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Resumo

Semimetais de Weyl antiferromagnéticos tém atraido a atencdo dos pesquisadores por
causa das possibilidades de aplicacdes em novas tecnologias. Entretanto, ainda ha certa di-
ficuldade no entendimento da topologia desses materiais porque nem sempre é possivel ob-
servar diretamente suas estruturas de bandas. Dessa forma, uma técnica que tem se mostrado
util nesses estudos é a aplicagdo de pressdo uniaxial, onde a deformagao provocada por ela
modifica a topologia do material, fazendo com que as suas propriedades também mudem. Isso
nao s6 traz uma nova forma de investigar as propriedades desses materiais, como também pos-
sibilita uma forma de controle. Nesta dissertagdo foram estudadas as propriedades eletronicas
e estruturais de dois semimetais de Weyl sob pressdo uniaxial, o Mn;Sn e o GdPtBi.

Mn;Sn é um composto do tipo Heusler, hexagonal, com estrutura antiferromagnética trian-
gular ndo-colinear em temperatura ambiente que gera uma curvatura de Berry remanescente
e, com isso, surgem propriedades exoticas, como o efeito Hall anémalo (AHE). Nele foi inves-
tigado o comportamento do AHE com pressao uniaxial nas dire¢des do eixo c e ao longo do
plano ab. Pressdo uniaxial no eixo ¢ ndo gerou mudangas significativas, entretanto, pressao
ao longo do plano ab gerou mudancas no AHE, reduzindo sua amplitude e invertendo de sinal
durante a compressdo. Juntamente com o comportamento estrutural, observado através de di-
fracdo de raios X, onde nao houve transicédo estrutural, esses resultados indicaram que o AHE
se origina unicamente da estrutura triangular do plano ab.

GdPtBi é um composto do tipo half-Heusler, cibico, que tem ordenamento antiferromag-
nético abaixo de 9 K e apresenta propriedades topologicas em baixas temperaturas, como AHE
e magnetorresisténcia (MR) negativa. Sua investigacdo sob pressdo uniaxial mostrou varia-
¢oes no AHE e na curva de MR negativa, indicando que a compressdo diminui esses efeitos,
enquanto a tensdo os aumenta. Analisando mais a fundo essa curva, notou-se que a queda
inicial da MR em baixos campos magnéticos, que pode se tratar de um efeito de localizagao
fraca, diminuiu com a compressdo. Olhando para altos campos, as oscila¢cdes quanticas mos-
traram movimento nas bandas eletrdnicas. Mudancas na resistividade abaixo da Ty também
indicaram movimento nas bandas, apesar de que a transi¢cdo em si permaneceu inalterada.

De maneira geral, a pressdo uniaxial se mostrou eficiente para induzir mudangas na su-
perficie de Fermi dos materiais e, com isso, mudar as propriedades topologicas, tanto para
entendé-las melhor, como para obter alguma forma de controle sobre elas.



Abstract

Antiferromagnetic Weyl semimetals have attracted attention from researchers due to their
potential applications in emerging technologies. However, understanding the topology of
these materials is challenging as their band structures are not always directly observable.
Consequently, a technique that has proven useful in such studies is the application of uniaxial
strain, where the resulting deformation alters the material’s topology, leading to changes in
its properties. This not only provides a novel avenue for investigating the properties of these
materials but also offers a means of control. In this dissertation, the electronic and structural
properties of two Weyl semimetals under uniaxial strain, namely Mn;Sn and GdPtBi, were
investigated.

Mn;Sn is a hexagonal Heusler compound with a non-collinear triangular antiferromag-
netic structure at room temperature, giving rise to a non-vanishing Berry curvature and re-
sulting in exotic properties such as the anomalous Hall effect (AHE). The behavior of AHE
under uniaxial strain along the c-axis and within the ab-plane was studied. While no signif-
icant changes were observed with strain along the c-axis, substantial variations were noted
with strain in the ab-plane, including a decrease in the amplitude and sign inversion of the
AHE during compression. Alongside structural observations using X-ray diffraction, which
revealed no structural transition, these results indicated that AHE solely originates from the
ab-plane structure.

GdPtBi is a cubic half-Heusler compound with antiferromagnetic ordering below 9 K, dis-
playing topological properties at low temperatures, such as AHE and negative magnetoresis-
tance (MR). Uniaxial strain investigation showed variation in AHE and in the negative MR
curve, suggesting that compression diminishes these effects, while tension enhances them.
Further analysis of the MR curve revealed that the initial drop in MR at low magnetic fields,
possibly indicative of weak localization effect, diminished under compression. Examining high
fields, quantum oscillations demonstrated movement in the electronic bands. Changes in re-
sistivity below Ty also indicated band movement, although the transition itself remained un-
affected.

Overall, uniaxial strain proved to be a compelling tool for inducing changes in the Fermi
surface of materials, thereby altering their topological properties. This not only enhances our
understanding of these properties but also provides a means of control.
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Capitulo 1

Introducao

Com o avango da eletronica, a velocidade de processamento e transmissdo de dados tem
ficado cada vez maior. Em contrapartida, o avango da tecnologia da informagdo é tdo ra-
pido que exige dispositivos ainda mais velozes, gerando, assim, uma grande busca por novas
tecnologias. Em especial, a busca por materiais que exibem novos fendmenos de transporte
tem crescido devido as possibilidades de aplicacdo na spintronica. Materiais topologicos, indo
desde isolantes topologicos até semimetais de Dirac e de Weyl, sdo materiais que tém se des-
tacado nessa busca. Particularmente, os semimetais de Weyl sao conhecidos por terem bandas
de energia com dispersao linear nos pontos de Weyl, o que faz com que aparecam propriedades
interessantes como anomalia quiral e arcos de Fermi, por exemplo [67].

Mn;Sn é um antiferromagneto nao-colinear que se enquadra nessa classe de materiais.
O antiferromagnetismo, nesse caso, é interessante por possuir um movimento de spin com
frequéncias muito maiores que ferromagnetos, chegando a frequéncias de terahertz [37], ao
mesmo tempo que nao gera campos magnéticos perturbatérios [17]. Ja o fato de ser nio-
colinear faz com que aparecam propriedades devido a uma fase de Berry remanescente, como
o efeito Hall anomalo gigante, efeito Nersnt anomalo, efeito Hall topologico, efeito Hall planar,
entre outros [57]. Para completar, a maioria dessas propriedades acontecem em temperatura
ambiente, o que facilita aplica¢des futuras.

Também em um enquadramento parecido, GdPtBi é um semimetal de Weyl antiferromag-
nético pertencente a familia RPtBi (R sendo um lantanideo), a qual possui diversos estudos
apontando diferentes fases topologicas. A fase topoldgica nesse composto aparece com a apli-
cacdo de um campo magnético, sendo evidenciada pelas propriedades de efeito Hall planar,

efeito Hall andmalo, magnetorresisténcia negativa, entre outras [67].
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Junto da procura por materiais que apresentem propriedades com potencial de aplicacao,
¢ importante também encontrar uma forma de controlar essas propriedades. A pressdo uni-
axial pode ser uma ferramenta 1util nesse caso. Como as propriedades desses materiais estao
ligadas a estrutura eletronica, provocar deformacdes pode causar mudancas nelas e possivel-
mente controla-las. Além disso, modificar o material pode trazer um entendimento melhor
dos fenémenos envolvidos.

Neste trabalho, com o objetivo de utilizar a pressdo uniaxial para modificar as propriedades
de materiais topologicos, avaliando se esta é uma técnica capaz de controla-las, foi feito um
estudo com pressao uniaxial nos compostos Mn;Sn e GdPtBi. O efeito da pressao uniaxial nas
propriedades de transporte elétrico, como efeito Hall anomalo e magnetorresisténcia negativa,
foi investigado, juntamente com o comportamento da estrutura cristalina desses compostos
através de difracdo de raios X. Os resultados obtidos estdo apresentados nesta dissertagio,
organizada da seguinte forma. No Capitulo 2 é apresentada uma breve revisao tedrica para
o entendimento dos materiais e as propriedades que foram estudadas. A seguir, o Capitulo 3
expoe as técnicas experimentais utilizadas. Nos capitulos 4 e 5 estdo os resultados e discussdo

e, no Capitulo 6, sdo feitas as consideragdes finais.
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Capitulo 2

Fundamentacio tedrica

Tendo em vista que os materiais aqui estudados, Mn;Sn e GdPtBi, sdo materiais antiferro-
magnéticos topologicos, este capitulo trara uma revisao sobre os temas fundamentais envol-
vidos. Apds uma introducdo basica sobre magnetismo, sdo abordados conceitos de topologia,
dando énfase aos semimetais de Weyl. Em seguida, também ¢ revisada a teoria por detras das
principais propriedades estudadas, sendo elas o efeito Hall anomalo, as oscila¢des quanticas e

a magnetorresisténcia negativa. Por fim, é abordada difracao de raios X.

2.1 Magnetismo

O magnetismo se origina em propriedades fundamentais da matéria, estando diretamente
relacionado com o momento magnético do atomo. Para um atomo livre, as trés principais fon-
tes do seu momento magnético sdo o spin dos elétrons, o momento angular orbital e a mudanca
do momento angular orbital induzido por um campo magnético aplicado. Os dois primeiros
geram contribui¢des paramagnéticas, enquanto o terceiro gera contribuiciao diamagnética [20].

Em um sélido magnético ha um grande numero de 4&tomos com momentos magnéticos.
Assim, é definida a magnetizacdo M como o momento magnético por unidade de volume.

Pode-se, entao, definir susceptibilidade magnética como:

= ﬂOM
B

X , (2.1)

onde fi é a permeabilidade magnética do vacuo e B é a intensidade do campo magnético ex-

terno aplicado.
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No eletromagnetismo, a Lei de Lenz indica que, quando o fluxo magnético que atravessa
um circuito fechado muda, uma corrente induzida é gerada de um jeito a se opor a mudanca
do fluxo. O diamagnetismo é associado a um comportamento parecido, onde ha uma tendén-
cia das cargas elétricas bloquearem parcialmente o campo magnético aplicado no interior do
material [20]. Todo material possui algum nivel de diamagnetismo, contribuindo com uma
susceptibilidade negativa, mas, em geral, esse valor é pequeno quando comparado a outras
contribuicdes [5].

Ja o paramagnetismo corresponde a uma susceptibilidade positiva, de forma que um campo
magnético aplicado induz uma magnetizagao que se alinha com campo magnético que o cau-
sou. Nesse caso, ha atomos com momentos magnéticos nio nulos devido a elétrons desem-
parelhados, mas, como a interacdo dos momentos magnéticos dos atomos vizinhos é muito
fraca, eles apontam para direcdes aleatorias quando ndo ha campo magnético aplicado. En-
tretanto, na presenca deste, os momentos adquirem um grau de alinhamento que depende da
intensidade do campo magnético [5].

Existem também os casos em que os atomos possuem momentos magnéticos e as interagdes
entre si ndo sao tdo fracas. Geralmente, com a diminuicdo da temperatura, a agitacio térmica
diminui e as intera¢des passam a ter maior relevancia, gerando um ordenamento magnético.
Um ordenamento bastante comum é quando os momentos magnéticos tendem a se alinhar
paralelamente, conhecido como ferromagnetismo. Esse ordenamento faz com que haja um

momento magnético total no material que aparece mesmo sem aplicacdo de campo magnético.

A A A A A A A A A | A | 4| A

\J \/ \/ \/ \/

Ferromagnetismo Antiferromagnetismo

Figura 2.1: Ferromagnetismo e antiferromagnetismo representados por alinhamentos de mo-
mentos magnéticos paralelos e antiparalelos, respectivamente.

Outro ordenamento bastante comum ¢ o antiferromagnetismo. Nesse caso, os momentos
magnéticos vao se ordenar de forma que a soma total tende a ser zero. O exemplo mais simples

¢ quando ha um alinhamento antiparalelo, onde para cada momento apontando numa direcéo,
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havera outro apontando numa direcdo oposta. Neste trabalho foram estudados dois materiais
com fase antiferromagnética: o GdPtBi, que possui planos ferromagnéticos ordenados antifer-

romagneticamente; e 0 Mn;Sn, com um antiferromangetismo triangular nio-colinear.

2.2 Topologia nao-trivial

Materiais com topologia ndo-trivial, também chamados de materiais topoldgicos, sdo um
grupo de materiais quanticos que tém atraido a atencdo de pesquisadores devido as diferentes
propriedades que apresentam. Esses materiais sdo caracterizados pelos estados de superficie
que aparecem devido a topologia da estrutura de bandas do bulk [61] e suas propriedades s6
puderam ser explicadas apds o surgimento dos conceitos de topologia. Os principais exem-
plos sdo os isolantes topologicos (TI), os semimetais de Dirac (DSM) e os semimetais de Weyl
(WSM).

Para entender esses materiais, o conceito de topologia surgiu em analogia a matematica,
onde ele é usado para classificar formas geométricas. Quando duas formas podem ser trans-
formadas uma na outra através de deformacdes suaves e continuas, elas sdo consideradas
topologicamente equivalentes. Por exemplo, um cilindro pode ser transformado em um pa-
ralelepipedo através de mudancas continuas, mas ndo pode ser transformada em um anel,
porque precisaria ser feito um furo (mudanga descontinua), Figura 2.2. Nesse caso o cilindro
e o paralelepipedo tém a mesma topologia, enquanto o anel tem uma topologia diferente. Na
fisica, quando um conjunto de funcdes de onda da mecanica quantica esta adiabaticamente
conectado com um diferente conjunto, eles podem ser considerados topologicamente equiva-
lentes. Na pratica, combinac¢des simples de fun¢des de onda atémicas sdo chamadas triviais
e qualquer sistema adiabaticamente conectado ao limite atdmico é topologicamente trivial. A
ndo-trivialidade aparece quando ha funcao de onda adiabaticamente distinta desse limite [48].

