dos diversos termos de energia. Os
parametros de troca foram multiplicadoes por géé;%%
onde 8 = 7,5 e 8' = 3.

Os paré&metros de campo cristalino foram multiplica-

dos por, respectivamente:

Bg - s2/52

B, - si/grt

40
& 6
BGO 3 366 - 5 /5"
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A tabela Il abaixo da os valores usados com spin 3.

m J o K (K/ion)
0 10,58 0 Bog = =1,27
1 3,71 -1,739 Byg = ~-0,022
2 ~1,09 -1,677 Bg, = 0,003

TABELA 1T 3 ~0,15 -1,955 Bgg = =0,020
4 -0,68 0,838
5 -0,67 -2,534
6 -0,15
O termo de Zeeman foi multiplicado por S/S'. Os
cilculos iniciais foram feitos a 5 K, partindo das
condicoes iniciais de um cone ferromacnético com
eixo ap longo da direcao z. SO conseguiu-se obter
que o programa convergisse para a estrutura cdnica
desejada fazendo-se duas alteragdes nos valoresdos
parametros acima: a primeira foi mudar o sinal de
Byp para positivo, pois com o sinal dado por Jen
sen o programa convergia para um ferromagneto ao
longo do eixe z; a segunda alteracao foi no valor
de B20r paré poder reproduzir o aAngulo do cone
igual a 28,5% O novo valor de Bso foi -3,0 K/ion.
Posteriormente, dada a importancia de B,p DO esta-
belecimento das temperaturas de Neel, decidiu-cte fa
zer o ajuste do angulo do cone através de B4O,°que
passou a ser 0,033 K/Ion., Quando © programa foi
rodado na fase paramagnética, observou-se gue com
estes valores dos pardmetros as temperaturas Iy e
é)g‘ gue aparecem nas expressoes da susceptibili-
dade paramagnética nao eram reproduzidos pelo pro-
grama. Usou-se¢ entao o valor de B20 para este
ajuste {vide 4a. etapal), obtendo-se o valor By =
-2,0 K/fon, que passamos entao a usar.

2a. etapa- Consistiu na colocagao do termo magnetoelastico pre

viamente descrito, com o cbjetivo de, para determi

nada temperatura e campo marnético, calcular as de

formagoes de equilibric. Isto & feito usando  as

condicoes de equilibrio termodinamicc para o sis
XN

tema de camadas, : ?%E?“—' = 0, onde se coloca
. ‘J

frl - F+ ézda, onde £;;€ € a energia elastica
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classica e F a parte correspondente ao hamiltonia-
no. Estd implicito que estas deformagles sao  ma

croscopicas, e portanto, 5a0 as mesmascpara todo

27L  _
|9£-|J - [~
Cijre &he 5 a condicao de equilibrio nos di um

sistema de equagOes nas deformagoes de equilibrio

I Cijhe ¢pq = - 25
kL LY
gque, uma vez resol-

o conjunto de camadas. Comec temos
da forma:

vido nos fornece as deformagoes de equilibrio.

Inicialmente foi implementado no programa o calcu-
lo numérico da derivada ag?éé% ; este procedimento
no entanto, mostrou ser dismvendioso em termos de.
tempo de computacao, uma vez gue cada derivada exi
ge duas diagonalizacoes do hamiltoniano. Pensou -
se entdo em usar uma expressao analitica da deriva

da a;yé;a, que & obtida da sequinte maneira:

W)
(:-:.L;:— 62, onde 6 = —-k‘frfM Cz,,,.‘- gﬁg’” ):-kf&"ik

onde F &'a energia livre da k~ésima camada. Ou se-

ja: 3 & = O GFZQ/&‘ZIJ‘ 2
a-?_\‘j 2, v .
retirando-se, por agora, © indice k dos niveis de

energla, temos:

0F. . _ hT -é_h( Jet 1 2En F0E4
l;f.ij - %h_ il BL\J . -‘.a}z_ s BLU
Como =, = Cml Mo m ~ onde [%> = autofungdes,
temes

<l X [mS e

aiﬁ

22y L gL s w2, 2 gD = <l S o
9 £y I d{,J §

de modo gue
<f deJ

Como hos interessam as deformagoes longitudinais( a experiéncia

d_e.J

mostra gue a nao inclusao das deformagdes transversais nao afeta
significativamente os resultados), © hamiltoniano feci reescrito
em termos dessas deformagoes longitudinais, de modo que os opera

dores de interesse na determinagao das deformagoes de equilibrio
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sao:
fos B2 -GEA000 08

b (s o Woym - (BB 0n
Yo,= 2 o -390, AR

€1

As condigoes de equilibrio, para o sistema de camadas, forne-

cem o seguinte sistema de equagoes:

kS
= - = oo
éii'eu"l‘ Cl;,_ z;,-t-clbé’a}_ i:. <2@1> é)
CI.‘L-Q“ 4 C-\\ 22 & C\3£33 = - i: < éél\>

Cizey + Ci3 222 + Cisé;3 - Z: 4_a3h:> i
Chamando § o determinante das inOOgTﬂtaS-,<3=fC11‘C12)(Csa(C11+C12)-
’-2C§3) , @ solucao do sistema pode ser escrita:
SE"“ = oo (Culyy - C._%) + LW Cs —Cac33)+ C (ci2 Gy -CuSis)
o s e (el e s b (€ncss~e) + e Gymtn <)
[ erd)as - ¢ (Cux o)
C33(Cue ) — 2%

Gm isso, o processoc de iteragéo segue © seguinte esquema: ini-
cia com um conjunto de valores para os valores médics dos opera
dores de spin J_, JY e J, e para as deformagoes de equilibrio;
com este conjunto, calculam-se os campos moleculares correspon-—
dentes. Temos entao o conjunto inicial completo de grandezas de
interesse. Procede-se & construcao do hamiltoniano e sua diago-
nalizagao, obtendo-se ¢ conjunto de autovalores e autofungoes.
Com estes, recalculam-se as medias de todos os operadores de
interesse, as deformagoes de equilibrio e os.:campos nmoleculares;
os novos valores de (J .0 (Jy> e <J > e das deformacoes

de eduilibrio sdao comparados com o©s iniciais, e se satisfazem
O critério de igualdade, encerra-se a iteracgao; se nio satisfa

zem, os valores iniciais das grandezas sao substituidos pelos

novos valores e o processo se repete até ser satisfeito o critério pedido.

A colocagdo do cadlculo das deformacgdes de equili-
brio éxige os valores dos parametros magnetoelasticos, que fo-
ram determinados usando-se os dados experimentais de Rhyne et
al /15/ relativos 3 magnetoestricifo a vdrias temperaturas a
campos de até 30 kG. Os calculos iniciais na fase cOnica mostra-
ram gue o termo magnetoelastico de 1 ion nao era suficiente pa-
ra dar conta dos dados experimentais da variagao das constantes
elasticas com o campo aplicado, de modo que decidiu-se implemen-

tar o termo magnetoelastico de 2 ions, que corresponde a modula-
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g?:io pela dcformac;éio do termo de troca /8/ e que & dado por:

XD-\N\L “‘):'ﬁ(-:)n ey -\D,,u bb):j j; + (D“, e+ DY pj’,ﬁ).
A\
LE‘% A%‘—J S‘j) \D‘\[C u"“x*’“j‘ﬁ"r])*2’-““.17"3471 )J

+ ;D l:'?-\ ~ jb')l X.V.r *3_{5/3:5%) -+ (}-QL (J(;\: j\jé. + J“j.ff&.)a —_l}

onde o0s par@metros D sao fungdes da posicgao le— Dr' (i,37.

Para este termo faz-se a aproximacgdo de campo molecular, ana-

logamente ao que se fez para o termo de troca, obtendo-se:
Mor = - 5= { ‘f[i‘. (DR e Wep)eI > ] - <_j}’>u[;’:=2'(0u e D3y
{3, >] « Top [ 32005 o 2D e )<Tppd -T. LZWM*DS ‘3‘)
c 455 ..J\%\Ll,(:u_z,e\ AD5 2T - LT, Ll-—i(JhE,—iD,z_g
S4T30 - j‘-.xLY_DZD {Tad ]~ Ty 2 2%t T -
-<S.=e>[i'. ibva?.<j¢x>] ' -'\E\,)LSZ 20T 1 _}

onde se levou em conta apenas as deforrnagoes longitudinais. Os

termos acima definem os seguintes campos moleculares:

h o= Z D& <DL 7)< - e:"%:.zbjf,j;-xyefjtg'b,‘j‘qja)
o

h g% JT aADX LTy e{‘jj 2 D5 <y

171‘ 3 |
h%_ 2 « 5= 2 %% 4-5%)f-£.1_)__a&rb SR ITH
- J
hox= oF S‘EDL\<.'S.£>+£-:'E}—§211‘{‘T&X>
3
]/l-z,\f;- d‘*i(—%—bé <Sj)l>f- L’f%—é—’ .Df:z 43—J7>
J 2 D L3>

[’12_;7 ' ): J\DM <'J.J}) ~ L% 2,3:
I.‘9.‘>¢'\.:=r L‘\L .lz) 435,) (+ £ ,L,oz.b £ 3 x>)
‘{" VAT
haﬁ‘: Qf\f a0 <‘5”>[ jf,aZD \p/ )
J

Cada um dos termos acima da uma contribuigao ao campo molecu-

lar de cada camada. Essas contribuig¢ces foram cclocadas na for-

ma: h,x: (cl,l Q,?"# d);@f) H} lq“ Dj(&*f )Hn
hax=(dy &4 dhep) .
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de modo gue o campo molecular proveniente da interagao magneto-

. : [ vif
elastica de 2 ions pode se escrever: hx: LD|%*1DLGQT*D5(G‘¢fL}Ax)
s . ’ »} R ’?
€ Bihem - h(Dier aDaew ) e e+ Ty #hy + Ty Y - Tt

2

” ) . i M
= T U - T A Y Dy o [T T - Ty Y - LB
« LIy Yy LD, LTl Sy ~ \’ngﬁz_ﬂr - <_T“yi!44_’1 J}

2.
0 hamiltoniano completo fica:

