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Resumo

Este trabalho apresenta uma investigagdo experimental sobre as propriedades de
magneto-transporte dependentes da orientacdo de spin de dois sistemas ferromagnéticos

classicos com anisotropias distintas: (i) o composto Heusler de momentos magnéticos

localizados Pd,MnSn e (ii) ligas de Co-Fe x at% (x = 2, 4 e 6), que sdo ferromagnetos de

bandas.

O composto Heusler tem anisotropia magnética muito pequena, a0 passo que nas
ligas de cobalto a anisotropia ¢ pronunciada em razao da presenca de elétrons da camada-3d
incompleta no nivel de Fermi. Em ambos os sistemas foram realizadas medidas de
resistividade elétrica, magnetorresisténcia e efeito Hall em diversas temperaturas entre 2K e
300K, com aplicagao de campos entre 0 e 9 Tesla. Medidas de magnetiza¢ao foram realizadas
em apoio as experiencias de magneto-transporte. As experiéncias de magneto-transporte
evidenciaram efeitos de correntes eletronicas polarizadas em spin. Em particular, o termo
resistivo de mistura de spin proposto por Campbell e Fert [1], que é responsavel pela
transferéncia de momentum entre as sub-bandas dependentes de spin, ¢ importante para
descrever os comportamentos da resistividade elétrica e da magnetorresisténcia dos sistemas
estudados no limite de baixas temperaturas. Por outro lado, o processo de espalhamento por

desordem de spin é dominante nas regides de temperaturas intermedidrias e altas.

A medida de resistividade de Hall no Pd;MnSn em funcao da temperatura apresenta
um minimo em torno de T = 50 K. A analise do contribuicdo anomala ao efeito de Hall neste
sistema ¢ consistente com as previsdes tedricas referentes aos efeitos da fase de Berry no

espago reciproco.

A anisotropia espontanea da resistividade foi detalhadamente estudada no caso das
ligas de Co-Fe e a forte polarizagdo de spin relacionada ao espalhamento pelas impurezas de
Fe foi evidenciado. Nestas ligas, o efeito Hall ¢ dominado por efeitos de espalhamento

assimétrico (skew scattering) produzido pelas impurezas de Fe.



Abstract

This work presents an experimental study of the spin-dependent magnetotransport

properties in two classical ferromagnetic systems with distinct anisotropies: (i) the Heusler

compound Pd,MnSn, where the magnetic moments are localized, and (ii) the Co-Fe (Fe =2, 4

and 6 at %) alloys, that are band ferromagnets.

The Heusler compound has a small magnetic anisotropy, while in the cobalt alloys the
anisotropy is pronounced because of the presence of 3d electrons in the Fermi level. In both
systems the electrical resistivity, magnetoresistance and Hall Effect were measured in the
temperature interval between 2K and 300K under applied magnetic fields ranging between 0
and 9 Tesla. Magnetization measurements were made as a complement to the
magnetotransport experiments. The magnetotransport measurements evidenced effects of spin
polarized electronic currents. In particular, the spin mixing resistive term proposed by
Campbell and Fert [1], to describe the momentum transfer between the spin dependent sub-
bands plays an important role in the low temperature electrical resistivity and
magnetoresistance of both systems. On the other hand, the scattering process due to spin

disorder is dominant in the regions of intermediate and high temperatures.

In Pd;MnSn the Hall resistivity shows a minimum around T = 50 K when plotted as a
function of temperature. The analysis of the anomalous contribution to the Hall effect in this
system is consistent with the theoretical predictions regarding the effects of the Berry phase in

the reciprocal space.

The spontaneous resistivity anisotropy was studied in detail in the case of the Co-Fe
alloys. A strong spin polarization related to the electron scattering by impurities was found. In

these alloys, the Hall effect is dominated by skew scattering due to Fe impurities.
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1 - Introducao

Nas décadas de 60 e 70 houve um grande interesse no estudo da magnetorresisténcia
e do efeito Hall de inimeros sistemas metalicos magnéticos[2][3] e ndo-magnéticos[4]. Em
particular, grande atengdo foi dada aos metais ferromagnéticos Ni, Fe ¢ Co assim como as
varias ligas contendo estes elementos. O objetivo, na época, era a determinagao detalhada da
estrutura de bandas, a obtencdo de informacdes sobre a superficie de Fermi e a busca de um
melhor entendimento sobre os processos de espalhamento eletrénico que dominam as
propriedades de magneto-transporte de sistemas metalicos magnéticos. Com a descoberta de
novos fenomenos - a partir do final dos anos 80 e inicio dos anos 90 - como a
magnetorresisténcia gigante (MRG)[5] em 1988, que motivou a concessdao do prémio Nobel
em 2007, e o efeito Hall de spin em 2001 [6], iniciou-se uma nova era na pesquisa relacionada
ao transporte eletronico dependente de spin. Hoje, considera-se que esta linha de trabalho
abriu uma nova area do conhecimento, que ¢ genericamente denominada de spintronica. As
novas descobertas possibilitaram avancos quase que imediatos na tecnologia de sensores
magnéticos e memorias magnéticas. A MRG, por exemplo, ¢ a responsavel pelo aumento
significativo, no final da década de 90 e no inicio do século XXI, da capacidade de
armazenamento de dados em discos rigidos. E importante ressaltar que os novos fendmenos
de magneto-transporte resultam, em muitos casos, da conformagdo e estruturacdo das

amostras em escala nanoscopica.