Em geral, a estrutura de bandas topologica aparece na forma de inversdo de bandas, onde
ha uma inversao de niveis de energia dos elétrons, ou seja, elétrons de uma banda passam a
ocupar niveis de energia de outra banda, enquanto os elétrons desta ultima passam a ocupar
os estados da primeira [3]. Isso pode acontecer por causa de um acoplamento spin-6rbita, que
¢ a interacdo entre o spin do elétron e seu movimento orbital em torno do nucleo [35]. Por
exemplo, em um isolante topoldgico, devido a um forte acoplamento spin-orbita, as bandas de

condugio e de valéncia sdo invertidas e separadas por um gap [62], como ilustrado na Figura
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Figura 2.2: Relagdo entre diferentes formas geométricas com respeito as suas topologias. O
cilindro pode se transformar em um paralelepipedo por meio de mudancas continuas, e vice-
versa, indicando que possuem mesma topologia. Por outro lado, para se transformarem em
um paralelepipedo com um buraco é necessario uma a¢do descontinua, ou seja, fazer um furo,
resultando em uma topologia diferente.

2.3. Nesse caso, nao é possivel sair desse estado para um isolante trivial com mudangas suaves
e continuas, é necessario antes fechar o gap (analogo ao furo na bola). Esse fechamento de gap
se realiza em toda a superficie do TI, geralmente através de cones de Dirac, constituidos por
bandas que se tocam em um Unico ponto com dispersdo linear, para separar o estado trivial
externo do estado topoldgico no bulk [28]. Como resultado, o TT é isolante no bulk e condutor

na superficie.

Semimetal de Dirac

¥

Isolante comum Isolante topologico

Inversdo de bandas

Figura 2.3: A esquerda, bandas parabélicas separadas por um gap, indicando um isolante co-
mum. No centro, bandas se tocando com dispersao linear, caracterizando um cone de Dirac. A

direita, bandas invertidas e separadas por um gap no bulk de um isolante topologico. Adaptado
de [28].
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2.2.1 Semimetais de Weyl

Semimetais topologicos sdo caracterizados por terem inversao das bandas de condugao
e de valéncia, como nos TIs, mas com o gap fechando apenas em alguns pontos ou linhas
[58]. Esses pontos se conectam através de cones de Dirac ou de Weyl, que, diferente da tipica
dispersdo parabdlica de bandas, possuem dispersao linear seguindo as equagdes de Dirac e
de Weyl [56]. Nos cones de Dirac, tanto a simetria de reversido temporal quanto a simetria
de inversao sdo preservadas, obtendo-se, assim, cones duplamente degenerados. Quando ha
quebra de alguma dessas simetrias, a degenerescéncia vai se desfazer e os cones vao separar,
formando dois cones de Weyl com quiralidades opostas. Cones de Weyl podem, entéo, ser
considerados como resultado da quebra de simetria de um cone de Dirac. Isso significa que
um semimetal de Weyl sempre terd um ntimero par de cones de Weyl e, consequentemente,
uma quiralidade total igual a zero [61, 1]. A Figura 2.4 mostra as estruturas de bandas desses

semimetais em comparacdo a um metal comum.

EF‘\:/&‘ B

E F
gap
/’\"‘ . ,
O i‘ . u‘.:‘
Metal normal DSM WSM

Figura 2.4: Esquema com a estrutura de bandas e a superficie de Fermi de um metal normal,
um semimetal de Dirac e um semimetal de Weyl. O metal normal possui bandas parabélicas,
o semimetal de Dirac possui bandas degeneradas com disperséo linear e o semimetal de Weyl
possui pares de bandas com dispersio linear com quiralidades opostas. Figura retirada de [58].

A presenca desse tipo de topologia no bulk faz com que surjam estados topologicos de
superficie, como por exemplo arcos de Fermi, que permitem fluxo de carga entre cones, jun-
tamente com varias propriedades incomuns como anomalia quiral e efeito Hall anémalo, en-
tre outras [1]. E importante destacar que essas caracteristicas aparecem mais intensamente
quando os cones de Weyl estao proximos da energia de Fermi, ja que é nela que ocorre o trans-
porte elétrico. Dessa forma, o WSM ideal tera cones de Weyl nesse nivel, sem nenhum estado
trivial na superficie de Fermi, de forma que todas as propriedades elétricas serdo devido a essa

topologia [34]. Na pratica, dificilmente isso acontece, deixando muitas vezes davidas se os
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efeitos observados sdo realmente topoldgicos. Com isso, o uso da técnica de pressao uniaxial
pode ser interessante para explora-los melhor, tendo em vista que modificar a estrutura eletro-
nica do material possivelmente também modificaria seus efeitos, ajudando, assim, a identificar

a origem deles.

2.2.2 Fase de Berry

Varios fendmenos e propriedades associados a materiais topologicos foram descobertos
muito antes que o inicio dos conceitos de topologia. Os primeiros estudos lidaram com nog¢des
que s6 seriam bem definidas muito depois, como o conceito da fase de Berry em 1984 [42, 4].
Esse conceito pode ser entendido através de uma analogia geométrica, considerando um vetor
se movendo na superficie de uma esfera ao longo de um caminho fechado, como na Figura 2.5.
Apesar de que em nenhum ponto do trajeto o vetor foi rotacionado, houve uma rotagio total
de « ao final, acumulada devido ao movimento em uma superficie curva [68, 70]. De maneira
parecida, uma funcao de Bloch de um elétron percorrendo o espa¢o de momento em um cristal
pode adquirir uma fase de Berry [59]. Seguindo a analogia, a fase geométrica é a integral da
curvatura Gaussiana da superficie curva, enquanto a fase de Berry é a integral da curvatura

de Berry [68], uma propriedade intrinseca da estrutura de bandas [59].

Figura 2.5: [lustracdo de ganho de fase geométrica de um vetor através de um trajeto ao longo
de uma superficie esférica, mesmo sem nenhuma rotacdo em torno do seu proéprio eixo. Figura
retirada de [68].

Uma forma como a curvatura de Berry pode ser entendida é considerando-a como um
campo magnético ficticio [43]. Em pontos de Weyl ha uma singularidade, ou seja, monopolos
no espago de momento, podendo ser uma fonte ou um depdsito da curvatura de Berry para

quiralidades positiva e negativa, respectivamente [61]. Nesse caso, havera um fluxo de Berry
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entre os pontos de Weyl que resultara em uma fase de Berry ndo nula e, com isso, surgirdo
consequéncias observaveis, como no efeito Hall andmalo [6]. De maneira geral, a fase de Berry
tera valor £ quando a drbita do elétron no espaco reciproco circular um cone de Weyl e, caso

contrério, tera valor 0 [39].

2.3 Propriedades macroscopicas em materiais topologicos

O conceito de topologia nao-trivial surgiu como forma de explicar algumas propriedades
que até entdo ndo eram explicadas pela fisica. Sendo assim, é importante conhecer e entender
essas propriedades para, entdo, conecta-las a topologia. Nesta secdo serdo abordadas algumas

das propriedades macroscopicas que tém conexdo com a topologia dos materiais.

2.3.1 Efeito Hall anomalo

Em 1879 Edwin H. Hall observou o que hoje é conhecido como efeito Hall, um acimulo de
cargas nas laterais de um condutor perpendicular a um campo magnético, devido a forca de
Lorentz [2], Figura 2.6. O lado em que as cargas se acumulam depende da forma como ocorre
a conduc¢do no material, podendo ser com movimento de cargas negativas, através de elétrons,
ou de cargas positivas, através de "buracos"[15]. Poucos anos depois, ele também observou que
esse efeito era cerca de dez vezes maior em ferromagnetos, que posteriormente foi chamado

de efeito Hall anémalo (AHE) [42].

++++++F A+

Figura 2.6: Actimulo de cargas na lateral de um condutor apos aplicacdo de um campo mag-
nético H perpendicular a corrente I, conhecido como efeito Hall.

Como o efeito Hall é regido pela forca de Lorentz, a resistividade Hall p,,, depende linear-

mente do campo magnético B,. Ja no AHE, p,, cresce abruptamente em baixo B,, saturando
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em um alto valor praticamente independente do campo. Dentre as principais contribui¢des

AH

para a condutividade Hall andmala o7,

esta a contribuicdo intrinseca [42], que muitas vezes
esta relacionada a curvatura de Berry.

A contribuicio intrinseca de aff depende apenas da estrutura de bandas do material e in-
depende do espalhamento, ou seja, nio depende da condutividade longitudinal o,,. E comum,
nesses casos, considerar a origem intrinseca como dominante no AHE [42]. E dito que uma
velocidade andmala é adicionada aos portadores de carga devido a curvatura de Berry na pre-
senca de um campo elétrico, gerando um actimulo de cargas espontaneo nas laterais e quase

independente de B,. Mn;Sn e GdPtBi estram nessa categoria, apresentando AHE que podem

ser diretamente associados a curvatura de Berry presente em suas estruturas de banda.

2.3.2 Oscilacoes quanticas

Em 1930, Landau previu que o movimento de cargas em um plano perpendicular ao campo
magnético era quantizado, dependente do valor do campo magnético [45, 24]. Dessa forma, o
movimento de cargas na superficie de Fermi (FS) de um material também é quantizado e isso
afeta suas propriedades. Na pratica, ao variar a intensidade do campo magnético, surgirio,
na maioria das grandezas mensuraveis, oscilacdes periddicas em fung¢ao do inverso do campo
magnético (1/B), conhecidas como oscilacdes quanticas (QO) [7]. Suas primeiras observacdes
experimentais foram feitas por medidas de magnetizacdo (efeito de Haas-van Alphen) e me-
didas de magnetorresisténcia (efeito Shubnikov-de Haas), mas néo se limitam a elas [68]. A
Figura 2.7 ilustra como esses efeitos acontecem. A variacdo do campo magnético faz com que
os niveis de Landau se afastem, aumentando o raio do movimento ciclotron e fazendo com
que eles ultrapassem os limites da FS. Sempre que o raio desse movimento coincide com a
area maxima da se¢do transversal perpendicular a B da FS, a densidade de estados atinge um
maéaximo, resultando em um maximo na oscilacio [68].

Tendo em vista que a topologia tem totalmente a ver com a estrutura eletronica do material,
especialmente na FS, analisar as QOs é um meio efetivo de se obter informacdes diretamente da
topologia do material. E importante mencionar que, devido a efeitos térmicos e de impurezas
, os niveis de Landau podem ser dispersos, de forma a restringir a observacao das oscilagdes a
baixas temperaturas, a amostras puras e a altos campos magnéticos [7].

A expressdo para a oscilacdo quéntica que aparece na resistividade pode ser aproximada

para a equagao [68]:
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Figura 2.7: Ilustracdo da origem das oscilagdes quénticas. Os niveis de Landau variam com a
aplicacdo de campo magnético, limitando a ocupagio dos elétrons. Quando o raio de ocupacio
do elétron coincide com os limites da superficie de Fermi, serda um ponto de maximo da os-
cilacdo. Aumentando o campo magnético, os elétrons passarao a ocupar niveis menores com
raios menores, gerando movimento oscilatorio. Figura retirada de [7].

2nF
,50<RDRTR5 SCI’I(%‘FE—@B—Z%S) s (22)

sendo F a frequéncia da oscilagao, @5 a fase de Berry, § uma fase adicional que depende da di-
mensionalidade e Rp, Ry e R fatores de amortecimento devido ao espalhamento de impurezas,
a temperatura e ao spin splitting, respectivamente [7]. § varia de 0 para uma FS 2D cilindrica
até +1/8 para uma FS 3D ondulada [16]. A partir da frequéncia é possivel obter a area A; da

secdo transversal da FS perpendicular ao campo magnético, através da relacdo de Onsager [7]

F= 4. 2.3)

sendo e a carga do elétron e /1 a constante de Planck reduzida. Variando-se a temperatura, é

também possivel obter a massa efetiva m™ dos elétrons através da equacao [68]

(2.4)

sendo kp a constante de Boltzmann. Essas equacdes foram ferramentas importantes no estudo

da FS do GdPtBi sob pressao uniaxial.
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2.3.3 Magnetorresisténcia negativa

De maneira geral, condutores quando sujeitos a campo magnético tendem a aumentar a
resisténcia, na maioria das vezes, em formato parabolico [44]. Isso esta conectado com a forca
de Lorentz com o campo magnético, que desvia as cargas gerando movimentos circulares que
aumentam a probabilidade de espalhamento, dificultando a conducido. Em semimetais de Weyl
pode acontecer diferente e aparecer uma magnetorresisténcia (MR) negativa. Quando sujeito a
um campo magnético, os niveis ocupados pelas cargas se tornam quantizadas, de forma que ha
uma dispersao linear com sentidos opostos nos pontos de Weyl, de acordo com a quiralidade,
como na Figura 2.8. No limite quantico de altos campos magnéticos e baixas temperaturas, o
nivel de Fermi estara no nivel de Landau N = 0 e, com isso, dois pontos de Weyl de quiralidades
opostas podem ter trocas de particulas [27]. A aplicagdo de um campo elétrico paralelo a
este campo magnético gera uma corrente quiral, que é manisfesta na forma de MR negativa,

gerando o efeito de anomalia quiral [60].

¢ n=o/ &

- k|| B
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Figura 2.8: Par de cones de Weyl apo6s aplicacdo de um campo magnético B. As linhas indicam
os niveis de Landau N e as bolas verde e amarela indicam quiralidades opostas. Figura retirada

de [60].