¥ = 2, f-[ [(L4Drer«Daes +D;3 E‘h)H?f ~ JHe H*’)I"’*’ M .
((Lv Dres Dy ot - D3 ef) U - 748 Hy) Iy 240 e Doet )iy
s s By Ty ] - KES)E KUY Ban B B Jats)
Bio Orol)« o Duoli) + BesOss @) — B (MOS0 =l D30 )-
_ Rt () 1 et O (9) + L[( 1+ e oD ot ¢ Dyel).
CHE < Tees + (1D ek 4 Daes Dy (P YHS < Ty> 4
+ (J+ Diera ‘-Bzh"f‘)ﬂs, ‘(I}T)] } ’

Obtido o hamiltoniano completo, passou-se a tare-
fa de se obter os valores dos parametros B's e D's. Para isso,
foi usado o esgquema baseado na equagao gue da as deformacgdes de

equilibrio para campo e temperatura especificados (onde agora

usamos as deformagaes isomerfias as representagées irredutfveis j

do grupc hexacgonal):

N ‘ Qzé A Lok
;).fz <‘5"—;> 4 Gyt = o (desprezando CY, comparado
aé)‘& 2y

com C? e Cg )

F:’- 49é> P oo

O eg ey ﬂ
¥ e L L_'é_;\_ﬁ_ab 4+ < el 2o
ey >ef

BT 0> Dy KUFY  ewde LT = LI
LRLN o - BP0 S Dy B, RIS = -1 T [HIED-HKS)

Y
x
\Vd
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Estas equag¢oes fornecem entao:
CRex = By - D <>
e 2 RIKOLS + D, < NN
Tl = @ LS - Dy 3D

Os dados experimentais de magnetoestricao fornecem as variagdes
das deformagoes entre campo aplicado nulo e campo aplicado de
30 kG; seja na diregao a, seja na direcdao z /15/. Vamos usar oS
dois conjuntos de dados simultaneamente, em cada fase magnética,
para o ajuste dos parZmetros magnetoelasticos (veija tabela 3).

Para essas variagoes, as equagoes acima ficam:

H /= ‘ : HA -

P BT *‘%ﬂii}l: F% P355T.4 ?}-D;= -
P ?)"1:-*?—2: M= 5= F}B:‘* ?3})1:53(
Ex 15\"4- Wy Dy = Wk 6—5, b‘f‘.- u.abslwg_
onde
Tx = A((OM))
- 45(<:£$>)_ para campo aplicado ao longo do eixo a

variando de zero a 30 kG.

{7,( = A(< OJ,;_.S)
IERARY

wx

1

o A oe - = , -
™ = C‘-A{w corresponde a variacao experimental da deformagao.
{os i{ndices z correspondem 3s mesmas variagdoes para H// <)

Temos entao tré&s conjuntos de duas equacces em duas incbgnitas,
cujas solucdes sdo:

T, Wy My - Wy U
6(: = - = 2 D,: _f:k?t.""phr# 5:
%l '-P,‘ii_?:jg;k fx?g_- Pj‘ 5’_)‘ ‘éxu_),.._‘t”y}-‘bx
. _ 4{_‘!
Pr= Szig -Syfe Dy Sy Pe-37y s - Z’K’-Lr 2’7
F:tf-} - f"l, ?:c ' P ;3, - 73 Fax KMy = Lyl

Para o uso destas equagoes os dados experimentais
de magnetoestrigao disponiveis eram os para campo magnético apli-
cado paralelo a a e a ¢, e a variagéo de e,: para campo girando
no plano basal do eixo a ao eixo b /15/. No entanto, faltava e::

para H // a, que foi determinado usando-se © seguinte argumento:
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Iez: ' AE’EL_

_'-\\ ot []

™
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H fal fbl

2

€11

Suponhamos que para H // a temos deformagoes €, e €5;;; guando
o campo & girado para o eixo b, desprezando-se a anisotropia do
plano basal, temos que a figura a se transforma na figura b, e
a deformagao do eixo b & e},, e temos ez,=el, - Ae,,; da figura,
temos ef, = e,; , gue & conhecido., Usando entao este argumento,
cbtemos os valores da tabela III para as deformagoes experimen-—
tais. Estes valores foram coclocados na subrotina PMEINI e os va-

lores dos parametros foram calculados.

TABELA III

paramagneto senoidal cone anti cone

ferro
=3 =3
ror s 6,61.10-5 ~1/10.10 2,68.10
Aesa ~2,48.107° -2,40.107° —3,41..‘0'4
Ae s s 1,17.10"% 1,80.107% 1,01.1073
H // a -4 -3 -4
AC):  -9.40.107% -1,82.10 ~1,43.10
5Css  -3,65.107° -7,85.10"° -1,04.107°
heyi  -5.41.10° -5.10.10" % -1,17.107%
Aes -5,41.10"° ~5,10.1074 -5,85.10"°
H//C jess 2,11.107% 1,20.1073 2,34.10° 4
" ACy: -1,24.107° -8,39.107° 3,20.10%
BCas  —8,92.10 ° -3,34.10 2 ~9,30.10°
Temperatura: 20 K .65 K 10 K

A : . A
A experiencia mostrou gue os valores dosiparametros
assim obtidos nao reproduziam bem os valores das variagoes das
deformagoes quando recolocados no programa. Pensou-se entao em-

usar um processo iterativo que levasse a melhores valores dos
pardnetros. Para isso, implementou-se um programa de ajuste de
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curvas, chamado LSQF, cujo principio de funcionamento esﬁé des—
crita por Bevington /57/. Uma descrigao resumida do funcionamen-
to deste programa &: calcula-se a fungad x° :chsibtﬂ“ﬂ“nf gue
corresponde a soma (ponderada por Gi) dos desvios entre os valo-
res experimentais y; e os valores calculados pela fungaco yi(x)
(que no nosso caso corresponde asvariagoes das deformagoes obti-
das pelo processo iterativo ja descrite). Essa funcao y° & fun-
cac dos parametros de ajuste, no nosso caso B?, Bg, Ba,Dl, D2 e
'D3. Determinar os valores corretos dos parametros @ o mesmo gue
obter os valores que zeram a (ou d3ao o minimo da) fungao y?, ou
seja, numéricamente o problema & o de minimizar x® em relagao aos
pardametros. O programa faz isso langando mao de um algoritmo que
combina dois métedos de obtencio de minimos de funcio: o método
de gradiente e expansao anallitica da fung¢ao (substitui a fungao
por uma superffcie quadratica no espacgo de parametros). O méto-
do do gradiente consiste em partir de um determinado ponto ini-
cial e procurar o minimo dando acréscimos aos parametros tais
gue o ponto correspondente no espaco de parémetros caminha em
direcao ao minimo no sentido oposto ac do gradiente, que & o de
maxima variagao da fungao x?. Este método & eficiente guando o
ponto inicial n2o esta perto do minimo, mas torna-se ineficiente
(incrementos muito peguenos) nas vizinhangas do minimo, onde o
método analitico converge rapidamente. O algeritmo &€ construido
de modo que no valor inicial dos parametros o programa faz a su-
bstituigcdoc de x? pela hipersuperficie quadridtica, e testa para
ver guao bca & esta aproximagdao; se ela & boa, ele continua com
este método;.se nao, ele faz variar um parametrc interno (designa-
do por X} tal gue quando ele atinge valecres grandes, o algoritmo
passa a calcular og incrementos aos pardmetrcs pelo métode do gra-
diente. Para valores intermediarios do parametro A, o algoritmo
mescla ambos os metedos.{Este algoritmo & chamado método de
Marquardt /57/). Com a implementacao desse algoritmo os Yalores
dos parametros calculados pelas equagdes de equil{brio (i? >0 )
foram colocados como valores de partida para este ﬁltimo.‘%s va-
lores obtides por LSQF reproduzem bem as deformagaes e estao co-
locados na tabela 1V,

Ja. etapa: Calculo da contribuicfo magnetoelastica(me) &s constantes
elasticas.

Inicialmente foi pensado realizar este calculo numeri-
. . . !
camente, como descrito na seguéncia. Ao se proceder a isto, porem,

. . . ” . - .
ficou patente gque em determinadas circunstancias apareclam 0OsCi-
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TABELA IV

o o o =Y

o Dy D, D3 Bl B2 B
Paramagneto 00,2255 00,1902 -0,2201 -0,1154 06,8861 ~Q,2939
Sendide -0,4463-1,2626 -0,2772 -1,3843 -4,1349 -1,3700
guasi-anti
fase
cone -2,118%9-3,2498 ~1,5147 -0,7404 -0,755% -52,920

Obs.: as unidades dos pardmetros B's sao K/ion. Os dados de cons-

tantes elasticas foram retirados de Rosen et al /56/ 3 temperatura

de 300 K,
Cii= 1,832.10°
Cas= 1,877.10
Ci2= 6,402.10
Cis= 4,706.10
Cyv= 6,178.10

s LN

e usados em todas as

K/ion

Cc%,=-1,384.10

fases:
c¥ = 9,670.10
c% = 2,413.10

¢’ = 5,959,110

c® = 6,178.10

[ T

K/ion

n
"

"

n

lagoes

malias"

tura em que anomalias seriam totalmente inesperadas,

tivo de

aclarar

A .
a dependencia das

nas contribuig¢oes as constantes elasticas ou mesmo "ano-

(como picos e antipicos) em regioes de campo e tempera-

Com © obje-

sanar estas circunstincias, e também com o objetivo de

contribuigdes as constantes elasti-

cas em alguns parametros me, foi desenvolvida uma exXpressao ana-

litica para estas contribuic¢ces, lancando~se mao de calculo de

perturbacgao termodindmica. Ambas as abordagens sao descritas a

seguir.

1) calculo numérico: Essas contribuigoes sao obtidas da deriva-

da segunda dos potenciais termodinamicos em relagao as deforma-

goes. Um dos problemas gue se tem & decidir se se calcula a con-

tribuicdo isotérmica ou adiabatica. Em principio a propagagdo da

onda acUstica no solido & adiabatica; no nosso caso, todavia,

estamos interessados nos efeitos de acoplamento do sistema mecd-

nico (elastico) ac magnético, de modo gue se o tempo de relaxa-

gao spin-fonon & pequeno, a descrigao mais apropriada passa a

ser a isotérmica. Com o objetivo de ter alguma indicagao da di-

ferenca entre as duas abordagens, resolveu-se calcular ambas no

programa. A contribuigao as constantes elasticas isotérmicas

T - » . Lol - . . 0] -
C;. e calculada por diferenciagao numérica direta da energia li-

ij

vre do sistema de camadas;

isto feito,

calculam-se as contri-

buigoes adiabaticas Cij das relagoes abaixo (ver apéndice I):
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(".S h (“‘J - c:,.,< \_Lh:r )£<ﬁ '\% )(}G*Gé)) +
+<L)CJ Lb(bB)L v"@ - (_4@ > >] idéntica expressac em 1]

3 X;

Nesta expressaoc ¢, = calor especifico a deformagao constante, @

Cum b, (67> )

dado peor:

A tensao ti é dada por: N ‘& A k.
e = - Q’A“ . . _~
Foa (o o T 262 %% e 2250 ¢
LT AN x T 9K mik

onde k rotula camadas e n niveis de energia.Estes termos foram

. T - - .
implementados no prcograma; Cij e calculada numericamente usando

a seguinte expressao /58/:

2%

5;57_ 2“"({104]{1”*#1"1'}04 41.';“1[—1-1 ‘924 ) i e

h e k s3o os incrementos has variaveis e fy,=f (x+h,y+k}, etc..

Eventualmente para evitar situacgoes de gimetria no
plano basal, em gue eX ficava muitc pequena, o calculo foi muda-
do para derivagac em relacao as deformagoes cartezianas €11 ©55
e es.. Mesmo assim, apareceram circunstancias em que as contri-
buicoes me mostravam oscilagles de origem numérica. Pensou-se ent:
num esquema de realizar este calculo usando primeira derivada

numérica, notando gue a tensao termodinémica & dada por:

IE L2 (kTd), L 5 98w, 396
L 5T S \ )- Fx EEN e b <50

Como o hamiltoniano pode ser escritc na forma d‘f -} f)qc{ X +E.0
onde o0s MZ sao os operadores correspondentes 3 parte magnetoelas—
tica de um e dois ions, temos: {i - <fX%f> 4 %? qu Xj
A contribuicao magnetoelastica as constantes elasticas fica en-
tao: B_i::é <}é>+c\

axl a"fJ ~l
Com isso, reduziu-se consideravelmente o problema de oscilagoes,
e, pele fato de se calcular numericamente a primeira derivada,
aumentou-se a confianca nos resultados do calculo. 0Os calculos
numéricos apresentados neste trabalho foram basicamente obtides
por esse esquena, sendc que ambos os processos numeéricos forne-

cem 0s mesmos resultados, guando nao ocorrem oscilagaes.

2) Cdlculo analitico - uso da teoria de perturbacio termodinfmica
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e tRY -
Se temos um operador F(ﬁ)= e f(ai‘ ) onde )60 e, por
exemplo, um hamiltoniano cujos niveis de energia e auto fungoes

530 E e iny, e B & uma perturbagdo gue ndc necessariamente comuta

com VW, . definindo: 3 - o¥e, _
\(m L {%eeD) N E;k(})zz_ LG&

&(B)= 4
cA
o). Wj AN S A = 4~ | “pnyahs [B0) ”’“J Bt
(_ﬁ =
de modo que -G

) Of . *-(“ao N Ll '({3'4;)
<M1FL(9}|4132 dnl € T D = dml e c®)vd=z 27 TG
gue nos permite calcular a fun¢dao de particao em termos dos

elementos de matriz da perturbagao. Colocando como hamiltoniano

nao perturbado ){/oo— %W S B{bw(‘%) ¢ %ol (25) , smote
b{;zw\a Q%) e %lﬁ(‘e%)

sao os termos me de um e dois ions e a energia elastica calcula-
dos com as deformagoes de equilibrio para determinada temperatura
e campo aplicade. Como parte perturbativa vamos ceolocar os termos
)(Drwu_ 2 \@@dg_ calculados com deformagoes {\ sobrepostas as deforma-
goes de equilibrio (essas deformacoes podem ser provenientes da
onda ultrasdnica, por exemplo}. A forma de }@‘%é a mesma anterior,

mas a da energia elastica tem a forma:

3(0& l ‘ C—l\ ’J_x,u + fn)ftl +IJ Q,),;,J"f:m-)fz.l} “* &2-5_—-—5-— f35(“2€:)-+§;’:) +
G (Tufas * Ton But B 0 )+ Gy 5y (GrTa v808) - KRG ) S

onde I= operador identidade. Ou seja, o operador per’ urbag¢ao fica:
B= ;— KeF, + ST
Temos entdo (ver apéndice II): ]d&
SZS?. = CHf & (5 (oD %> + ,-z o PO [Q"Hﬁ’ o> om 1kl
LA J

A m){wlw \M>
-+< ”&1(5@\, | A P (E.0 - @)

(})mr\m'—“’ A —— [l -
AEL-25) AlE- E€5)

Esta expressao analitica espécificada para Cyqr Cyp € Cogqy & gue

-1

foi implementada no programa. Notar que enquanto o calculo numéri-
co leva em conta a variagéio dos valores médios dos operadores
com as deformagoes, esta expressaoc trabalha com os valores médios
constantes. E de se esperar que os dois tipos de calculo forne-

cam resultados diferentes, e gue, quando:se procede no calculo
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numérico de modo a manter os valores médios dos operadores cons- ﬂ
tantes, ambos os resultades devem coincidir. Tal & o Que se ve- 5
rifica na pratica. ' o ]
Quando os valores dos pardmetros me determinados a
partir das equagoes provenientes das equagoes de equilibrio foram
colocados no programa para o calculo das constantes elidsticas, ob-
servou-se que os valores obtidos para estas eram muito. menores ‘
que os experimentais (1000 vezes em alguns casos) e gue ¢ com-
portamento de algumas constantes era o oposto do experimental.
Tentou-se ¢ acerto dos parametros de modo a ajustarem simulta-
neamente o conjunto de deformagoes e de constantes elasticas (as
experimentais disponiveis foranm Cll e C33 para H paraleloc a a
‘e a ¢), o que se mostrou impossivel com o nimero de parametros i
disponiveis. Procurou-se entac aumentar o nimero de parametros
agregando-se ao hamiltoniano termos de um ion em 1=4 ou 1l=6,
da forma /20,21/:
%L:L _ g;[(%{}é.ﬁ* B e ) 0o * B (e._n(OQZA-QPLO‘,;) 4511"(& Dt u‘dﬁw})
Wi = Z[_(Bf‘él“ "LL:)O&JF Wt 0g e b 10¢,)+ Bs O O )+

& (BT 4 B ﬁf{)oeb]

Este expediente também naoc forneceu o ajuste desejade. Isto soou 1
estranho, pois aparentemente podia-se ter a mao tantos parémetros_
ajustaveis guanto condigées experimentais. Quando se escreveu as
equagces para as deformagées e constantes elasticas cartezianas,
todavia, viu-se que estes parametros aparecem agrupados, e gue

o numero de parametros realm:nte dlSponlvels para o ajuste aca-

ba sendo menor gque as condlgoes experlmentals. Por exemplo, i
[ oLy -yl w'} o [-2%
DCy = $ (Y BY RIBE, B ) o 80y GB35 285). J
Se fixarmos os pardmetros provenientes de 1=2 nos valOﬁss em gue Ii
< v
eles ajustam as deformagoes, temos Acu '{'( - ’30“' 5 ’ 5«)
«.'z/) 4
e AC§3-—ﬂ-(Bu 2% . ¢+ O que mostra que & impossivel acer-

tar AC;3; simultaneamente para H//a e H//c usando somente os termos 1=4. Foi -
tentado entao colocar os termos o de 1=4 e 1=6, de modo gue J

ACyy- ?(?)?'*-26:: 5(.0‘.*0262‘3) , mas isso também nao funcionou.

Uma possivel razao para isto & que as variagoes das constantes

1

elasticas sao funcgdes complexas (no minimo quadraticas - ver
calculo de perturbacao) dos parametros lineares de um e dois ions,
podendo acontecer de o sistema de equagoes obtilo :das deforma-
¢oes e constantes elasticas ndo possuir solugdo real. Além dos

esqguemas acima, foram tentados mais dois: usar o termoc completo

em 1l=6 e trabalhar com termos em 1=4 e l=6‘de dois ions, na forma:
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(F'“‘ &R e,,)(oz.o<0.w> -1 w&b)*’r@ o L BT e )(Dio<0.’w'> = é (D;,,D)

Ambos também nao funcionaram. Restou entdao a alternativa de usar

L5 e ewh .

termos bilineares nas deformagaes, conforme sugerido em trabalhos

anteriores /20,21,22/. Isto foi feito nos seguintes moldes: /6{/:
Yoows < 57 AR B0 4 2 B et 0 B e W 1L @) M ]| Ot
B BTy S )]} 05+ S
X By e) 4 B el § O +4 f e S gter « Oy
[ @ @)D F 040 + cf i (O +el Dy )+ ¢ (@0
+ 6“\04‘2)*‘ CT[eN )0 - 20 0,7 ] o < e (eldl
4 oF \Q% ) N C‘""“‘ (ef‘ O +¢el 0&«) + 4 C,”[ (@™ )7 -
SR | |

e

{Para satisfazer plenamente a simetria, foram colocadcs os ter-—

mos relativos a deformagao e12=e; )
. ;\zém -
Usando as condigoes éjz Mol =+ ‘( = O
gLy "
obtemos quatro equagoes nas 1ncogn1tas el, 3, e;Y_ e e; , gue &

resolvido numéricamente pela subrotina MATINV. Resta entac o cal- ?
culo das constantes elasticas, gue & feito numéricamente, como
usual. No entanto, para ter uma idéia de como o termo biguadra-
tico influencia as constantes elasticas, procedemos ao calculo
das constantes elasticas por teoria de perturbacao termodinami-
ca {(ver apéndice III), que mostrou que este termo -aparece li-

nearmente, de acordo com a expressao:

O ¢y NeYN 2l o3l i <o I 5
Qf\ég’dﬂ C_]"‘P <£l><£i> <£i‘l) {)Af:“g)um[‘( J£; [ <

Explicitando o hamiltoniano biquadratico em termos das deforma-
¢oes cartezianas, temos:

}@b N (T v

[ 1

A . ,
“ €y €33 }@?_3 4 4 ﬂ,' t . &nbiz }é,q + 222 & dgu,*eaj ﬁw%;?)
rd

B@u (Bo(\of\ o(.ou 6;(._0(;, rr)Ow + @2 3 #%Spﬁ’ BJ_W)QLE .
(C=™L 2% ¢ 'x"m CIM) b +R C.N' 2C; = Czr)Oaz 4
+(2 ¢l 2 m}* Cs ) 04,
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” RM
o, = (B0 2 By 3T D+ (BT 48;;01; f

m T il rY
£ (O 2 1y &L"‘ ¢ Yo + (R 2 QP ) i 4
4 (~2CM QCML-f Cs\") O

Yoys= (B30 48 §ROM)D,, 0 (L7 4CTE 9 Do

Morp = (B0 289 oo R0 RTL 07 4 (€U 207
TR XTI N R G ) %

s { BB 5 pr)0,, @M 2™ 0ah 4 (e
-2 C.M"‘z)pw . (Cn +.ZC“’{‘)D* NS ML)O(”'
5&13: (?) s f_r BDMI: 7 R*r L)O _(BN' ’U}ML} o 4 {Cmm
AL O Dy o (O 26T )0 - 2 0,
Bys R 0~ GG T IS - XN

hue @™~ BTI05 )

‘Nao se levou em conta os

B(Du( - (\b“ < gb\f’ "“_— B\“z\: ) 0., termos em 1=4 para estes
termos.

Loy > \Mt* «?—Q\O&L)On

A experiéncia mostra que os parametros biguadraticos
tem pouca (ou nenhuma) influéncia nas deformacoes, mas sao fun-
damentais na determinacgao das constantes elasticas. Seu efeito
€ equivalente a "desacoplar" as egquagoes relativas as deformagoes
das eguagodes relativas ds constantes elasticas.

O procedimento de acerto simultaneo das deformagoes
e constantes elasticas foi:

1) acertar as deformagdes, colocando os parametros biguadraticos
iguais a zero, o que nos da o conjunto de parametros l=2 coloca-
dos na tabela 4, e que reproduzem fielmente as deformagoes.

2) fixando estes pardmetros, obter a equagido linear relacionan-
do cada pardmetro biquadratico com cada constante elastica. Essas
equagoes sao da forma:

Zﬁcu = ‘i)&iﬁ> * Bl
DCaz> <¥b33d+ b3
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b= 3<% 4 2w [li> <l ]

M gy

€243 |
colocando < %D = Dize <010 4 Diza <04 D 2 Do (Pwd F
A Dz {02 4 D €OLS @

< £33>:’ Dz)l,o {020 D+ Ds@({)@,\) =
BCyw = Diao €0 v Dive €O D + Dy L04S 4 Dia <05 D+
+ Diwy 404> + by
ACas = D3ay, 0255 + D30 04>
Como estamos interessados na variagao da constante elistica quan-
do o campo varia de 0 a 30 kG (escolhideo este valor porgue corres-

ponde ac maior campo em gue as deformagoes foram medidas/15/),

escrevemos :
ACH(_H'”Z«?)l 2N ‘Daz{p“‘ l)@uz 4 le
NCw CHAZY= ¢ Diro +d Doz + Ri}
ACay ¢ Wiz)= o D3za + 2 Dige A Kix
ACas (.H//(j): < D3ao + § Do+ st , Onde

ST A ny
Kty o Wy oY : biz,l_“a%f‘“{ 2GR A,
rs

D\'LQ = %R-\“L- 2; B -+ s '

Dg,m . E)GK‘C’(\* 4 B‘ﬁq’t 8\,'51'&{1,:2(-‘_ J' ‘Diw"} c‘—'(.l i L'{ C:{t‘: QC“L‘XL
o = O (<0w>) = AM4023) )

L= A(L05D) i o d s A(§D£L>) Q Y

2 = O (L0u>) H * [ B(404)) .

‘Lx: Akbl) &%: ACh)
ﬂ_g,\: QLb;) R.sb: BLbj) )

onde optamos por ceolocar Diso¢=Di142=D,44=0 por naeo termos condi-

¢Oes experimentais suficientes para determina-los. As variacdes
dos operadores {a,b,...,f) para as diversas orientacoes de campo
foram determinadas variando cada parimetro biquadridtico, enguan-
to os demais eram zerados, e determinando os parametros da reta

atraves de um ajuste de minimos quadrados. As equacglbes assim ob-
tidas foram entao resolvidas para os par@metros usando os dados

experimentais das constantes elasticas colecados na tabela III.

Esses pardmetros bigquadraticos mais os lineares anteriormente

obtidos foram colocados em LSQF e se procedeu ao ajuste simul-

taneo de deformagoes € constantes eldsticas; os valores obtidos



- 137 -

estao colocados na tabela V. Como s& se tem condigio de deter-

minar Djyz¢,D122 € Dizo , € como o calculo das deformagoes & fei-

to em termos dos parametros B's, fez-se a seguinte escolha de

B's diferentes de zero: B*'%? , BYY

e B¥YY, o parametro Diayyp

nao foi explicitado em termos dos pardmetros C's, e como a in-

fluéncia deste termo nas deformagoes & praticamente nula, ele

nac foi incluido no calculo das deformagoes.

TABELA V

_paramagneto senoide
D, 0,2128 -0,1891
D, 0,5465 -0,8976
D, 0,1893 -0,5601
B} 1,927.10" -1,2781 K/ion
B -2,1273 -1,5039
BY -6,3531 5,8848
p*202 "255,33 -797,26
B,V -301,14 2688,50
B, VY -222,03 4916,14
Dsyo -549,78 684,99

Etapa: Completado o hamiltonianoc e as alternativas de calculo das

constantes elasticas, iniciaram—~se os calculos a partir da: @
estrutura de cone ferromaghético a 5 K. Ao fazer uma varredura
de campo magnético variando de 0 kG a 400 kG, para campo aplica-
do ao longo do eixo a, observou-se que a estrutura cone sofre
uma transicdo para leque em 0 e ¢ num campo ac redor de 22 kG,
sendo esta estrutura estivel ate 150 kG, guando se transforma
num leque em O, com as componentes y = 0. Realizando a varredu-
ra em sentido inverso, para verificar se a transigao ocorria no

mesmo campo, foi observado gque esta nova estrutura era mais es-

tdvel que ©o leque proveniente do cone até campo proximeo de zero, |
quando este leque em 0O se transformava numa elipse xz (com o semi-—
eixo maior ao longo do eixo c) - ou seja, a campo zero a elipse
xz era enerygeticamente mais estdvel que o cone ferromagnético.

Isto estd de acordo com os resultados de Jensen /12/, due estu- :
dou a estrutura de elipse na regiao antiferromagnética (20 a 50K),é
observando que ela & mais estivel que o cone ferromagnético a ‘

0 K. O hamiltoniano abriga outras estruturas estiveis 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 positivas) 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 ferromagneto a dngulo ©. Ao se estudar a energila

dessas estruturas (a 5 K), verificou-se que a de cone antiferro-
magnético era a mais estavel, seguida do cone ferrimagnéetico, da
elipse xz e finalmente cone ferromagnético.Esta sequéncia esté
em claro desacordo com os resultados de difracao de neutrons, gue
mostram com clareza gque a 5 K a estrutura existente no Er & o
cone ferromagnético. Notando esta discrepancia entre seu hamil-
toniano e os dados experimentais, Jensen colocou a idéia de que,
embora seu hamiltoniano fosse conveniente para explicar os dados
de neutrons, poderia ser incompleto no gque diz respeito a des-
cricao detalhada das estruturas de spin. Ele adiantou entao gue
um termo de troca axialmente anisotrdpico da forma:

~ 4 E KW Ty Ty
poderia melhorar o modele sem alterar significativamente as re- !

lagoes de dispersao para magnons por ele obtidas anteriormente.

Na verdade, ao se observar cuidadosamente as relagoes deduzidas
por Jensen /60/, constata-se que quando se faz K(i,3)=A=constante,
as relacoes de dispersao simplesmente nao se alteram. Dai op-

tarmos por incluir no hamiltoniano um termeo extra de anisotro-

By 7- Ty Ta
- 7:1-4_ E Y

pia de troca da forma:

Resta entao o probklema de que valor atribuir ao parametro_ﬁz.
Como j& foi observado, os resultados de difragao de neutrons
mostram que de 0 K a 18 K prevalece a estrutura de cone ferro-
magnético, de 18 K em diante prevalece o cone antiferromagneti-
co. Ajustou-se entdo o valor de A  de modo &, a 18 K, se obter

o cone ferromagnético com a mesma energia gue © cone antiferro-

magnético; esse valor (AZ=O,2934 K/icn) mostrou gue para tempe-—
raturas menores que 18 K o cone ferro permanece mais estivel e

que acima de 18 K prevalece o cone antiferromagnético. As demais

estruturas ficam energéticamente menos estaveis que estas duas. J
Quando © programa foi rodado na fase paramagnética j

e se determinou as temperaturas paramagnéticas de Curie, gue apa- |

recem nas expressoes da susceptibilidade paramagnética,verifi-

cou-se gue seus valores nao eram reprodutiveis com este valor

de Az e dos parametros de campo cristalino. Procurou-se entao a-

certar estas temperaturas de Curie usando-se AZ e Boyg. Os valo~-

res obtidos sao A 20,060 e B,o= —-2,0 K/ion, e foram usados na
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fase paramagnética e senoidal. (Embora a inclusao no hamiltonia-
no deste termo anisotropico esteja relatada na quarta etapa, cro-

noldgicamente ela antecedeu a colocagao dos termos magnetoelasti- -

cos,de modo que o ajuste dos pardmetros magnetoelasticos leva em

conta a influéncia deste termo)

y A conclusao desta quarta etapa encerra o periodo

de construgac do hamiltoniano e do programa correspondente. Todos
os calculos a sequir reportados foram feitos no computador VAX-
11/780 do IFGW em precisdao dupla. O critério de comparagao das
grandezas de interesse nas iteragoes fol o erro relativo ser

6

mencr gue 107 °, A listagem completa do programa esta noc apéen-

dice IV, e segue-se um esquema simplificado do funcionamento do

programa.
Inicio :
Y [
valores iniciais cdlculo{numérico cdlculo anali
das médias dos o tico 1-
peradores J_,J e da acre€scimo.a u | o
J_ e das deforta ma deformagao man ' l
coes tendo as demais fim
J constantes l
<
cdlculo dos cam- : N
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CAPfTULO vV =~ 0S RESULTADOS DO MODEL(Q DE JENSEN E
" COMPARACAQO COM 0OS DADOS EXPERIMENTAIS

1) Introducao

Neste capitulo descreveremos como se comportam as
estruturas magnéticas do Er sob campo aplicado ao longo dos
eixos a e ¢ e campo de 30 kG girando 180 graus no plano ba
sal a partir do eixo a, usando os parametros fenomenoldgicos
obtidos pelos métodos descritos no capitulo 1IV. As grandezas
de interesse nesta analise sao a magnetizagao, a magnetoes -
trigdo, as constantes eldsticas isotérmicas e adiabiticas e
a contribuicao magnética ao calor especifico. Apresentaremos

também as conclusoes finais deste trabalho.