Um material ter MR negativa associada a anomalia quiral é uma evidéncia muito forte de
que se trata de um WSM. Entretanto, MR negativa ndo se origina unicamente desse efeito,
exigindo que essa medida seja acompanhada de outras informagdes que reforcam essa analise.
Uma forma de elucidar isso é, por exemplo, verificar a dependéncia angular, de forma que o
efeito é maximizado com o campo elétrico paralelo ao campo magnético (E||B), e a dependéncia

da condutividade elétrica ¢ com o campo magnético B e com a densidade de portadores n
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(8c(B) o< B?/n*/®). Também é possivel buscar mais informacoes sobre a superficie de Fermi
em outros experimentos, tendo em vista que um conhecimento detalhado da topologia da FS
facilita a conexao entre MR negativa e a anomalia quiral [61].

MR negativa foi observada principalmente em dois tipos de WSMs: os que ndo possuem
simetria de inversdo, e os que sdo induzidos pela quebra da simetria de reversdo temporal,
como, por exemplo, semimetais de Dirac sob aplicacdo de campo magnético. O GdPtBi, que
faz parte deste estudo, entra nesta ultima categoria [50], apresentado MR bastante negativa

[49].

2.4 Difracao de raios X

Quando raios X sao incididos em um atomo, eles sao espalhados para todas as dire¢oes.
Ao incidir um feixe de raios X em um cristal, havera interacdo com varios &tomos ao mesmo
tempo, resultando em raios X espalhados com trajetorias diferentes que geram interferéncias.
A difragdo acontece quando um grande numero de raios X espalhados interferem constru-
tivamente em uma direcdo, gerando um feixe intenso. A condicdo necessaria para que isso
aconteca é dada pela lei de Bragg [8].

Considere um cristal com conjunto de &tomos arranjados em planos paralelos com distan-
cia d, desenhados perpendicularmente a pagina na Figura 2.9. Os raios X monocromaticos in-
cidentes com dngulo 0 na primeira camada vao ser espalhados para todas as dire¢des, mas é no
espalhamento também com angulo 0 em relacdo ao plano em que esses raios vao se adicionar
construtivamente, gerando um feixe intenso. Isso acontece por eles percorrem a mesma dis-
tancia, independente de qual atomo causou o espalhamento, se mantendo, assim, exatamente
com a mesma fase. Olhando para o espalhamento nas camadas inferiores, para que também
haja uma contribui¢ido positiva nessa mesma direcdo, é preciso que a diferenca de percurso
seja multiplo inteiro n do comprimento de onda A do feixe incidente, para que fiquem em fase.
Pela Figura 2.9 é possivel observar que a diferenca de trajeto na segunda camada é 2dsenf e,
assim, obtém-se a lei de Bragg [8]:

nA = 2dsend. (2.5)

Essa relacdo mostra a condicdo que deve ser satisfeita para a difracdo ocorrer.
Observando a lei de Bragg é possivel notar que a difracdo de raios X é uma ferramenta

muito importante para estudar estrutura de cristais, tendo em vista que é possivel obter as dis-
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tancias interplanares do material. Neste estudo a difracdo de raios X foi utilizada para identifi-
car as fases cristalinas obtidas, para orientar os monocristais e para observar o comportamento

estrutural com pressdo uniaxial.

1 X Plano normal Y

Figura 2.9: Esquema da difragdo de raios X com planos atomicos perpendiculares a figura. Os
raios X incidentes nos atomos se espalham gerando interferéncia construtiva com um angulo
de 260 da trajetoria inicial. Retirado de [8].
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Capitulo 3

Tecnicas Experimentais

Este capitulo expde as técnicas experimentais e equipamentos utilizados para desenvolvi-
mento deste estudo. Todas as etapas foram realizadas pelo aluno e, para isso, diversos treina-

mentos foram realizados para que ele obtivesse dominio de cada técnica.

3.1 Sintese de monocristais por fluxo metalico

Para obter os cristais de Mn;Sn e GdPtBi foi utilizada a técnica de sintese por fluxo metalico,
que consiste em utilizar um metal fundido como solvente para os outros elementos. A ideia
€ que haja uma supersaturacio da solucdo, nesse caso causada por esfriamento, fazendo com
que o soluto se precipite na forma de cristais. Para que haja estabilidade no crescimento e,
consequentemente, monocristais maiores e com menos defeitos, esse esfriamento deve ser, em
geral, feito de maneira lenta [13]. Apds o tratamento térmico, o excesso de fluxo é, entio,
separado dos monocristais.

Essa técnica se destaca por possibilitar crescimentos de cristais em temperaturas, na mai-
oria das vezes, mais baixas que as de fusdo dos elementos envolvidos. Isso é importante por-
que possibilita sintese de materiais com equipamentos menos sofisticados e mais acessiveis
do que algumas outras técnicas exigem. Além disso, por ter uma tensdo térmica menor, um
crescimento em menor temperatura costuma gerar monocristais com maior qualidade. Para
completar, muitas impurezas sdo removidas juntamente com excesso de fluxo.

No GPOMS, o procedimento costuma ser feito com a utilizagdo de um cadinho de alumina
(AL,05), onde sao inseridos os materiais na devida estequiometria. Para evitar a oxidagao dos

materiais, o cadinho é selado, com a ajuda de um macarico, em um tubo de quartzo (SiO,) a
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vacuo ou preenchido com um gés inerte. Antes de selar, coloca-se um pouco de 14 de quartzo
embaixo e em cima do cadinho, embaixo para evitar uma tensao devido as diferencas de ex-
pansao térmica da alumina e do quartzo, e em cima para posteriormente servir de filtro du-
rante a separa¢do do fluxo. Um tratamento térmico é feito, entdo, com aquecimento até uma
temperatura na qual o material se torna completamente uma solugao liquida, seguido de um
resfriamento lento o suficiente para monocristais se formarem. Apos isso, ainda com o fluxo
em estado liquido, a ampola é colocada em uma centrifuga para que este seja separado dos
cristais antes de solidificar. Um esquema com os procedimentos envolvidos é mostrado na
Figura 3.1.

O fluxo, a estequiometria e o tratamento térmico foram determinados a partir de analise
dos diagramas de fases binarios dos elementos envolvidos. No caso deste trabalho, todos os
materiais envolvidos puderam ser obtidos com autofluxo, ou seja, um dos elementos do mate-

rial pode ser utilizado como fluxo, estando em excesso em relacdo a estequiometria do cristal

desejado.
Preparacao Tratamento térmico Centrifugagao
Tubo de
quartzo
La de l
quartzo
Cadinho de
alumina .
T ——
| Centrifuga <J
Forno

Elementos

Figura 3.1: Etapas para sintese de monocristais por técnica de fluxo metalico, comecando pela
preparacdo da ampola com os materiais, seguindo para um tratamento térmico e, por fim,
utilizagcdo de uma centrifuga para separar os cristais do fluxo.
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3.2 Difracao de p6 de raios X

A principal técnica utilizada para identificar as fases cristalinas obtidas apds o crescimento
das amostras foi a difracido de p6 de raios X (DRX), através de um difratometro Bruker D2
PHASER, Figura 3.2(a), operado na geometria Bragg-Brentano, Figura 3.2(b). Além disso, refi-
namento de Rietveld, método matematico que calcula picos de difragao tedricos que se apro-
ximam o maximo possivel do padrao de difracdo medido, foi realizado para obter informacoes
quantitativas do material, como por exemplo os pardmetros de rede do cristal.

A base do experimento de DRX esta na lei de Bragg, que relaciona o comprimento de onda
incidente, a distancia entre os planos cristalinos e o angulo de difracio construtiva. Como se
trata de uma amostra em po, o feixe de raios X difratado pode ser observado no mesmo plano
que o feixe de incidéncia. Assim, o difratémetro é construido para varrer angulos mantendo
a geometria de incidéncia 6 e difragdo 260 em um mesmo plano que, tendo uma fonte de raios
X monocromaticos, dara informacao sobre as distancias interplanares dos cristais, que serao

caracteristicos de cada fase cristalina. Um esquema dessa geometria ¢ mostrado na Figura

3.2(b).

|

Figura 3.2: (a) Difratdmetro Bruker para medidas de difra¢do de p6 de raios X disponivel no
DEQ, IFGW. (b) Esquema de difratometria de p6 de raios X, onde o feixe incide no p6 da amostra
com angulo 0 e difrata com angulo 26.

Na prética, sdo selecionados monocristais limpos e livres de fluxo, que sdo, entdo, triturados
em um almofariz até virarem p6. Para garantir que os graos estejam pequenos o suficiente e
gerar uma melhor estatistica para a difracéo é utilizada uma peneira com 210 ym de abertura

durante a deposicdo do material no porta-amostra. Isso evita que haja direcdes preferenciais
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na medida, prejudicando, assim, a identificacdo das fases cristalinas, especialmente se houver

interesse em quantificar as proporg¢des presentes.

3.3 Magnetizacao

Os materiais escolhidos para este estudo tém propriedades magnéticas importantes, por-
tanto, para observar o carater magnético das amostras sintetizadas, foram realizadas medidas
de magnetizagio utilizando um MPMS3 (Magnetic Property Measurement System) da Quantum
Design, Figura 3.3(a). Este sistema é composto por um magnetémetro de amostra vibratoria
(VSM) com um dispositivo supercondutor de interferéncia quantica (SQUID) como detector.

O equipamento utiliza como base a Lei de Faraday, que relaciona a variagao no fluxo mag-
nético de um circuito fechado e sua corrente induzida. A amostra é montada em uma haste
de fibra de carbono inserida em um criostato e colocada para vibrar dentro de uma bobina
captadora, Figura 3.3(b), sendo possivel variar temperatura e campo magnético de acordo com
o desejado. A vibragdo gera uma variagdo no fluxo magnético, induzindo uma corrente que é
detectada pelo SQUID e, a partir disso, obtém-se o0 momento magnético do material.

Para o presente estudo analisamos a magnetizacdo em fun¢io da temperatura, que costuma
indicar transi¢oes de fases magnéticas através de picos ou mudancas abruptas. Essas transi-
¢cOes ajudam a confirmar a fase cristalina sintetizada e ainda podem indicar caracteristicas

particulares do crescimento realizado que podem ser diferentes em outros estudos.

Amostra

/ vibrando

i
!

(@) (b)

Figura 3.3: (a) MPMS3 usado para medidas de magnetizagdo disponivel no laboratoério do
GPOMS, IFGW. (b) Esquema com amostra oscilando na bobina captadora no MPMS3, onde
seu movimento altera o fluxo magnético na bobina, gerando corrente dependente da magne-
tizacdo detectada pelo equipamento. Retirado de [38]
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3.4 Transporte elétrico

A caracterizagio elétrica das amostras foi feita em um PPMS (Physical Property Material
System), o qual permite um controle de temperatura e de campo magnético aplicado, Figuras
3.4(a). Para isso foi utilizado um modulo de transporte AC. As principais medidas realizadas
foram resistividade em funcdo da temperatura (sem campo magnético aplicado) e em fungio do
campo magnético em uma temperatura fixa, aplicando 1 mA de corrente com uma frequéncia

de 17 Hz.

10

R

i
W

amostra

Figura 3.4: (a) PPMS usado para medidas de transporte elétrico, disponivel no GPOMS, IFGW.
(b) Amostra montada com quatro contatos em uma puck de resistividade. (c) Esquema do
método de quatro pontas para medir resistividade, onde a contribuicdo da resisténcia dos fios
¢ minimizada pelo fato de se passar corrente em fios separados da medida de tensao.

Nas medidas de resistividade foi empregado o método de quatro pontas para minimizar
a influéncia da resisténcia dos contatos nas medidas. Observe nas Figuras 3.4(b) e 3.4(c) que
os dois fios externos sao usados para injetar corrente através da amostra, enquanto os outros
dois internos medem a tensao elétrica. Como a corrente passa por fios separados, a medida de
tensdo elétrica é direta na resisténcia da amostra, dando uma precisdo muito maior.

Uma das partes fundamentais deste estudo esta relacionada com o efeito Hall. Para fazer
essa medida também foi utilizado o método de quatro pontas, com a diferenca de que, ao invés
de posicionar os fios de tensao elétrica ao longo da direcdo da corrente, eles sdo posicionadas
transversalmente. Assim, a resistividade Hall sera medida com a aplicacdo de um campo mag-
nético perpendicular tanto a corrente como a medida de tensao elétrica, alinhados aos eixos
chamados arbitrariamente de z, x e y, respectivamente. Como ha interesse em medir tanto a

resistividade longitudinal como a transversal, algumas das montagens foram adaptadas para
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seis contatos, como na Figura 3.5. Dessa forma, compartilha-se os contatos de corrente para
poder medir numa mesma montagem as duas resistividades.

Pela 3.5(b) é possivel notar que o tamanho dos fios e dos contatos ndo sido despreziveis
em relacdo as distancias entre eles. Dessa forma, se for considerado o tamanho desses conta-
dos como erro nas distancias dos contatos, utilizadas para calcular a resistividade, havera um
erro da mesma ordem ou maior que os valores das resistividades. Entretanto, como essa fonte
de erro age de maneira igual em todos os dados de cada experimento, foi desconsiderado esse
erro sem nenhuma perda na analise qualitativa dos dados, apenas com perda no valor absoluto
das resistividades. Essa proximidade também faz com que qualquer desalinhamento gere nos
resultados contribui¢cdes misturadas das resistividades longitudinal e Hall. Para corrigir e mi-
nimizar esses desalinhamentos, as medidas foram feitas varrendo o campo magnético tanto em
valores positivos como negativos. Com isso, foi feito uma simetrizacdo nas curvas positiva e
negativa da resistividade longitudinal, a fim de eliminar a contribuicdo Hall, enquanto foi feita
uma antissimetrizacdo nas medidas Hall com o intuito de eliminar a contribuicdo longitudinal.