2)Resultados para a fase paramagnética

As . figuras 1 a 5 mostram os resultados para campo -
magnético aplidado 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 30, 100, 110 e 120 K. No gue diz res
peito 3 magnetizagao, o modelo fornece uma boa concordéncia
com O experimento, como &€ de se esperar da aplicacgao de campo
molecular a temperaturas relativamente altas. Essa boa con-
corddncia € testemunhada pela comparacgao das temperaturas de
Curie Ore 0, fornecidas pelo modelo e pela experiéncia. Os
calculos éo modelo dao 0,=60,523 K e 0y =32,429 K, enquanto
gue os valores experimentais sao /1/ : O04= 61,7 K e 0;3=32,5
K(lembrar que o acerto de 9,e 0, foi feito antés da inclusao
dos termos magnetoelasticos).

Quanto ds magnetoestrigdes, a concordancia do modelo
com a-experiéncia parece ser bastante razodvel. Isto & 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 concorddncia entre
modelo e experimento € fornecido pela figura 13, que corres -
ponde as deformagées €11 e ez variando com campo de 30 kG gi
rande no plano basal de 180 graus a partir do eixo a. A curva
tebrica coincide com a experimental (embora isto nao esgeja

mostrado na figura) e obedece a uma equagao do tipo sen 9, co
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mo esperado (ver abaixo).

No que diz respeito as constantes eldsticas a concor
dancia s& & razoavel para C;,, que embora ajustada a 90 K pa
ra campo de 30 kG, & bem reproduzida pelo modelo para as tem B
peraturas de 100 e 120 K, para campo aplicado nas direcoes a 4
e ¢ (ver ficuras 14 a 19). Ja C;33; nao & bem reproduzida, a -
ndo ser a 90 K, campo paralelo a ¢, e a discrepincia aumenta
com o aumento da temperatura, principalmente para H paralelo
a ¢, culminando a 120 K, onde o comportamento fornecido pelo
modelo & o oposto do comportamento experimental (figura 19).

(Os dados de constantes elasticas foram comparados com a cons
tante isotérmica tedrica porgue nesta regiao de temperatura

a diferenga entre constante adiabatica e isotérmica & muito
pequena, nao importando qual delas se escolha.) Ainda guanto
as constantes elisticas, foi feito também o calculo de como
elas se comportam guando um campo aplicado & girado no plano
bagal a partir do eixo a de 180 graus, tal como se fez para
as deformacdes. Para ter uma idéia de como o modelo prediz o
comportamento das constantes eldsticas, toma-se a expressao
das constantes fornecidas pela teoria de perturbacgao termodi

namica, desprezando-se os termos que multiplicanm S {(ver a-
Ao . ’
péndice III): AC(’L' :/5 <%[> " < ‘%‘4\) e
fazendo i=1 ou 2, temos:
}é)i’% e Bl{o 03«; pre 814.& aa+z
(0 sinal - para 1 e + para 2)
}éb = }éﬂ,&.& = ‘Df-wtp.w * J)/zz&,a:.

AC“'ZZ = /5 < é‘@:,z.g + <}éé> '-'/5[ 8;23,\; <L0.Z-\)>L+ ) z_z<0.¢z‘)4:i
2 Brao B <O 0220 ] + D500 02) + D2 {OiD* -«

Usando os resultados de Callen e Callen/8/ de que , para mag

netizagéo no plano basal, U=oo(cos®,sen%dQ):
OS> - <_sz__> (a9~ ) = oo (L-2470)
tem=se = AC,. a1 = SL Bho ~ Brny * B Biacle [KORD 7
+ Diro L 0> + 4B LOSH (B Biis Yo' - 0) 7 BBy, yif - Uy X Y6
Esta expressao mostra gque, emiﬁérmos angulares ACi3,22 é fun
cao de sen’0, proveniente do termo biquadritice, e de 4sen®0®

- 4sen®B 3 2sen?®, originario do termo linear. Entao
ACyy(8)~ BC,,(0) > 25 (Bap + 812) <05 > 4 2uo (iD=
- 9(} < Do 810 1)11/‘{)(9&;'9‘ -qSOﬁLQ)"'* 2 Die 0> il e

AC 146)~ ACu(8) = = Biag B <04 2P <A BBy, 9
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Fica claro que estes resultados sao apenas indicativos, uma
vez que estamos despreczando uma parcela consideravel da ex-
pressao das constantes elasticas. De qualguer modo, estes
resultados indicam gue AC;,© AC,, devem seguir uma dependen
cia que é fundamentalmente do tipo sen?@ guando o campo é
girado no plano basal. Isto & corroborado pela figura 20,que
mostra o calculo de AC,; e AC,,; para campo de 30 kG girando
no plano basal. O modelo também pfevé gue a diferenga
' AC;,{0) - AC,,(0) & proporcional a sen?@, independentemente
do predominio ou nao dos termos biguadrdticos sobre os line-
ares (isto & mostrado na figura 21). Por outro lado, o mode-
lo prevé gue AC,(0) + AC,, (0) & funcio de sen®C - sen’0,por
influéncia dos termos lineares, e funcido de sen’0 por influ-
éncia dos termos biquadraticos. Se tivermos o predominio dos
termos lineares, a soma de constantes eldsticas deverd apre-
sentar a depend&ncia na funcido sen'® - sen’0d, como os cdlcu-
los mostram que acontece quando se anulam os termos biguadra
ticos; caso contrario, a dependencia é em sen®@G. A preponde-
rdncia dos termos biquadraticos na determinacio das constantes
elasticas & mostrada pela figura 22, gue mestra gue a soma
ACy1(0) + AC,(0) & muito bem descrita por uma funcao do tipo
sen’@®. Esta forte infludncia dos termos biguadrdticos ja ti-
nha sido percebida quando da tentativa de acerto simultinec
de deformagdes e constantes eldsticas, 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 direcao a variando
de 0 a 500 kXG. O comportamento da estrutura senoidal sob cam-~
po nesta direcaoc & o de formar um leque antiferromagnético cen
trado na direg¢ao a, e cujo angulo de abertura diminue a medida
que o valor do campo aumenta. Esse leque transforma-se, ac re
dor de 160 kG, em alinhamento ferromagnético na diregao a.
Essa transigao de fase aparece em todas as grandezas: na mag-
netizagao por uma mudarga de inclinagao; nas deformagoes por
maximos (e3;:) ou minimos (e;; e e,2) (ver figura 23); as cons
tantes eldsticas apresentam mudangas bruscas de inclinagao (

ver figuras 24 a 26 ), e o calor especifico mostra também uma
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mudan¢a brusca de inclinacgao. O campo em gue o modelo prediz
essa transformagao de fase estd fora do nosso alcance experi
mental, de modo que nao hd a possibilidade de comparagdo com
0 experimento, e constitui uma das previsoes do modelo.
Quanto a comparagao com O experimento, até 70 kG, pa
ra a temperatura de 65 K, a susceptibilidade g¢/H medida nes-
te trabalho para esta temperatura é x = 5,71.10 °/G, engquanto
o modelo fornece 5,14.10 °/G; guanto as deformagodes, até 30kG
elas sao razoavelmente bem reproduzidas; isto é ratificado e-
xaminando-se o0 grafico para campo girando no planc basal (
figura 32), em que o modelo prediz a equacao e;,=-1,84.107"%.
sen’® e a experiéncia /15/ e .= -8,24.10 °sen?0. No que diz
respeito as constantes elasticas, o modelo parece funcionar
mal, embora elas tenham sido ajustadas aos valores experimen-
tais por LSQF. Isto €& evidenciado pela figura 25, que mostra
as constantes C;1, Cz22 e Ca3, isotérmicas e adiabaticas, até
90 kG. O comportamente de C,; e Cy, isotérmicas & o esperado
experimentalmente, mas C;; sO reproduz 0O comportamento expe-
rimental até o campo de ajuste (30 kG), a partir do gqual in-
verte a tend®ncia esperada, passando a crescer fortemente. A
discrepédncia & maior ainda quando se examinam as constantes
elasticas adiabiticas, que a campos baixos apresentam um ma-
-ximo positivo. A figura 26 mostra que C;; e Cz: tém a mesma
tendéncia que C33, s6 que esta tendéncia se manifesta mais

proximo da transigao de fase.

- Campo aplicado ao longo do 2ix0o ¢

As figuras 28 a 31 mostram o comportamento da estru
tura senoidal para campo aplicadec ao longo do eixo c. Para o
modelo, o campoe nesta diregéo induz uma transigéo antiferroma
gneto-ferromagneto para campo de 26 kG, enguanto gue experimen
talmente esta transicgao se d3a a 22,4 kG /1/. Para a determina
gao do campo de transigdo procedeu-se a uma varredura com cam-
pe crescente a partir de campo nulo, e outra decrescente, a
partir de um campo em que a nova fase & estavel (no caso em
pauta, H= 40 kG). Este procedimento permite determinar o cam-
po de transicao através da comparagéo das energias livres das
diferentes fases, pois pode acontecer de o programa convergir,
para determinado campo, a uma estrutura que & metaestavel a
esse campo, pois as condigoes iniciais gue o programa utiliza
para cada valor de campo sao as condigoes determinadas na con

vergéncia para o valor de campo imediatamente anterior. Este
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procedimento permite inclusive "descobrir" estruturas mais
estaveis em determinados intervalos de campo, como ja repor-
tado para a fase conica no capitulo IV.