As equacdes que geram os resultados mostrados sao as seguintes:

Simetrizado __ pXX(B) + pxx(_B) Antissimetrizado __ px}’(B) B pr(_B)
pxx - 2 5 pxy - 2 (3. 1)

sendo B o campo magnético aplicado. O calculo da resistividade é feita a partir da resis-
téncia R medida, da area A da secdo transversal da amostra e da distancia L dos contatos de

tensao elétrica, pela equacdo

A*R

p=—7" (3.2)

3.5 Pressao uniaxial

Pressdo uniaxial se refere a uma pressao aplicada em apenas uma direcdo. Quando se trata
de monocristais, a ideia é poder deformar a célula unitaria em uma determinada dire¢do, mo-
dificando sua estrutura, nao apenas seu tamanho. Modificagdes desse tipo sdo muito interes-
santes porque afetam a estrutura eletrénica do composto, da qual se originam as propriedades
topologicas.

Dependendo do interesse de pesquisa, a pressdo uniaxial pode ser tanto no sentido posi-
tivo de deformagao do material, como no sentido negativo. Dessa forma, para melhor enten-

dimento do texto, serdo utilizados os termos tensdo e compressao para deformacdes positivas
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Figura 3.5: (a) Esquema para medir resistividade longitudinal e resistividade Hall utilizando
6 contatos elétricos. E utilizado o método de quatro pontas tanto para medir a resistividade
longitudinal como a Hall, utilizando os mesmos fios para aplicar corrente, mas com fios de
tensdo alinhados transversalmente no caso do Hall. (b) Amostra preparada com 6 contatos
elétricos.

e negativas, respectivamente. De maneira complementar, optou-se pela utilizacdo do termo
pressao uniaxial como tradugio direta de uniaxial strain devido a inexisténcia de uma palavra

equivalente no portugués.

(a) (b) (©

Figura 3.6: Células de pressdo uniaxial (a) CS100, (b) FC100 e (c) CS200T. Imagens retiradas de
[46].
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3.5.1 Células de pressao uniaxial

As células de pressdo uniaxial utilizadas foram dos modelos C5100, FC100 e CS200T da
Razorbill Instruments (Figura 3.6). Elas utilizam trés dispositivos piezoelétricos para aplicar
pressao uniaxial, de forma a trabalhar em dois canais, um com os dispositivos externos e outro
com o interno, conforme a Figura 3.7. Esses dispositivos piezoelétricos possuem a propriedade
de expandirem ou contrairem de acordo com a tenséo elétrica aplicada. Pelo esquema em que
sdo organizados, o canal externo é o de tensdo, enquanto o interno é o de compressao, ou seja,
aplicar tensdo elétrica positiva no canal externo tensiona a amostra, enquanto uma tensao

elétrica positiva no canal central a comprime.

)
Parafusos — &
I e, —— Sample plates
Espacadores G superiores Pilhas Amostra
—_— T @ piezoelétricas
@ |

A __ Sample plates
inferiores e amostra

UV\R‘D Ponte
l“ e, ﬁ Ponte —

Guias para montagem,
presas a célula -

Corpo da
célula

Corpo da celula

Figura 3.7: Esquema da célula de pressdo uniaxial baseada em piezoeletricidade. A esquerda
esta detalhado como as pecas sdo encaixadas na montagem da célula. A direita esta uma visio
de onde ficam os dispositivos piezoelétricos para possibilitar aplicacdo de pressdo uniaxial.
Retirado de [40].

Apesar de as trés células funcionarem a partir do mesmo principio, os seus formatos sdo
bem diferentes, cada uma projetada para possibilitar diferentes experimentos. A CS100 é uma
célula mais compacta e versatil, com deslocamento de +6 ym. E possivel usa-la em medidas de
DRX, principalmente por refletividade, ou em medidas de resistividade em duas configuracdes
diferentes, podendo variar a direcio da corrente em relagdo ao campo magnético. Ja a FC100 é
mais robusta e voltada para medidas de resistividade. Ela possui um deslocamento um pouco
maior, de £10 pym, tendo um diferencial de medir a forca aplicada na amostra ao invés do

deslocamento dos dispositivos piezoelétricos. Por fim, com deslocamento de +£20 ym, a CS200T
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é voltada para medidas de DRX, tendo uma abertura angular maior, possibilitando acesso a
mais planos cristalinos, tanto por reflexdo como por transmissao.

Para ter controle da deformagao, as células utilizam capacitores de placas paralelas, re-
lacionando a capacitancia com o deslocamento dos dispositivos piezoelétricos ou, no caso da
FC100, com a forca. Assim, para medir essa capacitancia, cuja variacio é da ordem de 100 fF, foi
utilizado um amplificador Lock-In DSP SR830. Foi, entdo, aplicada uma tensao de 0,5V a uma
frequéncia de 930Hz para obter a amplitude da corrente e, com isso, calcular a capacitancia

através da seguinte equacao:
I

C =
2 fv

(3.3)

sendo C a capacitancia, I a corrente, f a frequéncia e V a tensdo aplicada. A relagido entre a

capacitancia e o deslocamento, para as células CS100 e CS200T, segue a equacio:

d=""" (3.4)

onde d é a distancia entre as placas paralelas, €, a permissividade elétrica do vacuo e A a area
das placas.

E possivel observar pelo esquema da Figura 3.7 que a amostra precisa estar num formato
adequado para ser montada. O ideal é que a ela tenha um formato paralelepipedal com dimen-
soes proximas de 2 mm de comprimento, 250 ym de largura e 170 ym de espessura, como na
Figura 3.8. A célula possui pequenos ajustes que permitem dimensdes um pouco diferentes e
até outros formatos, mas neste trabalho todas as amostras foram montadas nas células con-
forme recomendado. Como existe essa restricdo de formato e tamanho, em geral é necessario
fazer um polimento do cristal para que ele fique nas dimensdes especificadas para sua monta-
gem na célula. Portanto, utilizou-se um polidor manual para efetuar o desgaste das amostras

e obter cristais com faces paralelas.

2 mm

0,3 mm

0,2 mm

Figura 3.8: Formato de amostra recomendado para montagem da célula de pressdo uniaxial.
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3.5.2 Montagem da amostra na célula de pressao uniaxial

O procedimento para montagem da amostra na célula de pressao uniaxial varia de acordo
com o modelo, mas sempre segue o mesmo principio. Em geral, primeiro é necessario fixar
a célula em um suporte adequado para que ela fique na vertical, firme e estavel. Em seguida,
sdo colocadas as guias nos lados da célula, deixando os parafusos folgados. As sample plates
inferiores sdo, entdo, colocadas com a distancia desejada para encaixar a amostra, apertando
as guias para alinha-las corretamente e deixa-las fixas. Antes de adicionar a amostra, coloca-
se uma camada da epoxi Stycast 2850 FT onde ficardo as pontas do cristal, como mostrado na
Figura 3.9(a). Posicionando a amostra adequadamente, Figura 3.9(b), adiciona-se mais epoxi,
de forma que envolva totalmente a amostra, Figura 3.9(c). Depois de colocar os espacado-
res alinhados com os buracos de parafuso, colocam-se as sample plates superiores alinhadas
com as de baixo, podendo ser necessario folgar uma das guias, mas apertando-as de novo em
seguida. Por fim, os parafusos principais sdo colocados com bastante cuidado, mantendo o
alinhamento de todas as pegas, Figura 3.9(d). Para secagem, a célula é colocada em uma estufa

a 60°C por pelo menos 4 horas e, para compensar a expansao térmica da amostra, é aplicada

uma tensao elétrica durante a secagem, aumentando a abertura, geralmente com 10V. Apés o

D < WS <

<5 @ NS <5

(@) (b)

D < W< D

D < M < <5

(© (d)

Figura 3.9: Passo a passo da montagem da célula de pressao uniaxial.
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procedimento, a tensdo elétrica e as guias podem ser retiradas e a célula estara pronta para
uso.

Esse procedimento nao é unico e pode ser adaptado para montagens diferentes, mas vale
destacar a importancia de deixar tudo muito bem alinhado para que haja uma uniformidade
durante a deformacéo, tanto evitando a quebra da amostra quanto garantindo mais precisao
aos dados. Também a fim de gerar uma maior uniformidade, é importante se certificar de que
ha Stycast suficiente para circular toda a amostra nas pontas, mas sem deixar que se espalhe
para o meio. Apds remover as guias, caso seja necessario, é possivel adicionar mais Stycast
nas laterais, sem a necessidade de recolocar as guias ou aplicar tensao elétrica durante a nova

secagem.

3.5.3 Orientacao dos cristais

Quando se trata de deformar um material em apenas uma direcéo é possivel que haja com-
portamentos diferentes dependendo da direcdo escolhida. Dessa forma, é importante saber
qual é a orientacdo do cristal para aplicagido de pressao uniaxial, ficando mais objetivo e com-
pleto o estudo dessa deformagao. Para fazer essa orientacdo o ideal é usar um equipamento
que permite fazer Laue e, ap6s encontrar a direcdo desejada, cortar o cristal. Por falta de acesso
a esse tipo de equipamento, ndo foi possivel realizar alinhamento dessa forma na maior parte
deste estudo. Ainda assim, algumas adaptacoes foram feitas para se ter uma ideia da orien-
tacdo dos cristais. Posteriormente, em um estagio no MPI CPfS, em Dresden, Alemanha, foi
possivel realizar novos experimentos com cristais devidamente orientados.

Um dos procedimentos adotados inicialmente foi manter uma das faces originais dos cris-
tais preservada e, a partir dela, fazer o polimento. Para confirmar qual era esse plano, esses
cristais foram colocados no difratdmetro Bruker com a face preservada virada para cima e, se
a face estivesse bem alinhada horizontalmente, era possivel observar a reflexdo nesse plano.
Por exemplo, para o caso do Mn;Sn, os cristais cresceram com estrutura hexagonal na dire-
¢do do eixo c, de forma que era possivel identificar claramente os planos (1 0 0) e (0 0 1),
apenas olhando pelo microscopio. Pelo difratometro, foi possivel confirmar os planos (1 0 0)
e, posteriormente, o plano (0 0 1) foi confirmado no experimento de difracido de raios X em
monocristais. Ja no caso do GdPtBi o cristal cresceu com estrutura cabica, na direcao (1 1
1), mas so6 foi possivel confirmar essa informacdo no experimento de difraciao de raios X em

monocristais.
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Em Dresden, foram orientados cristais através do método de reflexdo de Laue. O experi-
mento consiste em incidir um feixe policromatico de raios X em um monocristal para identi-
ficar as direcoes dos feixes difratados. Para isso é colocado um filme sensivel a raios X que,
nesse caso, foi posicionado antes da amostra, capturando os feixes retroespalhados. Como a
amostra esta parada, os angulos de incidéncia nos planos cristalinos ndo variam, fazendo com
que apenas comprimentos de onda especificos satisfacam a lei de Bragg nos respectivos planos
e sejam difratados. Um esquema desse experimento é mostrado na Figura 3.10. O padréo de
difragdo gerado no filme é particular de cada estrutura e forma uma espécie de mapa estrutural

da amostra, possibilitando identificar sua orientacido em relacdo a incidéncia do feixe.

Figura 3.10: Representacdo do experimento de difracao de Laue por reflexao utilizado para ori-
entacdo de monocristais. Os feixes difratados, provenientes do feixe policromatico incidido na
amostra, geram um padréo de difracdo no filme fino posicionado antes da amostra, permitindo
identificacao da orientacao do cristal. Retirado de [8].

3.5.4 Medidas de difracdo de raios X em monocristais com pressao

uniaxial

Com o intuito de estudar o comportamento estrutural de Mn3;Sn e GdPtBi sob pressao
uniaxial, foi realizado experimento de difracdo de raios X em monocristais na linha EMA,
Sirius (Proposta 20222153). As células de pressao uniaxial foram preparadas no LCTE, Sirius,
e montadas em um Huber na EMA, que possui seis eixos de movimento, permitindo acesso
a varios angulos de difragao, Figura 3.11. Em um desses eixos foi montado um detector de
area, Pilatus 300K, com o qual foi efetuada a captura das imagens da difracdo. A energia do
feixe sincrotron utilizado foi de 20 keV. Foram escolhidos alguns picos de difracdo em dire¢oes

nao colineares para obter informacdes sobre os diferentes eixos da célula unitéaria e, em torno
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Célula CS100

Fonte de luz sincrotron

Figura 3.11: Montagem do experimento de difracdo de raios X em monocristais com pressao
uniaxial na linha de luz EMA do Sirius.

de cada pico, foram feitas medidas variando os angulos de incidéncia do feixe e do detector,
mantendo a relagao 0 e 20, respectivamente. A Figura 3.12 mostra um esquema de como a

difracdo acontece nos planos com mesma direcido que a deformacao.

Planos cristalinos

Feixe incidente

E 2B

Figura 3.12: Esquema da difracdo de raios X do experimento na linha EMA do Sirius. Na figura
esta representada a difracdo ocorrida nos planos com a mesma dire¢ao da deformacéo, onde o
feixe incide com angulo 0 em relagéo ao plano e difrata também com angulo 6 em relacdo ao
plano.
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A partir das imagens coletadas foi possivel obter diferentes informacdes dependendo da
regido de interesse escolhida. Regido de interesse (ROI) é um termo utilizado para denotar a
area do detector da qual vao ser tiradas as informacdes. Isso é importante porque se trata de
um detector plano nio pontual, de forma que apenas um pixel estara exatamente alinhado a
20. As regides de interesse escolhidas foram denotadas por ROI1 e ROI2. A primeira se trata
de um quadrado de 100 pixels de lado com centro em 20, enquanto a segunda é uma linha de
1x100 pixels, também centrada em 20, perpendicular a varredura. A ideia, nesse caso, é medir
a intensidade total nessas regides em fungao da varredura 6 e 20.