Esta transigao antiferro-ferromagneto transparece na
magnetizacao como um salto, reproduzindo qualitativamente a
experiéncia, pois experimentalmente tem~se um acrescimo de 0,41
na magnetizacao, enquanto o modelo fornece 0,33. Nas deforma-
¢oes, temos que e;; e e, apresentam um picc negative, enguan-
to e;s; apresenta um pico positivo na transicao, mas O Compor-
tamento depois da transigao nao corresnonde ao espera
do (comparar figura 2 do cap. I com a figura 28). Quanto as
constantes elisticas iscotérmicas ou adiabiticas, o seu compo£
tamento & radicalmente diferente do experimental (comparar fig.
13, 16, 19, 24 e 29 do cap. III com figs. 29 e 30). No que diz respei
toc ao calor especifico, ele apresenta um pico negativo e um
salto na transicao, conforme se ve na figura 31.

O comportamento das constantes elasticas, -adiabati-
cas ou isotérmicas, para campo girando no plano basal, segue
o mesmo padraoc que no caso paramagnético; no entanto, comeca-
se a observar~se uma discrepancia da dependéncia puramente em
sen’@ para AC,2(0) - AC;;(0), em gue a parcela sen“G-sen®Q pa
rece comecar 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 ¢ 80 K. A magnetizagao e as deformagoes se
guem O comportamento esperado experimentalmente, ao passo gue
as constantes elasticas isotérmicas ja apresentam fortes dis-
crepidncias em relagao & experiéncia, sendo que C3; tem © com-

portamento oposto ao experimental a 70 e 80 K.

4) Resultados para a fase cOnica

fl

Quando se tentou o ajuste dos parametros magnetoelas-
ticos para a fase cdnica, constatou-se que o tempo de computa-
¢ao para o ajuste era demasiadamente alto. Isto se deve ao fa-
to de que o campo de ajuste (30 kG) estar proximo a campos de .
transformagao de fase, em quervérias estruturas magnéticas di-
ferentes tém energias proximas, exigindo um nimero elevado de
iteragdoes para cada calculo de LSQF (estas estruturas com ener
gias proximas jé foram rcitadas no cap. IV,guando do comentario
sobre a colocagao do segundo termo de anisotropia de troca). O
ajuste foi feito em duas etapas, a primeira sendo o ajuste pa-

ra as deformagdes, usandoos paradmetros lineares de 1=2; esse
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ajuste foi razodavel, pois foram usadas as equagoes de deforma-
¢6es de equilibrio para cdlculo dos valores iniciais dos pari
metros e LSQF convergiu a um valor razcoavelmente baixo de Xz

em poucas iteragoes. A segunda etapa consistiu em usar a depen
déncia linear das constantes eldsticas nos parametros bilinea-
res, mas agora, diferentemente do gue aconteceu nas fases para-
magnética e senoidal, a colocagac dos parametros bilineares pas-
sou a afetar significativamente as estruturas magnéticas, de mo
do gque LSQF nao convergiu rapidamente para um x° razoavel. Da-
do o problema do tempo de computacao, foi decidido trabalhar

nas condigoes a que chegamos apds 10 iteracgoes de LSQF, embora
(o} ajusté fosse insatisfatOrio. Ao se fazer o calculo da estru-
tura cone a 10 K (que & a temperatura de ajuste) e compara-la
com calculo analogo da estrutura conica antiferromagnética, viu-
se gue esta se torna mais estdvel gue a anterior - a inclusao
dos parametros magnetoeldsticos lineares e bilineares altera o
balanco de energia das estruturas anteriormente fixado com o va
lor do parametro de anisotropia de troca Az. Além disso uma var-
redura com campO ao . lohgo do eixo a revelou gue © comportamen-—
to das deformagoes, inicialmente acertado com os parametros 1li-
neares, ficou o oposto do experimental apds a inclusac dos pa-
rametros biquadriticos. Isto mostrou ser inQtil insistir em
guerer calcular os efeitos magnetoelasticos na fase cbnica com
os pardmetros determinados desta forma. A partir desta consta-
tagao, foi feito um cdlculo com os pardmetros magnetoelasticos
determinados na fase senoidal, e apds, outro com os parametros
determinados na fase paramagnética . Ambos deram resultados
conflitantes com os experimentais. Assim, decidiu-se nao fazer
o calculo dos efeitos magnetoelasticos na fase cdbnica ferromag-
nética, e simplesmente apresentar as estruturas magnéticas que

o modelo abriga e suas transformagoes induzidas pelo campo mag-
nético. -

- Campo na direcao a

Quando o campo € aplicado nesta direcac o cone se dis-
torce, de modo gue seu eixo se afasta do eixo ¢ e & hélice de
spins no plano basal se alonga na diregao do campo; este cone
distorcido se transforma, a 14 kG, num leque em 0O e ¢ centrado
na direcao do campo, gue a ~56 kG se transforma num ferromag-
neto a angulo 0= 32,5 graus. A medida que o campo vai aumentan
do, esta estrutura se transforma continuamente em alinhamento
ferromagnético ao longo da direcdo do campo, para valor de 300
kG. Esta seguéncia de estruturas & originﬁda do cone ferromag-
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hético. 0 modelo indica, todavia, que quando aplicamos campo
na direcao a, na mesma temperatura, para a estrutura de cone
antiferromagnético, ha um intervalo de campo em gque a estru-
tura originadria deste cone & mais estivel gue a estrutura ori
gindria docone ferromagnético. Isto se di a ~12kG, um pouco
antes da transformagao cone distorcideo - legque em © e ¢. O que
o modelo indica &€ que a esse valor de campo a estrutura de co
ne distorcido & substituida'por um leque em @ e ¢ antiferromag-
nético - ou seja, esta & uma transicao em que a componente z
se anula. Esta . situagao permanece até o campo de 24 kG, guando
este leque antiferro & encrgéticamente superado pelo legque fer-—
romagnhético. A partir dai, a sequéncia de estruturas & a des-
crita acima. Resumindo, o modelo prediz gue, a 10 K com campo
aplicado na direcao a, a sequidncia de estruturas é:
- de 0 a 12 kG - cone férromagnéticb distorcido
- de 12 a 24 kG -.leque antiferrcmagnético em 9 e ¢,
- de 24 a 56 kG - legue ferromagnético em € e ¢ .
- de 56 a 300kG - ferromagneto a angulo 0.
~ de 300 kG acima ~ ferromagneto ao longo do eixo a.
A figura 39 apresenta o comportamento da magnetizacgao para esta
sequéncia'de estruturas e as figuras 40 a 44 mostram esguemati-
camente como sao estas estruturas, utilizando vetores e suas -
projecoes nos planos xy, Xz e yz.

Quando olhamos os dados de magnetizagao da literatura
/1,147 {(ver figura 1, cap. I) e os obtidos neste trabalhc (ver
figuras 1 e 5, cap. III) verificamos que realmente encontramos
uma anomalia a campos ida crdem de 10 a 12 kG para todas as tem
peraturas da regiao ferromaqnética; e mesmo para as da regiao
antiferromagnétiéa'préximas a4 temperatura de transigao de fase
aﬁlS K. Devido talvez 3 pequenez do efeito, tal anomalia nao
'é!citada como- tal, mesmo porque ela parece nac se encaixar na
'éescrigéo_usual do comportamento da fase cSnica, gue & a descri
ééo em que O cone se transforma, abruptamente, num legue em ©
e ¢ , transicgao que se da a campos de 18 kG na fase ferromagné
tica, ou entre 20 e 30 kG na fase antiferro /14/. No entanto,
essa anomalia transparece de modo muito nitido nos dados da
constante elastica Cj33, para campo aplicado ao longo dos eixos
a e b (figuras 19 e 26, cap. III), aparecendo scb a forma de
- uma mudanca de inclinag¢do da variac¢ao da constante com.o campo.
Nac parece ser razoavel atribuir tal anomalia a-essa transigao
cone distorcido-leque em © e ¢, polis esta produz uma alteracao ’

s — . - - . -
razoavel da magnetizagao induzida, e esta mais de acordo com
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a segunda ancmalia mostrada nas figuras 19 e 26 do cap. III.
Afirma-se isso, pois & sistematicamente observado que sempre
gue a maghetizagao muda bruscamente de uma quantidade razoa-
vel, como numa transigao antiferro- ferromagnetismo, as cons
tantes eldsticas tém um comportamente analogo. Nao se tem, no
momento, nenhum modelo paré o tipo de alteragao nas estruturas
magnéticas capaz de explicar essa anomalia. Os dados da cons-
tante C;; e os de magnetizagao mostram que a campos altos ocor
re uma primeira transigao magndtica, que, devido ao valor de
campo em que ocorre, € razoavel atribuir 3 transformagao cone
distorcido-leque em @ e ¢. Os mesmos dados mostram gque ocorre,
a campos mais altos , uma segunda transigao, gue no modelo cor
responderia 4 retomada do ferromagnetismo pela componente z.
Nesta imagem n3Zo ha lugar para a transicao legue em 8 e 3 -fer-
romagnetismo a angulo @ .E de se observar, todavia, que,a des-
peito dos valores dos campes criticos e das observagoes acima,
o modelo nos prové com trds campos criticos, como indicado pe
los dados de magnetizagao e constantes elasticas, e gue, até
o momento nao se dispOe na literatura de uma descrigao das es-
truturas magnéticas coerente com estas observagoes.
Finalmente, a experiéncia mostra que a estrutura de
alinhamento a angulo @ se transforma em ferromagnetismo atra-
- vés de um salto pequeno a campos ac redor de 270 kG /19/ (ver
figura 1, cap. I), enguanto que o modelo preve uma transigao
continua ocorrendo a 300 kG.

- Campo na direcao ¢

Para esta direg¢ao de campo temos que o modelo indica
o fechamento continuo do angulo do cone e gue ferromagnetismo
€& alcancado a um campo de 28 kG. A figura 45a mostra o compor-

tamento da magnetizag¢aoc para esta diregao de campo.

5) Estrutura Antiferromagnética entre 18 K e 54 K

As experiéncias de difracao de neutrons /9,10,11,38,
39/ indicam gue para este intervalo de temperatura a estrutu-
ra antiferromagnética corresponde a um arranjo da componente
Z que, originalmente senoidal , vai se tornandc guadrado, a
nedida que harmdnicos de ordem superior vado se intensificando
com a diminuig3o de temperatura. No plano basal tem-se um ar-
ranjo helicoidal cujo vetor de onda €& o fundamental do eixo c.
No entanto, esta estrutura teve uma descrigao diferente dada

por Jensen /12/, que a partir da andlise dos resultados de Ni-
clow et al /13/ concluiu que uma estrutura de hélice pratica-
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mente confinada no plano Xz era mais conveniente para a des-
crigac desta fase, Todavia, o hamiltoniano desenvolvido por
Jensen /12/ abriga outras estruturas antiferromagnéticas que
diferem da hélice xz em termos de'energia. Como ja descrito
anteriormente, ¢ modelo de Jensen foi adaptado neste trabalho
para reproduzir corretamente, em termos energéticos, a sequég
cia de estruturas observada experimentalmente. Quandc isto foi
feito, observou-se que para esta faixa de temperaturas a héli-
ce xz nao € a estrutura mais estavel, e que seu lugar & tomado
por um arranjo em gque osmomentos do plano basal estdc confina-
dos numa reta a 45 graus do eixo a. O efeito global & ter a hé
lice de spins neste plano, ao invéz de no planc xz, como des-
crito por Jensen.

Tal como aconteceu com a estrutura ferromagnética co-
nica, també&m aqui nao foi possivel descrever o comportamento
das deformagoes de equilibrio e das constantes eldsticas usan-
do os parametros lineares e bilineares da fase sencidal {com
0s guais se esperava uma boa descrigao, pois ambas as estrutu-
ras sao antiferromagnéticas e proximas em temperatural), ou os
da fase paramagnética, ou os da fase cdnica. Resolveu-se seguir
a mesma politica seguida na fase cBnica: nao inclulr os efeitos
magnetoelasticos e procurar descrever apenas as sequéncias de

estruturas induzidas pelo campo magnético.

- Campo aplicado na direcao x

Quando © campo & aplicado nesta diregao temos a campos
baixos,da ordem de 4 kG, que as .componentes dos momentos delxam
de estar num plano, formando um leque complexo na direcao do
campo. Ja a 8 kG a componente x & ferromagnética (embora osci=-
lando em amplitude) e temos um leque antiferromagnético ao lon
go da direcao do campo. Este leque se transforma de forma con-

tinua num leque antiferro confinado no plano xz. Esta transfor-

magao se completa a ~70 kG. Este arranjo, por sua vez, se trans

forma, também continuamente, em alinhamento ferromagnético pa-

ra campos de 260 kG. A figura 45b mostra o comportamento da mag

netizagao para esta sequéncia e as figuras 46 a 48 mostram es-
guematicamente como sao estas estruturas, utilizando vetores e
suas projegoes nos planos cartesianos.

Quando comparames os dados da literatura para a mag-

netizagao induzida nesta diregao e nesta temperatura /14/, nao

se percebe claramente uma indicagdo de gualguer transic¢ao ocor-

rendo abruptamente. Isto também € patente nos dados de magneti-
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zagao deste trabalho (ver fig. 5, cap. III). Quando, todavia,
se examinam os dados de C;; para campo nesta direcao (ver fig.
12 e 39, cap. III) vé-se que a campo nulo temos uma atenua=-
¢ao alta e que a campos baixos ocorre um pico na atenuagao da
onda acﬁstica, que se manifesta na constante el@stica como um
pice invertido, seguido de um maximo bastante aberto. O campo
em gue ocorre esse pico - -6 kG & bastante proximo ao campo

de alinhamento ferromagnético da componente x dos momenta. As
figuras 12 e 39 do cap. III nada nos informam sobre o gue ocor

re a campos altos. No entanto, a figura 15, sobre C,; com cam-

po paralelo ao eixo b, embora nao fornecendo indicagao a campos

baixos por causa da forte atenuagao, mostra uma mudanc¢a brusca
de comportamento a campos altos, aoc redor de 50 kG. As figurag
22 e 27 sobre C;3; com campo paralelo a a e b, respectivamente,
também nada informam sobre o que acontece a campos baixos, mas,
tal como C;;, mostram uma ancmalia a campes ac redor de 50 kG,
que no caso corresponde a um maximo bem aberto, gue lembra o
comportamento de C;; 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 gue para essa temperétura o alinhamento ferrcmagnético
ao longo do eixo z se da a campos maiores que 250 kG (notando
gue para 33 K o campo de alinhamento & ~300 kG), enguanto gue

0 modelo prediz esse valor de campo para 260 kG.

- Campo aplicado na diregac c

Segunde o modelo, quando ¢ campo & aplicado nesta di-
recao, a transicao para ferromagnetismo se d& em duas etapas -
inicialmente temos duas componentes z mudando de sentido, para
valor de campo de 14 kG. A medida que 0 campo € aumentado até
esse valor, as componentes-nb 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 magnetizagao € descrito pela
figura 49, e a figura 50 mostra esquematicamente como &€ 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) vé-se que nao ha correspondéncia entre
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o modelo e a cxperiéncia, pois esta mostra gue a transicao,
para essa temperatura, ocorre num campo de 10 kG /14/ (ou ao
redor de 12 kG, segundo nossos dados) e que & uma transigao
Gnica, e nao dupla. Todavia, um exame dos dados das constantes
elasticas C}] e C33; para esta orientacao de campo (ver fig. 17
e 33, cap. III) mostram que é possivel uma interpretagao dife-
rente. 0s dados de C;; mostram um aumento grande da constan-

te eléastica que se completa, a essa temperatura, num campo de
~25 kG, a partir do qual ela praticamente nao varia com o cam-
po. Superposta a essa regiao de crescimento aparece um pico a
um campo de ~14 kG (ver fig. 18, cap. III).. Um.comportamento
analogo ocorre com Cj33, gue, antes de uma transicao bem defi-
nida que se completa a ~26 kG, apresenta uma oscilacdo a um
campo de ~14 kG. (E de se notar gue tanto para C;; guanto para
Cs33; estas regides de campo sd3o regides de alta atenuagao ultra-
sOnica, sendo gue a medida de C;3; apresenta picos bem defini-
dos a esses campos. Assim, a analise dos dados de constantes
elasticas permite-nos ousar admitir que essa transicao antifer-
ro-ferromagnética se dé em dois passos distintos, talvez mais

proximos em termos de campo magnético.
6) Conclusoes

- Experimentalmente

a) Magnetizacao

Os resultados do presente trabalho coincidem com o0s
da literatura, conforme ja analisado no capitulo III. As dis-
crepancias encontradas sao explicdveis pela forma da amostra,
conveniente as medidas por ultrasom, o que resulta em fatores
de demagnetizacao cuja influéncia € dificil de se levar em con-
ta nas comparagoes.

b) Constantes Elasticas e Atenuacao

Nossos resultados aﬁresentam discrepéncias e concor-
dincias com os poucos dados experimentais j& publicados. A se
considerar nossos dados come corretos, temos os seguintes fa-
tos: 1) para a fase ferromagnética conica, os dados de Cgj3
mostram a existencia de trés anomalias no seu compertamento
com o campo aplicado no plano basal, que sao indicacoes de al=~
teragoes induzidas no arranjo de spins, sendo gue a primeira
delas nao se encaixa nas interpretagoes atuais.

2) Para a estrutura antiferromagnética entre 18 K e 54 K, pa-

ra campo no plano basal, temos gue C;; e Ciy mostram uma tran-
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sicao a campos baixos associada & formagdao de um leque na di-
regaoc do campo, e outra transicao a campos altos associada a
modificagao deste legue. Para campo aplicado no eixo ¢, C;, e
Cy3 mostram claramente a transigﬁo antiferro~ferromagnetismo e
indicam que sobreposta a esta transigao aparecem picos, possi-
velmente indicativos de que esta transigaoc se dé& em duas eta-
pas (ver abaixo comentirio sobre o modelo tedrico).

3) Para a fase genoidal entre 54 K e 84 K, para campo aplica-
do no plano basal, C;; e C;; mostram comportamento mondtono,
indicativo de gque para os valores de campos usados nao se tem
nenhuma transicao de fase induzida, como & esperado teorica-
mente. O comportamento das constantes elasticas & igual ao da
fase paramagnética. Para campo aplicado ao longo do eixo ¢, Ci;
e C33 mostram a transigao antiferro-ferromagnetismo, novamente
indicando que esta transicao parece ocorrer em duas etapaé,

como na fase precedente.

~ Teoricamente

0 modelo de Jensen aqui desenvolvido com a inclusao
dos efeitos magnetoel@sticos lineares e bilineares nas defor-
magoes consegue, nas fases paramagnética e senoidal, explicar
bem o comportamento da magnetizagao e das deformagoces de equi-
librio (notar gque estes efeitos sao de primeira ordem - deri-
vadas primeiras da energia livre do sistema). Tal j& tinha si-
do estabelecido em trabalhos anteriores /8,20,21,22/ para ou-
tros materiais. Mesmo quando aplicado as fasés ordenadas de
temperaturas mais baixas, o modelo reproduz bem as proncipais
caracter{sticas 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 intermediaria.
E de se esperar que devido aos valores da temperatura em gue
estas fases ocorrem, o modelo nac dé bons resultados, uma vez
gue se tornam importantes os modos de ondas de spin, que, na
aproximagéo de campo molecular empregada, nao sao levados em
conta. E de se esperar,todavia, gue para a fase paramagnética,
gue ocorre ja em temperatura relativamente alta, e gue nao a-
presenta os momentosordenados} o modelo dé bons resultados, co-
mo realmente ocorre, como indicado pela magnetizagao e magne-
toestricoes de equilibrio. Com um pouco de reserva, isto se
aplica tambem & fase senoidal. Observamos, no entanto, gue o
calculo das constantes eldsticas na fase paramagnética sb &

bom para C;; para temperaturas prdximas a de ajuste, e que,
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para temperaturas mais distantes a de ajuste as discreplncias
se tornam grandes, sende gque Ciy3; passa inclusive a se compor-
tar de modo oposto ao experimental. Além do mais, os pardmetros
magnetoelasticos na fase paramagnética, guando aplicados a fa-
se senoidal, resultam em comportamontos das magnetoestricoes e
das constantes elasticas que estao longe de se comparar Com o
comportamento esperado.