ROI1 é uma area na qual o pico estara presente durante toda a varredura, ndo dependendo
da posicdo 26 do detector. Isso é interessante para medir a intensidade e a largura dos picos,
por exemplo. Ja a ROI2 tem como objetivo manter um bom alinhamento com 20, trazendo
mais precisamente as posicdes dos picos, que, por sua vez, podem ser usadas para calcular as

distancias interplanares da difracdo envolvida. A Figura 3.13 ilustra essas regides de interesse.

Painel 1 <

ROI'1

Painel 2 <

~———ROI2
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Figura 3.13: Imagem gerada pelo detector Pilatus 300K com regides de interesse ROI1 e ROI2
indicadas.

3.5.5 Medidas de transporte elétrico com pressao uniaxial

Para medidas de transporte elétrico utilizaram-se as células CS100 e FC100. As preparagdes
das amostras e montagens das células foram feitas no LCTE, Sirius. O preparo dos contatos

elétricos se deu como nos experimentos sem pressao, entretanto, as sample plates da célula
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cobrem parte da amostra, limitando, assim, a superficie util para colagem dos fios. Isso, somado
ao fato de a deformacéao ser menos homogénea proximo das pontas da amostra, fez com que os
contatos tivessem que ser mais proximas do que o usual. Para isso, foi necessaria a utilizagao
de um micromanipulador, disponivel no LCTE, Sirius, que permitiu a coloca¢do dos contatos
elétricos com maior precisdo e menor distincia entre eles.

A conexdo com o PPMS foi feita através de uma puck adaptada e a conexdo com a amostra
foi feita usando wiring platforms. Também utilizou-se uma sonda especial adaptada para uso
no PPMS, através da qual passam-se os fios do sensor capacitivo e da fonte da célula de pressdao
uniaxial. Um esquema com os acessorios e com a célula montada para medida de transporte é
mostrado na Figura 3.14. A Figura 3.15 mostra uma visao geral do PPMS durante o experimento

de transporte elétrico com pressdo uniaxial.
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Figura 3.14: Esquema com acessoérios utilizados para medir resistividade com pressao uniaxial
no PPMS. A amostra é montada na célula de pressao uniaxial, com os contatos elétricos co-
nectados a uma puck através de wiring platforms. A puck e a célula sdo fixos em uma sonda
adaptada para encaixar em um PPMS, por meio da qual passam todos os fios que controlam a
célula.
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\ ﬁq eletrica da célula

Figura 3.15: Montagem para experimento de transporte elétrico no PPMS DynaCool do LN-
Nano, CNPEM.

Diferente das medidas de DRX, este experimento pode incluir variacdo de temperatura, o
que traz um fator a mais na hora das medidas. Quando a temperatura varia ha uma dilatacdo
ou contragdo térmica do monocristal, fazendo com que a abertura da célula também varie,
gerando uma tensao residual extra, de forma que ndo é possivel determinar exatamente o
zero equivalente a amostra sem pressdo. Dessa forma, escolheu-se arbitrariamente € = 0%
como sendo a configuracdo em que ndo ha tensao elétrica aplicada na célula. Além disso,
para diminuir o risco de quebra e tentar manter um padrio parecido de deformacdes para
as diferentes temperaturas, optou-se pela rotina de medir as diferentes compressoes em cada
temperatura e depois as tensdes em cada temperatura. Os experimentos de transporte elétrico
com pressdo uniaxial foram realizados a maior parte no PPMS do LNNano, CNPEM (Proposta

20230919), e o restante na Unicamp, no PPMS do GPOMS, IFGW.
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Capitulo 4
Mn3Sn

Mn;Sn cristaliza-se em estrutura hexagonal com grupo espacial P6;/mmc, Figura 4.1(a).
Os atomos de Mn formam camadas de rede do tipo kagomé empilhadas ao longo do eixo c, de
forma que, abaixo de Ty = 420 K, os momentos magnéticos ficam com alinhamento antiferro-
magnético triangular néo colinear, Figura 4.1(b). Nesta fase aparecem algumas propriedades
incomuns para antiferromagnetos, como efeito Hall anémalo (AHE) gigante, que esta associ-
ado a presenca de uma fase de Berry remanescente [17]. Outras transicdes magnéticas também
podem ser observadas em 275 K e 200 K para alinhamentos espirais, e abaixo de 50 K para con-

figuracdo spin glass, sendo que as duas primeiras s6 ocorrem em alguns crescimentos [63].

Figura 4.1: (a) Célula unitaria e (b) estrutura antiferromagnética triangular do Mn;Sn.

O carater topologico, evidenciado pelo efeito Hall andmalo, pode ser atribuido a estrutura
triangular nio colinear do material [36]. E previsto que essa estrutura induza uma formacio

de grande curvatura de Berry, gerando varios pontos de Weyl, além de possuir uma frustracdo



4.1. SINTESE E CARACTERIZAGAO DE MN;SN 45

geométrica que leva a um ferromagnetismo fraco [23]. Em sistemas com elétrons correlaci-
onados, como neste caso, pode ser complicado observar diretamente os pontos de Weyl, de
forma que se torna essencial o estudo de propriedades macroscopicas e dos mecanismos que
as geram, como o AHE, que depende da topologia [23]. Estudos em filmes finos de Mn;Sn mos-
traram que o AHE é dependente da espessura da amostra [10]. J& em monocristais, o efeito é
bastante sensivel com aplicacdo tanto de pressao hidrostatica [51] como de pressdo uniaxial
[19]. Neste ultimo caso, as mudancas ocorreram apenas com deformacdo ao longo do plano
ab.

Mn;Ge, que é um material similar com mesma estrutura, também apresenta proprieda-
des parecidas, com grande AHE sensivel a pressao hidrostatica [11] e pressdo uniaxial [30].
Por outro lado, estudos em Mn;Pt, que possui estrutura cibica ao invés de hexagonal e redes
kagomés com momentos magnéticos com outra orientagao, observaram AHE dependente de
pressdo uniaxial [69] e de tensdo epitaxial [29], que ndo aparece em monocristais. Tendo isso
em vista, existe a possibilidade de também haver uma transicao estrutural associada a esses
fendmenos, especialmente considerando que ja foram propostas transicdes estruturais nesse
grupo de materiais através de deformacdes [65]. Neste trabalho o Mn;Sn foi investigado com
o uso de pressdo uniaxial considerando essa possivel transi¢ao estrutural, através de medidas

Hall e de difracao de raios X em monocristal.

4.1 Sintese e caracterizacao de Mn3;Sn

Os cristais de Mn3;Sn foram crescidos pelo método de fluxo metalico, usando o Sn como
autofluxo. Como ele nunca havia sido sintetizado pelo grupo (GPOMS), foi necessario esta-
belecer uma rota para a sintese. Baseando-se em [54], que também utilizou crescimento por
fluxo metalico, o tratamento final foi o da Figura 4.2 com um resfriamento bastante lento até
900 °C, buscando cristais maiores e evitando outras fases cristalinas que se formam abaixo
dessa temperatura. Provavelmente por haver pouco fluxo (estequiometria muito préoxima da
fase desejada) nao foi possivel separar os cristais do fluxo com a centrifuga e, por isso, optou-se
por fazer uma separacdo mecanica dos cristais visiveis, através de corte, Figura 4.3(a). A es-
colha dessa estequiometria foi para evitar as outras fases concorrentes que, pelo diagrama de
fases binario de Mn e Sn, se formam abaixo de 890 °C e, para se obter Mn;Sn numa temperatura

maior que essa, é preciso estar proximo da estequiometria da propria fase.
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1000 °C - 12h

1°C/h

200 °C/h

900 °C
7 Mn: 3Sn

Figura 4.2: Tratamento térmico para obtencdo de Mn3Sn.

Com o intuito de confirmar a fase cristalina formada, foi feita difracdo de p6 de raios X dos
monocristais cortados. O resultado, na Figura 4.3(b), apontou formagao de Mn;Sn, mas havia
também pequenos picos de outra fase, indicando uma pequena contaminacédo vinda do fluxo.
Para identificar a contaminacdo também foi feita difracdo de p6 de raios X no fluxo, mostrada
na figura 4.3(c), indicando forte presenca de Mn,Sn e uma menor presenca de MnSn,. Para
evitar essas fases indesejadas, a amostra foi polida em quatro lados, ficando sem contaminacdo

visivel.

Amostra
Mn3Sn

—— Fluxo
——Mn3Sn R
Mn2Sn
MnSn2

Intensidade

Figura 4.3: Identificacdo das fases apds crescimento de Mn;Sn. (a) Cristais visiveis misturados
com fluxo apds tratamento térmico. (b) Difratometria de p6 de raios X da amostra sintetizada.
As setas indicam pequenos picos que ndo pertencem ao Mns;Sn. (c) Difratometria de p6 de
raios X do fluxo da amostra sintetizada.

Olhando o carater magnético da amostra polida, foi feita medida de susceptibilidade mag-
nética, onde esperava-se um sinal magnético maior para a fase antiferromagnética e uma dimi-
nuicdo desse sinal com a perda do ordenamento nas fases magnéticas de temperaturas meno-
res, aparecendo indicativos nas transi¢coes magnéticas. Pela Figura 4.4(a) é possivel identificar

algumas transi¢des, principalmente a de 275 K, mas, com a diminuicdo da temperatura, ha
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Figura 4.4: Susceptibilidade magnética de Mn;Sn (a) antes e (b) depois de um polimento rigo-
roso.

um grande aumento da magnetizacdo, o que nao é caracteristico do Mn;Sn. Ao que parece, o
sinal € do Mn,Sn, que apareceu como principal contaminante na DRX e que tem alinhamento
ferromagnético com sinal em baixas temperaturas bastante alto quando comparada ao Mn;Sn
[14]. Percebe-se, entdo, que a contamina¢do, mesmo sendo pouca pelo difratograma e quase
imperceptivel visualmente, ainda afeta bastante a magnetizacdo. Somente apds uma elimi-
nacao rigorosa do fluxo é que obteve-se o sinal magnético esperado de MnsSn, Figura 4.4(b),
garantindo que a amostra era pura. Nele é possivel observar as demarcacdes das transi¢oes de
275K, 200 K e abaixo de 50 K, em acordo com outros estudos [54].

Estando a amostra pura, foram feitas medidas de transporte elétrico em funcao da tem-
peratura e em funcdo do campo magnético para diferentes temperaturas. Na figura 4.5(a) é
possivel observar, em 275 K, a mudanca do ordenamento antiferromagnético triangular para
espiral, indicado pelo pequeno salto na medida. Ja na figura 4.5(b) ha um comportamento
aproximadamente linear da resistividade Hall, exceto quando esta na fase antiferromagnética
triangular, onde aparece efeito Hall anomalo (AHE). Nesse material ha a peculiaridade de que
o AHE apresenta uma histerese gerada pela diferenca de caminhos tomados na medida. A lar-
gura dessa histerese gira em torno de 0,04 T e a amplitude em que a medida satura ¢é cerca de
p = 26 pQcm. O enfoque do estudo é o carater topologico do material, sendo assim, sera ob-

servado o comportamento desse AHE a temperatura ambiente em funcao da pressao uniaxial.
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Figura 4.5: Transporte elétrico em Mns;Sn. a) Resistividade longitudinal em funcao da tempe-
ratura. b) Resistividade Hall em fun¢do do campo magnético em diferentes temperaturas.

4.2 Pressao uniaxial

4.2.1 Efeito Hall em Mn3Sn

A investigacao do efeito Hall em Mn;Sn foi feita com a pressao uniaxial em duas direcdes

diferentes, sendo uma delas ao longo do plano ab e a outra ao longo do eixo c. Observe na

Figura 4.6 que, quando a pressao € aplicada ao longo do eixo c, o efeito Hall anomalo varia

pouquissimo, independente de quando a amostra é tensionada ou comprimida. Ao que parece,

variar o parametro c na ordem de 0,1% nao altera condi¢des fundamentais para o surgimento

Hc=
-0,19%
-0,1%
-0,05%
0%
0,065%
0,13%

L I T S )

B(T)

Figura 4.6: Resistividade Hall sob pressao uniaxial ao longo do eixo c.
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do efeito Hall andmalo. No entanto, as medidas com pressio ao longo do plano ab mostraram
um comportamento bem diferente.

A Figura 4.7 mostra o comportamento do AHE de acordo com a pressao uniaxial aplicada
no plano ab. Durante a tensdo, é possivel observar um aumento da amplitude do efeito Hall
andmalo, chegando a um aumento da ordem de 40% para uma deformacéo de 0,17%. Ja na
compressao essa amplitude diminui até se aproximar de zero a uma deformacao de -0,09% e,

com o aumento da compressido, ha uma inversdo desse sinal, se estabilizando em um limiar.

8 1+—*—0,17% 300K
—o— 0%
6 —m—-0,05%
-0,09%
4 1 -0,21%

—v—-0,29%

B (T)

Figura 4.7: Resistividade Hall sob pressao uniaxial ao longo do plano ab.