Quando se faz o ajuste destes parametros na fase se-
noidal, os numeros resultantes sao diferentes ndao sd em mddulo,
mas tamkém em sinal (ver tabela 5, cap. IV). Nenhum destes con-
juntos de parametros fornecem resultados bons guando usados
nas demais fases. Este fato - diferentes fases magnéticas exi-
gindo diferentes conjuntos de parimetros magnetoelidsticos -
parece ser uma clara indicacao de que o modelo esta incomple-
to no que diz respeito 5 descricao dos efeitos magnetoelasti-
cos.E certo que para efeitos de ajuste (por falta de um conjun-
to maior de dados experimentais) nao foram incluidos no hamil-
toniano vdrios termos magnetoeldsticos bilineares permitidos
pela simetria hexagonal. Também nao foi incluida a energlia e-
lastica de terceira ordem (cujas constantes foram medidas re-
centemente /62/ para o Er) , que foi usada por Torikachivili
/20/ para explicar alguns efeitos magnetoelasticos do Th na
fase paramagnética. (Ha dois pontos a notar: o primeiro & que
a inclusao destes termos aumenta consideravelmente o nimero
de parametros ajustaveis, exigindo um grande niimero de condi-
¢Oes experimentais atualmente nao disponiveis, e aumentando
consideravelmente o tempo de computacao; o segundo & jue para
uma determinada temperatura, na fase paramagnética, por exem~
plo, consegue-se, com 0s termos bigquadraticos escolhidos, um
ajuste dos dados experimentais muito bom, e que persiste para
temperaturas proximas a de ajuste).

Além disto, sO foi incluido o termo magnetoelastico
estatico, desprezando-se os modos de fonons e a interacao spin-
fonon; e, dos termos anisotrdpicos de troca possiveis, sb foi
incluido o escolhido por Jensen para ajustar as curvas de dis-
persao de magnons.

Qutro ponto a notar é gue o modelo nos da a contribui-
- ¢ao magnétic¢a ds constantes eld3sticas estiticas, entendidas
como a razao tensiao-deformagao. No entanto, na presenga de dis-
persEo, a propagagao de um sinal aclstico como o usado no pro-
cesso de medida de constantes elasticas, nao revela simplesmen-

te a constante elastica, mas sim a soma de efeitos puramente



- 202 -

ondulatdrios como a distorcao do sinal pela dispersao, e o fa-
to de que o sinal delxa de ser puramcnte 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 ©
modelo nos fornece, lembrando que a descricao abaixo de 54 K
& feita sem a inclusaoc dos efeitos magnetoelasticos.
1) Fase ferromagnética cénica: o modelo descreve bem o compor-
tamento do cone de spins para campo aplicadoe ao longo do eixo
c. Quando o campo & aplicado no planc basal, o modelo sugere
que o cone distorcido pelo campo cede lugar a uma estrutura
leque antiferromagnético em 2e em ¢, proveniente da hélice
de spins (anadloga & que existe entre 18 e 54 K) e que é ener-
geticamente metaestavel a campo nulo. A um valor superior do
campo, a estrutura leque proveniente do cone volta a ser mais
estavel, ocorrendo uma segunda transicao. Esse segundo leque
transforma-se em ferromagneto a angulo 2 a campos mais altos e
este finalmente em ferromagneto ao longo de x. Como notado an-
teriormente, esta sequéncia de transigoes estd em acordo gua-
litativo com as. anomalias observadas nos dados de magnetizacao
e constantes elasticas.
2) Estrutura antiferromagnética entre 18 e 54 X: para esse in-
tervalo de temperatura o modelo mostra gque a estrutura mais
estavel & a de um legue plano confinado num planc a 45 graus
do eixo a. Para campos aplicados ao lonéo do.eixo a, temos u-
ma transicao a campos baixos em gue 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 ferromagnético na direc¢ao do cam-
po. Todas as transictes se dad continuamente. Para campo no
eixo ¢, temos a transicao para ferromagnetismo processando-se
em cduas etapas, sendo gue na primeira duas componentes z se
alinham com ¢ 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
elasticas 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 alinhamentc ferromagnético co-
mo esperado experimentalmente.
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4) Paramagnetismo: @ a estrutura melhor descrita pelo modelo,

como ja analisado anterioriente.

Finalmente, vejamos as perspectivas abertas por este
trabalho, pois, como ja colocado anteriormente, seu objetivo
principal era o de fazer um estudo global coecrente das proprie-
dades magnetoelasticas do Er. Dada a alta atenuacao ultrasodni-
ca observada nas fases ordenadas a campos baixos, os dados de
constantes elasticas devem ser encarados com cautela para es-
tas circunstincias. Estes dados, todavia, indicam a existéncia
de ancmalias no comporlamento das estruturas de spin com o cam
po magnético, algumas em concordincia com o modelo tedrico,
outras nao.

Parece razoavel sugerir, a nivel das instalagdes do
Laboratorio de Baixas Temperaturas do IFGW-Unicamp, a realiza-
cao de medidas de calor especifico magnético do Er com o obje-
tivo de confirmar estas anomalias como transigoes de fase ou
nad. Essas medidas de calor esvecifico nio sio atualmente dis-
ponivéis na literatura, e poderiam contribuir decisivamente
para o entendimento da evolugao das estruturas de spins com
o campo magnético.

Parece=~nos importante sugerir também a realizacao de
medidas de constantes elasticas em funcao da orientagaoc do cam
po magnético aplicado no plano basal, gque poderao fornecer in-
dicagOes precisas sobre a importancia dos termos magnetoeldsti-
cos bilineares frente aos lineares.

Embora de execug@c bem mais dificil, parece-nos impor
tante tentar desenvolver processo estatico de medida de cons-
tantes elasticas, para ser adaptado aos espagos exiguos dos
criostatos disponiveis, para se levantar as suspeitas sobre a
validade do metodo ultras8nico de medida destas constantes.

| Parece-nos importante sugerir a realizagao de uma me~
dida da componente z da magnetizac¢ao do Er para campo aplica-
do na diregao a, para a estrutura de cone ferromagnético, com
o objetivo de confirmar ou nio a previsao do modelo de que a
componente z torna-se antiferromagnética e apds volta a ser
ferromagnética com o aumento do campo.

Parece~nos também valido sugerir o desenvolvimento
do modelo tédrico de propagagac de sinais acisticos em mate-
riais de alta atenuagao, nos moldes sugeridos por Brillouin
/32,33,34/ e por Jacobsen e Stevens /63/, com o objetivo de
aclarar teoricamente a relagao entre a velocidade de propaga
¢ao do som sob forte atenuacao e as constantes elasticas.
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APENDICE T

~ Obtengao da expressao da constante elistica isotérmica,da di
ferenga entre constante isotérmica e adiabidtica, e do calor

especifico magnético a deformacao constante.

- — _(BE;'%-’}I)
Seja -&: (\\'{ %h. onde ‘ih: DI " e onde 5= 4
‘IQ, A i kT_
z, € a fungao partigao para a k-ésima camada e Ei s3o os ni-

veis de energia colocados como funcgac das deformagdes X; {re-
presentaremos as tensoes por to).
Deixando de lado o indice k, temos:

W= LLTLM\ N S B O el
Bisn X, % ~ u
_dFy - o

== —V‘\EM% , tis Sk “_"ax‘-\D
Tem~se \ onde Cijs‘ = constante elastica adiabatica.
c ;)t \ : = constante elastica isotérmica.

ij a:(J i i
Da regra de cadeia para derivadas parciais, tem-se:

ot _ b \ - L l Sn C,S —C‘}T: ot \ j_a_'.r\

2%y 2% |y EERE 4 ST My g 1S

Das relagces de Maxwell, tem-se: b o
[ B L)
N v R

P__LA‘ = —Q_S_\ ; de dS = éé\ 13 + 56] aT obtem-se
— IR x' ' ‘

OT M oz, rx D, 5T %
. (35 )N\
b.-j--—\ = —K-___/_Ej{;\-)——r ,.' CcOomo -5)-__—-'—5:\ = __5_ C;,ej onde
IRy s, 2 @5/37),% 37 _xj T
c, = calor especifico a %5 constante.
3
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APENDICE TIT

~ Calculo da constante elastica por teoria de perturbagac ter-

modinamica.

1 ~ .
Sejaébghamiltoniano com autofungoes ‘n> e autovalores En' e B
uma perturbac@ao que nao necessariamente comute com &, . Se que
remos os elementos de matriz do operador F(F)=exp(—ﬂ({+B)), po

demos obité-los definindo:

{ “{, _’5
”(@) 64}_ ! &) @ (ﬂj 2 {&5 ,_de modo gue

: /5 |'/\~1
Bz 4~ ja B(A) LAY A = 4o J, ',?)(A)ff/\ - Jo b{l.)a‘flsju BA L A+ e

e entao: .
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definind : 4 < -4
efinindo g - T —_—
. S NIETREEY /(& in = Z e
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que & a expressao bisica que usaremos na deducao d« contribui-
¢ao as constantes elasticas.
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APENDICE IITX

- Equagdes para o caleculo das deformagoes de equilibrio e cil-
- culo da influéncia do termo biguadratico nas constantes ells

ticas (por teoria de perturbagao termodinamica).

—~ . - . .’I . ot *
Para a obtencgao das ecuagoes de equilibrio, temos gue as deri-

vadas do termo biguadritico em relagdoc dsdeformacdes sao:
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Para a obtengao da influéncia do termo biquadridtico, a parte
perturbativa & escritas:
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Apéndice IV — O Programa de Computador

Este apéndice referente a listagem do programa de computador, que
compoem o exemplar desta tese em papel , das paginas 211 a 244, nao consta do
conteudo da tese digital por estar ilegivel para ser disponibilizado.
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