Além do carater andmalo, essa medida mostrou caracteristicas diferentes das que apare-
ceram anteriormente, por exemplo, a histerese nesse caso é cerca de 20 vezes maior que as
outras medidas e ha uma grande inclinagao no sinal onde antes ficava quase horizontal, inde-
pendente do campo. Além disso, hé picos e oscilacdes que aparecem proximos dessa histerese
que também néo apareciam. Como a amostra se mostrou anteriormente pura, a explicacdo
para essas diferencas pode vir da montagem especifica e disposicdes dos contatos, de forma
que a medida destacou algum defeito local, onde havia uma maior coercividade do material,
por exemplo. Coercividade nesse tipo de material pode ser associado a formacdo de dominios
antiferromagnéticos, devido a sua configuracdo de momentos magnéticos. Em condi¢des nor-
mais a presenca do ferromagnetismo fraco no plano ab garante que a aplicacdo de um campo
magnético fraco seja suficiente para impedir a formacio desses dominios magnéticos [11]. E
provavel que defeitos locais fizeram com que o ferromagnetismo gerado no plano diminuisse,
de forma que campos magnéticos maiores passaram a ser necessarios para suprimir os domi-

nios antiferromagnéticos.
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Nesse mesmo contexto, a presenca de paredes de dominio grossas é capaz de gerar o efeito
Hall topoloégico (THE) [26], que pode aparecer como contribui¢do para o AHE principalmente
nos limites da histerese. Esse efeito pode ser a explicacdo para os picos que apareceram pro-
ximos dos limites da histerese, regido na qual ha um regime com multiplos dominios [25, 26].
THE em Mn;Sn ja foi observado em varios outros estudos [63, 47, 9], o que torna essa expli-
cacio coerente.

A dependéncia do AHE com as direcoes de deformacio fortalece a ideia de que sua origem
se da no antiferrimagnetismo triangular. Como os momentos magnéticos estdao dispostos no
plano ab, uma pressao uniaxial ao longo do plano altera esse alinhamento, mudando o vetor
ferromagnético resultante e, possivelmente, também desviando momentos para fora do plano,
como ja observado para pressao hidrostatica em Mn3;Ge [52], que possui mesma estrutura que
0 Mn;Sn. Nesse caso, mudangas no AHE foram associadas apenas ao vetor magnético resul-
tante fora do plano [11]. Por outro lado, pressao uniaxial perpendicular ao plano ab poderia,
a principio, néo alterar os alinhamentos dos spins, apenas alterando as distancias interplana-
res. Sendo assim, ao considerar a estrutura triangular como a origem do AHE, o mecanismo
intrinseco desse efeito permanece intacto durante as deformacdes, concordando, assim, com

os resultados da Figura 4.6.

4.2.2 Difracao de raios X em monocristal de Mn3;Sn

Motivado por uma possivel transicdo estrutural entre as fases hexagonal, ctubica e tetra-
gonal do Mn;Sn, sugerida em estudo teérico [65], foi feito um estudo de difragao de raios X
desse cristal com tensdo uniaxial ao longo do eixo c¢. Esse estudo indicou que deformacoes
em determinadas dire¢des do cristal poderiam gerar mudancas na sua estrutura. No caso, a
estrutura hexagonal poderia se transformar em tetragonal, que poderia ser observado através
de grandes mudancas nos picos de difracdo medidos na DRX.

Os picos escolhidos para as medidas foram das direcdes (0 0 10), (8 0 0) e (4 4 0), mostradas
na Figura 4.8, priorizando dire¢des puras e nao paralelas, facilitando a reconstrucao dos para-
metros de rede posteriormente. A Figura 4.9 mostra o comportamento dos picos de difragao
para varias tensoes aplicadas. Na direcao (0 0 10), alinhada com a tensdo, o angulo de difracao
diminui conforme a tensao é aplicada, indicando um aumento no parametro c da célula uni-
taria. Por outro lado, os outros picos nao se movimentam tanto, o que significa que ha pouca

modifica¢do no plano ab. Observe também que, a partir de certo ponto, o pico em (0 0 10)
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Figura 4.8: (a) Esquema da montagem e orientacdo do Mn;Sn para o experimento de DRX em
monocristais. Adaptado de [46]. (b) Célula unitaria do Mn;Sn com as dire¢cdes medidas no
experimento de DRX em monocristais.

comeca a alargar e a perder intensidade, até o cristal quebrar. Esse alargamento, mostrado na
Figura 4.10, indica que a condicdo de Bragg para difracdo esta diminuindo, ou seja, a tensao
uniaxial esta deformando os planos de difracdo. Caso a amostra ndo quebrasse, é possivel que
isso também fosse um inicio de transi¢ao estrutural, com o sumico desse pico.

A partir das posicoes dos picos de difracdo analisados, foram calculados os parametros de
rede em funcéo da tensdo aplicada, na Figura 4.11. Para isso foi considerado que a estrutura
hexagonal é conservada, o que é razoavel tendo em vista que a tensdo esta puramente no
eixo c e perpendicular aos outros eixos. Nesse caso, os pardmetros a e b serdo iguais. Assim,
observa-se um aumento no parametro ¢, chegando a uma variacdo de 0,09%, enquanto ha uma
diminui¢io do parAmetro a com menor proporcio, variando cerca de -0,009%. E interessante
notar que a variacdo do pardmetro de rede nédo coincide com a porcentagem de deslocamento
medida pela célula, ou seja, essa ndo é a deformacao real do material. Isso mostra que parte da
deformacédo vem de outras fontes, como por exemplo a Stycast usada para prender a amostra,
que provavelmente deforma consideravelmente. Outra possibilidade é o desalinhamento na
montagem, que pode diminuir ainda mais a deformacéo real no eixo principal. Ainda assim,
o comportamento como um todo remete a um padréo linear, de forma que é coerente fazer
analises em funcdo da deformacao de todo o conjunto. Se o objetivo é fazer uma analise com a
deformacéo real, pode ser interessante buscar estratégias e montagens que eliminam boa parte

das outras contribui¢des envolvidas, como feito em [19].
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Figura 4.9: Difracdo de raios X de Mn;Sn em funcdo dos angulos de difracdo para diferentes
tensdes uniaxiais, nas direcoes (a) (0 0 10), (b) (8 0 0) e (c) (4 4 0).

Apesar de toda a movimentacao e alargamento dos picos, ndo foi observada nenhuma tran-
sicdo estrutural nesse material. Comparando esse comportamento estrutural com o elétrico
observado anteriormente, encontra-se uma coeréncia, de forma que ndo apareceu nenhuma
mudanca significativa em ambos os casos. Ao que tudo indica, a amostra é pouco sensivel a
mudancas no parametro c e as mudancas no plano ab, nesse caso, sdo pequenas demais para
afetar as medidas elétricas. Ndo ha, entdo, dependéncia entre o AHE e as distancias interpla-
nares dos planos ab, de forma que a sua origem se da apenas pela propria estrutura desses
planos, especialmente pela disposicdo dos momentos magnéticos. Por isso, a pressdo uniaxial
ao longo do plano ab gerou tantas mudancas no AHE. Por completeza, pode ser interessante
reproduzir a medida de DRX com deformacéo ao longo do plano ab para também verificar

alguma possivel mudanca estrutural envolvida.
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Figura 4.11: Parametros de rede do Mn;Sn para diferentes tensdes uniaxiais calculados a partir
da difracdo de raios X, considerando que a estrutura permanece hexagonal.
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Capitulo 5

GdPtBi

GdPtBi é uma liga do tipo half-Heusler que possui estrutura cubica do grupo espacial F-
43m, que consiste em redes cubicas de face centradas interpenetrada de cada elemento [55].
Abaixo de 9 K apresenta um ordenamento antiferromagnético, no qual os momentos do Gd sao
ordenados ferromagneticamente em planos (1 1 1), que, em contrapartida, sdo empilhados an-
tiferromagneticamente ao longo da direcéo (1 1 1) [55, 21]. Na Figura 5.1 estao esquematizados

a estrutura e o ordenamento magnético.

Figura 5.1: Estruturas cristalina e magnética do GdPtBi. Retirado de [55].

A estrutura eletronica do GdPtBi, Figura 5.2, é disposta por bandas de conducéo e de va-
léncia, duplamente degeneradas, tocando-se em apenas um ponto, caracterizando-se como um
semimetal. Na presenca de um campo magnético a degenerescéncia dessas bandas é quebrada,
de forma que é previsto um cruzamento das bandas e, juntamente com um acoplamento spin-
orbita, formam-se cones de Weyl [50, 49]. Essa fase semimetalica de Weyl é caracterizada por

apresentar certas propriedades como efeito Hall anomalo, efeito Hall planar, magnetorresis-
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Figura 5.2: Estrutura de bandas do GdPtBi. A esquerda, sem campo magnético externo, h4 uma
degenerescéncia nas bandas em torno de II. A direita, na presenca de um campo magnético
finito, a degenerescéncia é quebrada, levando a formacao de cones de Weyl. Retirado de [18].

téncia negativa, entre outras [22, 49, 55]. Além disso, também apresenta oscilacdes quanticas
que indicam presenca de cones de Weyl proximos da superficie de Fermi (FS) [66]. Todos esses
efeitos aparecem em baixas temperaturas, mas alguns estudos indicaram que nédo ha correla-
cdo entre a fase magnética e a fase topoldgica, sendo esta presente mesmo quando aquela esta
ausente [18].

Apesar da formacao de cones de Weyl ter sido prevista teoricamente em GdPtBi, eles ainda
nao foram observados diretamente. Por isso, efeitos que ddo informacdes sobre a topologia do
material sdo ainda mais relevantes nesse caso. Estudos com pressdo hidrostatica mostraram
que modifica¢des na estrutura do material foram capazes de alterar a topologia do GdPtBi,
reduzindo a anomalia do efeito Hall [53] e deixando a MR mais positiva, chegando a ponto de
eliminar completamente a anomalia quiral [67]. E possivel que deformacées uniaxiais também
sejam capazes de modificar algumas dessas propriedades.

Neste trabalho foi investigada a evolucao das propriedades eletronicas do GdPtBi quando
sujeito a pressdo uniaxial, através de medidas de magnetorresisténcia (MR) e efeito Hall. Ana-
lisando as oscilagdes quanticas da MR, foram obtidas informagdes diretamente da superficie
de Fermi do material. Por fim, foi feito um estudo estrutural com pressido uniaxial através de

medidas de difracdo de raios X.
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5.1 Sintese e caracterizacao de GdPtBi

As amostras de GdPtBi foram crescidas pelo método de fluxo metalico, com excesso de Bis-
muto (autofluxo), seguindo o tratamento térmico e a estequiometria indicados na Figura 5.3(a).
O cristal obtido por este crescimento esta mostrado na figura 5.3(b) e, por ela, é possivel notar, a
partir dos planos triangulares e angulos nao retos, que os cristais provavelmente cresceram na
diregdo (1 1 1). Isso dificultou a orientagdo precisa e arbitraria dos cristais, especialmente para
deixar no formato da Figura 3.8, mas as faces originais foram mantidas, possibilitando alinha-
los com relacdo ao campo magnético e mantendo uma melhor simetria. Posteriormente, uma
nova fornada foi preparada e, durante um estagio no MPI CPfS, em Dresden, Alemanha, as
novas amostras puderam ser devidamente orientadas na direcdo (1 0 0), com o auxilio de um

difratometro Laue, para experimentos com pressio uniaxial.

1170 °C - 4h

5°C/h

50 °C/h

: 450 °C
1Gd : 1Pt : 20Bi

1000 pm

(a) (b)

Figura 5.3: (a) Tratamento térmico e estequiometria para obtencido de GdPtBi. (b) Cristais de
GdPtBi obtidos apds crescimento.

Para identificar a fase cristalina obtida e garantir que ndo havia outras fases misturadas,
foi realizado experimento de difracdo de raios X em po. Através de um refinamento Rietveld,
Figura 5.4(a), realizado a partir da referéncia [12], foi identificada a fase desejada de GdPtBi
com parametro de rede a = 6,68 A sem fases concorrentes, exceto um pouco de Bi, residuo
do fluxo. Também foram feitas medidas de magnetizacdo e de resistividade para caracterizar
a amostra. A magnetizacdo, na Figura 5.4(b), indicou uma temperatura de Néel Ty = 8,9 K,
coincidindo com a de outros estudos [49]. A curva de resistividade, Figura 5.4(c), também
resultou na mesma Ty = 8,9 K, tendo mesmo formato e resistividades de mesma ordem que a
literatura (p,x =~ 3,5 mQcm) [18].

Olhando para o carater topoldgico sem uso de pressdo uniaxial, foram feitas medidas de

transporte elétrico com aplicacdo de campo magnético, observando o efeito Hall e a magne-
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Figura 5.4: (a) Refinamento do difratograma de raios X em p6 do GdPtBi. (b) Momento mag-
nético em funcio da temperatura do GdPtBi. (c) Resistividade em funcdo da temperatura do
GdPtBi.

torresisténcia em diferentes temperaturas. Pelo efeito Hall, Figura 5.5(a), é possivel notar um
comportamento nao linear em torno de 5T para baixas temperaturas, que se origina do efeito
Hall anémalo. Apesar de geralmente essa anomalia aparecer como um salto em torno de zero,
como no caso do Mn;Sn, no GdPtBi é esperado aparecer a partir de certo campo magnético
porque ele apenas se torna um semimetal de Weyl apds a aplicagdo do campo. Observa-se
também que esse comportamento continua a aparecer mesmo com temperaturas acima da Ty
mas, depois de um certo aquecimento, o efeito ndo é mais detectavel, indicando que a fase
topologica depende da temperatura mas nao depende diretamente do ordenamento antifer-

romagnético. Comparando-se com [55], a ndo linearidade aparece na mesma faixa de campo
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Figura 5.5: (a) Resistividade transversal em func¢ido do campo magnético e magnetorresisténcia
longitudinal com o campo (b) perpendicular e (c) paralelo a corrente. (d) Esquema com contatos
e direcdes.

magnético, mas com intensidade muito menor, indicando que o AHE provavelmente depende
da orientacéo do cristal.

A magnetorresisténcia foi medida com o campo magnético tanto perpendicular como para-
lelo a corrente. O primeiro caso mostra uma MR negativa mas com uma componente positiva
competindo e aparentemente dominando em campos mais altos. Isso evidencia que a negativi-
dade da MR, apesar de fortemente presente, ndo esta dominando o experimento. Na verdade,
é surpreendente que a curva seja tdo negativa, visto que a explicacdo para essa medida em
semimetais de Weyl é devido a anomalia quiral para campo magnético paralelo ao campo elé-
trico [18]. Por outro lado, desalinhamentos na montagem experimental poderiam contribuir
com essa negatividade. Comparando-se com a literatura, a MR obtida foi mais negativa e com
dominancia em campos mais altos que o usual [49]. Além dos desalinhamentos, é possivel que

o crescimento em particular esteja contribuindo para essas diferencas.
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Olhando para a segunda montagem, observa-se um dominio da anomalia quiral na MR,
sendo que a menor medida de resistividade aparece no maior médulo de campo medido, néo
dando nenhum sinal de que ela vai voltar a crescer. Quando comparada a outros estudos, a
MR obtida possui um formato esperado mas, ao contrario do caso anterior, se mostrou menos
negativa [18, 49]. Novamente, isso pode significar que essas diferencas surgiram devido ao
crescimento diferente do cristal. Para as duas montagens, o estado topologico se mostrou

mais forte a temperaturas baixas mas, aparentemente, independentes da Ty.

5.2 Pressao uniaxial

5.2.1 Temperatura de Néel e Efeito Hall em GdPtBi

Um estudo da Ty sob pressao uniaxial foi feito através de curvas de resistividade em funcao
da temperatura, tanto para amostra do primeiro crescimento como para a do segundo. Como
é possivel observar na Figura 5.6(a), Ty = 8,9 K para as diferentes deformacdes na amostra
do primeiro crescimento. De forma parecida, na amostra do segundo crescimento, orientada
na direcdo (1 0 0), a Ty também nao mudou, se mantendo em Ty = 8,8 K, Figura 5.6(b). Isso
significa que a ordenacdo magnética provavelmente permanece a mesma, independente da
pressdo uniaxial ou da orientacdo do cristal. E possivel que isso seja devido a uma estrutura
magnética robusta, pouco sensivel a deformacgoes. Se comparada com a pressao hidrostatica

[53], onde foi necessario uma pressiao maior que 2 GPa para variar 0,5 K na Ty, a pressao
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Figura 5.6: Resistividade em funcédo da temperatura para algumas deformacoes, destacando a
Ty, de GdPtBi a) sem orientacédo e b) orientado no eixo (1 0 0).
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uniaxial utilizada aqui pode ser pequena demais para se observar mudancga do tipo, atingindo
valores menores que 0,4 GPa. Por outro lado, é possivel notar padrdes diferentes nas curvas
de resistividade, especialmente abaixo da Ty.

Quando a amostra é tensionada, a curva abaixo da Ty parece ter uma concavidade vol-
tada para baixo, enquanto ao comprimi-la a concavidade se inverte. Esses diferentes padroes
ja foram observados dependendo da amostra utilizada [18, 49] ou dependendo da presséo hi-
drostatica aplicada [53], e pode estar associada a um comportamento mais isolante ou mais
metalico, dependendo da distancia entre o ponto em que as bandas se tocam e o nivel de Fermi
[49]. Nesse caso, isso seria um indicativo de que a compressao esta afastando esse ponto da
FS, enquanto a tensdo esta aproximando-o.

Também foram feitas medidas de resistividade Hall para algumas pressdes em 2 K na amos-
tra do primeiro crescimento, mostrado na Figura 5.7(a) . Nesse caso, ndo havia acesso ao me-
didor de capacitancia para se ter informacdes detalhadas sobre as deformacdes e, por isso, o
comparativo foi feito com tensdo elétrica aplicada na célula de pressdo uniaxial. Nenhuma
mudanca consideravel no efeito Hall foi observada e apenas foram obtidas curvas sobrepostas.
Isso pode indicar que as mudancas geradas pela pressdo uniaxial sdo pequenas demais para
alterar o AHE, se mostrando bastante estavel para esse grau de deformagido. Na amostra do
segundo crescimento, orientada em (1 0 0), optou-se por observar a condutividade Hall para
varias deformacoes, Figura 5.7(b), de forma que a anomalia do efeito Hall fica mais evidente

que na resistividade. Nesse caso foi possivel observar que a curva como um todo se mantém pa-
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Figura 5.7: (a) Resistividade Hall em func¢éo da tenséo elétrica aplicada no piezo, proporcional
a pressao uniaxial, em GdPtBi nao orientado. (b) Condutividade Hall em funcdo da deformagéao
em amostra de GdPtBi orientado no eixo (1 0 0).
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recida, mas a anomalia varia um pouco, ficando menor com a compressao, enquanto aumenta
com a tensao. Esse comportamento é condizente com a analise anterior quanto a distancia
entre a FS e o ponto que as bandas se tocam estar variando com a deformacao, tendo em vista
que quanto mais afastado os cones de Weyl estiverem, menores serao os efeitos topologicos,

ou seja, menor sera o efeito Hall anémalo.

5.2.2 Magnetorresisténcia em GdPtBi

Para estudar a evolugao da estrutura eletrénica com pressao uniaxial foram feitas medidas
de magnetorresisténcia na amostra do primeiro crescimento em 2 K, 7 K, 11 K e 50 K, variando-
se o campo magnético de 0 T a 14 T paralelo a corrente. Observando-se o comportamento em
2 K, Figura 5.8, a primeira coisa a se notar ¢ um aumento na MR ao se deformar a amos-
tra, principalmente olhando para os altos campos. Esse aumento segue um padrao durante a
compressao, indicando que quanto maior a compressao, menor a negatividade da MR. Ao que
parece, a medida que a amostra vai sendo comprimida, a anomalia quiral vai enfraquecendo.

No entanto, esse padrao nao se mantém quando a amostra é tensionada.
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Figura 5.8: Curva de magnetorresisténcia para diferentes pressdes uniaxiais em 2K. A figura
inserida mostra as curvas ampliadas para baixos campos.
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As curvas com deformacao € = 0,08% e € = 0, 15% sdo praticamente indistinguiveis, sendo
a primeira com MR ligeiramente maior, mas ambas acima da curva de € = 0%. Isso pode ser
um indicativo de que GdPtBi sem deformacao é otimizada para uma maior anomalia quiral e
qualquer € # 0%, independente do sentido, aumenta a MR, sendo que, no caso positivo, ela
se estabiliza em um valor fixo. No entanto, um outro fator importante a ser considerado é a
sequéncia das medidas. Como informado anteriormente, foi adotada uma sequéncia de medi-
¢do comecando pelas primeiras compressdes para s6 depois tensionar. Existe a possibilidade
de que a compressao tenha influenciado na medida de tensdo, seja por causa de uma fratura
ou por causa de uma deformagao permanente. Esta ultima indicaria que o GdPtBi entrou em
um regime de deformacdo plastica durante a compressdo, nio retornando as caracteristicas
iniciais apos relaxar, o que nao é surpreendente visto que nao existem materiais perfeitamente
elasticos [64].

Olhando com mais detalhes o comportamento em baixos campos, destacado na imagem
ampliada da Figura 5.8, observa-se também mudancas notaveis com respeito a primeira queda
na MR, mudando tanto a posi¢do quanto a intensidade dessa queda. Novamente, as curvas
de tensdo nao se encaixam num padrio evidente, mas olhando apenas para as compressoes
é possivel notar que, a partir de uma certa compressao, a resistividade comeca a cair em um
valor de campo cada vez maior, mas a amplitude da queda se torna cada vez menor. Para tentar
entender melhor o que esta acontecendo, é importante identificar o que da essa caracteristica
as curvas.

Como se trata de uma queda abrupta, esse efeito nao parece estar ligado com a MR negativa
em altos campos. Uma possivel explicacao é a presenca de um efeito de localizacdo fraca (WL),
um fendmeno de interferéncia quantica entre elétrons em metais desordenados, que tem como
principal caracteristica uma queda abrupta na MR em baixos campos [31]. Dessa forma, é
como se a compressao estivesse destruindo esse efeito em baixissimos campos, mas voltando
a aparecer com o aumento do campo. Como o efeito é maior para campos menores, é esperado
que também haja uma diminuicdo na intensidade.

Apesar das varias semelhancas, WL nao é muito esperado no GdPtBi porque férmions de
Weyl sdo geralmente associados ao efeito oposto, a antilocalizagao fraca (WAL) [33]. Além
disso, nenhum comportamento desse tipo foi observado em outros estudos com GdPtBi, pelo
contrario, em [67] o comportamento em baixos campos foi associado ao WAL. Nesse ponto,

pode ser que a amostra obtida neste estudo tenha alguma diferenca em comparagio aos outros
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crescimentos. Por outro lado, é possivel que o regime se d4 em campos baixos demais para que
haja cones de Weyl formados influenciando no efeito.

A Figura 5.9 mostra as curvas de MR para outras temperaturas. Conclusdes parecidas po-
dem ser tiradas a partir desses graficos, apenas tendo em vista que, por serem temperaturas
maiores, os efeitos observados serao menores. Algo que corrobora a ideia de a ordem das
medidas influenciar é a medida em 20 K, na qual a curva com € = 0% foi medida, excepcional-
mente, somente depois das compressoes e também resultou em algo fora do padrao observado.
E interessante, também, reafirmar que nao ha indicativo de que a MR negativa tem alguma co-
nexao com a fase antiferromagnética abaixo de 9 K, ja que esta presente em temperaturas bem
maiores. Nota-se também que, no geral, o efeito em baixos campos deixa de aparecer com o

aumento da temperatura, algo que também é caracteristico da WL [32].

Figura 5.9: Curvas de magnetorresisténcia para diferentes pressdes uniaxiais em (a) 7K, (b)
11K, (c) 20K e (d) 50K.

No estudo com a amostra do segundo crescimento, orientada no eixo (1 0 0), optou-se por
realizar o experimento com campo magnético perpendicular a corrente, onde ainda aparece

o carater negativo da MR devido a anomalia quiral e, simultaneamente, foi possivel medir
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o efeito Hall, mostrado anteriormente. A Figura 5.10 mostra as curvas obtidas. Novamente
ha um padrao de aumento da MR junto com a compressdo, mas dessa vez fica evidente que
o comportamento continua durante a tensdo. Ou seja, reforca a ideia de que havia algo de
errado com as medidas de tensdo da amostra anterior. Dessa forma, a anomalia quiral esta
enfraquecendo com a compressio e fortalecendo com a tensio. Isso pode estar de acordo com
a analise feita na subsecdo 5.2.1 em que a compressao estaria afastando da FS o ponto em que
as bandas eletronicas se tocam, enquanto o inverso acontece durante a tensao, tendo em vista
que a anomalia quiral gera MR mais negativa quando esta proxima da FS.

Olhando para baixos campos, no grafico inserido da Figura 5.10, o comportamento se da um
pouco diferente, mas mantém o padrao onde a queda inicial é favorecida na tensao e diminui na
compressdo. Naturalmente, como nessa configuracdo ha uma contribuicdo muito mais positiva
do que antes, esse efeito nio se destaca tanto. Ainda assim, a diferenca de comportamento

observada indica que esse efeito pode depender da orientacéo.
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Figura 5.10: Curva de magnetorresisténcia para diferentes pressdes uniaxiais em 2K na amostra
orientada no eixo (1 0 0). A figura inserida mostra as curvas ampliadas para baixos campos.



5.2. PRESSAO UNIAXIAL 65

5.2.3 Oscilacoes quanticas em GdPtBi

Para obter informacdes diretas da superficie de Fermi, foi feito um estudo em cima das
oscilagcdes quénticas que apareceram nas curvas de MR. Para isso, a segunda derivada das
curvas de MR foi plotada em funcdo do inverso do campo magnético (1/B) na Figura 5.11(a).
Observe que a amplitude das oscilacdes decresce a medida que a temperatura aumenta, até
se tornar indetectavel em 20 K, mas mantém a mesma posi¢do, o que evidencia realmente se
tratar de oscilacdes quanticas e ndo apenas de ruidos.

Como a posicdo ndo depende da temperatura, é suficiente analisar a posi¢ao das oscilagdes
em 2 K. Assim, foi feito um fit linear entre os niveis de Landau e 1/B, obtido a partir dos
maximos e minimos das oscilacdes observadas, Figura 5.11(b). Foram atribuidos niveis de
Landau inteiros aos minimos e semi-inteiros aos maximos, de forma que a reta interceptasse o
eixo y no valor mais préoximo de zero. O coeficiente angular dessa reta é equivalente ao valor
da frequéncia de oscilacdo, enquanto o valor do coeficiente linear da informacéo sobre a fase
de Berry ¢5. Especificamente, b = 0,5 + § € indicativo de ¢ = 0 (topologia trivial), enquanto
b = 0+ § é indicativo de ¢ = 7 (estrutura de bandas com disperséo linear), com § variando
de 0 a 1/8 [41]. No grafico, foi obtido uma frequéncia F = 38,2T e b = 0,509, sugerindo uma

topologia trivial.
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Figura 5.11: (a) Oscila¢des quanticas em GdPtBi sem deformacédo em diferentes temperaturas.
(b) Fit linear entre os niveis de Landau e 1/B a partir dos maximos e minimos das oscila¢des
em 2K.

Avaliando o comportamento dessa oscilagdo com a aplicacio de pressao uniaxial, o mesmo
procedimento foi realizado para as diferentes deformacdes. A Figura 5.12(a) mostra as oscila-
¢Oes observadas, onde ha pequenas variacdes nas posicoes e amplitudes, mas claramente se

tratando da mesma oscilacdo. Fazendo-se fit linear para cada deformacéo, na Figura 5.12(b), foi
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possivel obter o comportamento das frequéncias de oscilagao, assim como o das interceptacdes
das retas. Novamente, desconsiderando os pontos de tensdo, é possivel observar um padrao
em funcdo da compressao. Pela Figura 5.12(c), quanto mais a amostra é comprimida, maior
tende a ser a frequéncia da oscilacdo, indicando um aumento da area da FS perpendicular a B,
de acordo com a Equacdo 2.3. Esse aumento chega a ser proximo de 6,8% de area. De maneira
parecida, na Figura 5.12(d), a compressao diminui o valor de interceptacéo, saindo de um valor
proximo de 0,5 para valores menores, chegando a 0,16 na maior compressao alcancada. Ao que
parece, a FS parte de uma topologia trivial e se torna nao-trivial ap6s a compressio, tendendo

a uma fase de Berry 7, ou seja, a um cone de Weyl ou de Dirac.
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Figura 5.12: (a) Oscilacdes quanticas em 2 K para diferentes deformacdes, (b) fit linear entre os
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Esse resultado é um pouco surpreendente, visto que na se¢ao anterior foi mostrado evidén-
cia de um estado de topologia ndo-trivial, além de outras analises de oscilacdes quanticas sem
pressdo apontaram frequéncias menores e uma fase de Berry proxima de x [22, 66]. Por outro
lado, [49] indicou que s6 foram encontradas oscilagdes de uma unica frequéncia, quando deve-
riam aparecer duas diferentes no material. E possivel que a oscilacio quantica encontrada aqui
seja de um pedaco da FS diferente, um que néo tenha cones de Weyl e seja trivial, algo aceita-
vel tendo em vista que elétrons de Weyl podem coexistir com elétrons triviais [61]. A variagao
na area desse pedago da FS indica que a compressao provocou um movimento das bandas,
fazendo com que os cones de Weyl se aproximassem e, assim, adquirindo fase de Berry.

Os mesmos procedimentos foram feitos com a MR da amostra orientada no eixo (1 0 0),
obtendo-se a frequéncia e a interceptacdo variando com a deformacao na Figura 5.13. Nova-
mente ha uma tendéncia de aumento de frequéncia com a compressio, mas dessa vez com
uma diminuicdo durante a tensao inicial, seguido por um novo aumento pra tensdes extre-
mas. Esse padrdo para compressdes e pequenas tensdes sugere algo parecido com o que foi
proposto anteriormente, um afastamento do ponto onde as bandas se tocam com relacdo a FS
aumenta a area da se¢do transversal, ou seja, aumenta a frequéncia. Nesse caso, a compressao
estaria aumentando essa distancia e, as pequenas tensoes, diminuindo. Entretanto, o aumento
da frequéncia nas tensdes mais altas mostra que o comportamento se torna um pouco mais

complexo que apenas aproximar e afastar. Também é interessante observar que o valor da
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Figura 5.13: (a) Frequéncia das oscilagdes quanticas em funcgido da deformacdo para GdPtBi
orientado no eixo (1 0 0) e (b) ponto de interceptacao do fit linear no eixo dos niveis de Landau
em GdPtBi orientado no eixo (1 0 0). As faixas coloridas em (b) indicam as regides em que a
fase de Berry poderia ser 0 ou & considerando o valor de .
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frequéncia nesse caso é bem maior que antes, chegando a ser préximo do dobro, mas que a va-
riagdo é proporcionalmente menor, tendo a maior parte das varia¢des dentro da barra de erro.
Essa diferenca se deve principalmente as amostras serem de lotes de crescimento diferentes,
que altera a posicdo das bandas em relagdo ao nivel de Fermi [49].

Olhando para a interceptacdo observa-se a maior diferenca. Desta vez em todos os pontos
de deformacdo ha indicativo de fase de Berry 7, exceto pela tensdo méaxima, onde é preciso
levar em conta a barra de erro. Isso mostra que no eixo (1 0 0) a secao transversal da FS esta
sempre dominado por elétrons ndo-triviais. Esses dados mostram a importancia da orientagao
do cristal na analise de oscilagdes quanticas, tendo em vista que é possivel obter resultados

completamente diferentes dependendo da direcdo que esta sendo estudada.

5.2.4 Difracao de raios X em monocristal de GdPtBi

Medidas de difragdo de raios X em monocristais foram feitas para investigar a estrutura
do GdPtBi sob tensdo uniaxial. Pela dificuldade de orientar os cristais antes do experimento,
nao foi possivel alinhar a pressao uniaxial exatamente a um eixo arbitrario, mas a amostra foi
preparada com o eixo (1 1 1) aproximadamente perpendicular a tensao. Durante o experimento
foi possivel identificar que o eixo de tensdo estava proximo do eixo (0 1 -1) e confirmar o
alinhamento prévio, como indicado na Figura 5.14(a).

Buscando identificar as mudancas que ocorrem na célula unitaria ao se aplicar pressio

uniaxial, foram escolhidas quatro dire¢des diferentes de medidas, de forma que fosse possivel

(111)

(a) (b)

Figura 5.14: (a) Esquema da montagem e orientacdo do GdPtBi para o experimento de DRX em
monocristais. (b) Célula unitaria do GdPtBi com as dire¢cdes medidas no experimento de DRX
em monocristais.
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obter as componentes ortogonais. As dire¢des escolhidas foram (0 8 -8), que é proxima da
deformacéo, (0 12 0), que possui um eixo puro, (8 8 0) e (8 8 8), que sdo quase perpendiculares
a deformacéo. A Figura 5.14(b) ilustra a célula unitaria com as respectivas direc¢oes escolhidas.

A Figura 5.15 mostra os picos de difragdo em fung¢ao de 20 para diferentes tensdes nas dire-
cdes escolhidas. E possivel notar a movimentacio dos picos de difracio conforme se deforma
o cristal, tendo a maior variagao na direcao (0 8 -8) por estar proximo da deformacdo. Também
observa-se que o sentido do deslocamento do pico é invertido quando se compara as dire¢des
(8 8 0) e (8 8 8), perpendiculares a tensao, com a direcdo (0 8 -8). Nessas medidas variou-se os
atenuadores utilizados e, por isso, as intensidades ndo ficaram comparaveis. Dessa maneira,

optou-se por normaliza-los e observar apenas os deslocamentos.
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Figura 5.15: Difracédo de raios X de Mn3Sn em fungéo dos angulos de difragao para diferentes
tensOes uniaxiais, nas diregdes (a) (0 8 -8), (b) (0 12 0), (c) (8 8 0) e (d) (8 8 8).
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A partir desses deslocamentos estimou-se que a célula unitaria cibica poderia se deformar
ligeiramente para uma estrutura monoclinica, ou seja, dois angulos permanecem retos e todos
os outros parametros variam. Com isso, foi possivel calcular aproximadamente os parametros
de rede variando em funcédo da deformacéao, na Figura 5.16. Nota-se que apenas o parametro
a diminui, enquanto os parametros b e ¢ aumentam, justamente por a ser aproximadamente
perpendicular a deformacédo e b e c terem grande componente paralela. Também ¢é interes-
sante observar que, para pequenas deformacdes, ndo parece haver um padrao nas mudancas
dos parametros, ficando bem nitido em € = 0,3%, mas, apds um certo ponto, passa a variar
em apenas um sentido, se aproximando de uma linearidade. Isso mostra que, inicialmente, a
tensdo uniaxial aplicada provocou um desequilibrio na estrutura e, s6 a partir de tensdes mai-
ores, um novo equilibrio foi encontrado. Isso provavelmente se deu porque a pressdo uniaxial
nao estava perfeitamente alinhada a um eixo de grande simetria, forcando uma grande modi-
ficacdo na célula unitaria no inicio. Apesar de todas as mudancas observadas, pelas variacdes
dos parametros e pelos deslocamentos dos picos, ndo hé indicativo de uma grande transigao

estrutural, apenas de pequenas deformacoes da célula unitaria cubica.
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Figura 5.16: Parametros de rede aproximados do GdPtBi para diferentes tensdes uniaxiais cal-
culados a partir da difracdo de raios X. As setas sugerem uma tendéncia dos pontos.

Também foram calculadas as variacdes das distancias interplanares dos planos medidos
em funcgdo da deformagdo na célula de pressdo uniaxial, na Figura 5.17. Aqui, novamente,

observa-se que os planos de eixos perpendiculares a tensao se aproximam, enquanto os outros
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planos se afastam. Entretanto, ha uma divergéncia entre as magnitudes de variacdo de dggs e
dsso, que pode ser justificada por ndo se ter um alinhamento perfeito e porque essas dimensoes
macroscopicas da amostra ndo sdo iguais. Comparando esses movimentos com a estrutura
magnética, ¢ como se os planos do Gd ordenados ferromagneticamente estivessem sendo esti-
cados ao longo do proéprio plano, enquanto os planos alternados antiferromagneticamente es-
tivessem se aproximando uns dos outros. Dessa forma, apenas as distancias e, possivelmente,
as intensidades dos momentos variam, mantendo o mesmo tipo de estrutura magnética que

antes, tornando coerente nao ter sido observada mudanca na Ty na Figura 5.6(a).
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Figura 5.17: Variacéo nas distancias interplanares dos planos medidos com DRX em func¢éo da
deformacéo na célula de pressiao uniaxial. As setas sugerem uma tendéncia dos pontos.
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Capitulo 6

Conclusodes e perspectivas

Neste projeto, o efeito da pressdo uniaxial nas propriedades eletronicas e estruturais dos
compostos Mn;Sn e GdPtBi foi estudado. Mudancas em algumas das propriedades eletronicas
foram observadas, mas sem transi¢io estrutural. De forma geral, os resultados indicam que a
deformacéo trabalhada (ordem de € ~ 0,1%) é suficiente para modificar a suas topologias, ou
seja, as bandas eletrénicas proximas da superficie de Fermi sdo sensiveis a pressdo uniaxial.

Em especifico, o efeito Hall andmalo em Mn;Sn sendo modificado com pressdo uniaxial
apenas ao longo do plano ab deixou evidente que a estrutura desse plano é fundamental no
seu aparecimento. Mais do que isso, como nédo houve transigao estrutural, o AHE ¢é indepen-
dente das distancias interplanares dos planos ab, reforcando a ideia do efeito se originar da
disposicao antiferromagnética triangular ndo-colinear dos momentos magnéticos do Mn, cujo
alinhamento parece ser sensivel a modificacoes. Além disso, alterar essa geometria através da
pressdo uniaxial permite, de certa forma, controlar a amplitude do AHE.

Como perspectivas futuras nos estudos do Mn;Sn pode ser interessante realizar experimen-
tos de DRX em monocristais com pressao uniaxial ao longo do plano ab, que foi o alinhamento
que gerou as maiores mudangas no transporte elétrico, complementando o resultado de nao
haver transicdo estrutural envolvida. Estudar outras propriedades utilizando pressao unia-
xial, como por exemplo o efeito Nerst andmalo, também seria bastante interessante, podendo
conectar os efeitos elétricos e termoelétricos do material deformado. Nesse caso, ainda seria
necessario desenvolver o aparato instrumental, mas todas essas observagdes sdo importantes
para dar uma perspectiva mais clara da topologia ndo-trivial no Mn3;Sn. Além disso, pode ser
valido também investigar as outras fases do material sob pressdo em temperaturas mais baixas,

como por exemplo a fase spin glass abaixo de 50 K.
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No GdPtBi as mudancas nas propriedades de transporte elétrico foram sutis, mas impor-
tantes. O AHE mudou pouco mas seguiu um padrao em que a anomalia era enfraquecida com
a compressdo e fortalecida com a tensdo. Ja a MR variou mais, seguindo também um padrao,
ficando mais positiva com a compressao e mais negativa com a tensdo. Esse comportamento
mostra que a compressdo enfraquece a anomalia quiral, enquanto a tensao a fortalece. En-
tretanto, apesar das mudancgas, a MR se manteve bastante negativa durante todo o processo.
Todas essas mudancas apontam para modifica¢cdes nas bandas préoximas da FS, sendo eviden-
ciado ainda mais pelas oscilacdes quanticas. Em especial, durante a compressdao na amostra
do primeiro crescimento, houve mudanca de dominio de elétrons triviais para elétrons néo-
triviais na secdo da FS observada. Ao mesmo tempo, as mudangas nas frequéncias mostram um
movimento das bandas eletronicas. Além disso, a mudanca na curva de resistividade abaixo da
Ty corrobora com a analise do movimento das bandas, indicando, durante a compressio, um
possivel afastamento do ponto em que as bandas se tocam em relacdo a FS. No entanto, pelo
comportamento estrutural e por ndo haver mudanca na Ty, a transicdo antiferromagnética nao
parece estar conectada diretamente com a topologia nao-trivial.

Para os proximos passos, seria interessante buscar novos experimentos com pressdo unia-
xial para medir outras propriedades do GdPtBi, como por exemplo o efeito Hall planar. Além
disso, também pode ser util estudar outros materiais da mesma familia RPtBi (R = Lantanideo)
para entender melhor o papel do Gd na topologia desse material.

Com tudo isso em vista, a técnica de pressao uniaxial utilizando piezoeletricidade se mos-
trou uma ferramenta muito util para estudar materiais topologicos, dando novas informagdes e
modificagdes nas propriedades macroscopicas que facilitam o entendimento do que est4 acon-
tecendo microscopicamente. Isso é muito importante porque tanto Mn;Sn como GdPtBi nao
possuem medidas diretamente das suas estruturas de bandas nao-triviais, de forma que essas
observagdes macroscopicas adicionam bastante em seus entendimentos. Além disso, o fato
de se obter algum tipo controle das propriedades observadas traz novas possibilidades para

aplicagdes especificas.
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