O conhecimento acumulado acerca dos diversos mecanismos envolvidos nos
processos de espalhamento eletronico, bem como o avango nos estudos da estrutura de bandas
dos soélidos, culminaram em um enorme desenvolvimento da tecnologia eletronica. Por
exemplo, o progresso ¢ notdvel na concep¢do e aperfeicoamento de equipamentos muito
eficazes para transmitir, processar ¢ armazenar informagdes. Nessa mesma dire¢do, a
spintronica propoe a utilizacdo do spin - uma propriedade intrinseca do elétron - como um
grau de liberdade adicional para a transmissdo e processamento da informag¢do, contemplando
a construcao de dispositivos capazes de transmitir € manipular muito mais informagao do que
os dispositivos baseados apenas no transporte de carga. Ha ainda um longo caminho a ser
percorrido até a construcao de dispositivos spintronicos viaveis, embora as pesquisas em

sistemas de multicamadas magnéticas ja tenham alcan¢ado um consideravel sucesso.
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O presente trabalho objetiva o estudo das propriedades de magneto-transporte de
dois sistemas ferromagnéticos. Os focos principais sdo a Magnetorresisténcia Anisotropica
(MA), a Anisotropia Espontanea da Resistividade (AER) e o Efeito Hall Anomalo (EHA). Os
sistemas escolhidos sdo (i) o composto Heusler Pd,MnSn e (ii) ligas diluidas de Co-Fe. O
primeiro ¢ representativo de sistemas com pequena anisotropia magnética, enquanto o
segundo ¢ extremamente anisotropico e apresenta uma banda-d semi-preenchida e fortemente

polarizada nas proximidades do nivel de Fermi, que sdo carateristicas do cobalto.

Esta dissertagdo esta dividida, além deste capitulo introdutério, em mais cinco
capitulos: capitulo 2 — Transporte Elétrico Polarizado em Spin, capitulo 3 — Materiais e
Me¢étodos, capitulo 4 — Resultados, capitulo 5 — Andlise e Discussdo e capitulo 6 —

Consideracdes Finais.

No segundo capitulo sdao apresentados os seguintes temas: ferromagnetismo de
bandas, modelo de duas correntes e propriedades de magneto-transporte em ferromagnetos.
Estes topicos formam a base tedrica de sustentagdo a andlise e a interpretacdo de nossos
resultados. Previsdes do modelo de duas correntes para as propriedades de transporte na
presenca de campo magnético também sdo discutidas neste capitulo. O capitulo 3 descreve os
sistemas estudados e os equipamentos utilizados nas medidas de magneto-transporte e
magnetizacdo. O quarto capitulo apresenta os resultados experimentais de resistividade
elétrica, magnetizagdo DC, magnetorresisténcia e efeito Hall no composto Heusler e nas ligas
diluidas de Co-Fe. O capitulo 5 € reservado a discussao dos resultados. Por fim, no capitulo 6,

sao apresentadas as conclusdes do trabalho e as perspectivas futuras.



2 — Transporte Elétrico Polarizado em Spin

Esse capitulo apresenta a base teorica utilizada para analise e interpretacdo dos dados
obtidos nas medidas de transporte eletronico nos sistemas ferromagnéticos estudados neste
trabalho. Inicia-se com uma descri¢do da origem do ferromagnetismo de bandas. A seguir ¢
feita a apresentacdo do modelo de duas correntes que descreve os principais mecanismos
envolvidos na resistividade elétrica de materiais magnéticos. Por fim sdo discutidos os
aspectos mais relevantes dos fendmenos de transporte elétrico estudados nessa dissertacao:

magnetorresisténcia e efeito Hall.

2.1 — Bandas Eletronicas Polarizadas em Spin

Nos metais de transi¢do existe uma forte correlagdo da estrutura de bandas com as
propriedades de transporte eletronico e com as propriedades magnéticas. A origem desse
comportamento esta intimamente ligada a natureza dos elétrons d. Embora os elétrons de
natureza s sejam os principais responsaveis pela condutividade elétrica, processos de
espalhamento que levam elétrons s para estados do tipo-d influenciam fortemente a
resistividade. As propriedades magnéticas nesses sistemas podem ser explicadas pelo modelo
de elétrons itinerantes e pela teoria do ferromagnetismo de bandas. Este modelo propde que
ha uma diferenca entre as densidades eletronicas dependentes de spin na banda-d (figura

(2.1)), que ¢ causada por correlagdes eletronicas e resulta em magnetiza¢do espontanea.

D(e,)

D(e,)

Estados ocupados da banda-d
Estados ocupados da banda-s
Estados desocupados da banda-d
Estados desocupados da banda-s

Figura 2.1: Densidade de estados no caso em que banda de elétrons majoritarios (spin( T )) estd
quase totalmente preenchida. A repulsdo coulombiana entre elétrons de spin opostos pode estabilizar
o deslocamento relativo entre as sub-bandas de spin, resultando numa magnetizagcdo espontinea
caracteristica de um ferromagneto de bandas.
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A alta densidade de estados da banda-d no nivel de Fermi faz com que a interagdo
coulombiana produza um efeito equivalente ao de um campo magnético externo em um
sistema com a banda-d ndo polarizada (figura (2.2.a)), deslocando energeticamente as sub-

ean
i

bandas com spin e spin “1” (figura (2.2.b)). Como o potencial quimico (nivel de Fermi)
deve ser homogéneo em todo o material, uma fragdo dos elétrons com spin “1” passa a
ocupar estados disponiveis na banda-d “t” (Figura (2.2.c)). A repulsdo coulombiana entre

elétrons com spin opostos estabiliza esta polarizagdo mesmo na auséncia de campo externo

aplicado.
Dle, D(e,) D(e){H#0 Estavel |
chrmz L
€
D(e, D(e, (b)|D(e,)
I Estados ocupados da banda-d Estados desocupados da banda-d
7”771 Estados ocupados da banda-s Estados desocupados da banda-s

Figura 2.2: Densidade de estados de metais de transicdo na fase paramagnética (T > Tc). (a) Bandas
ndo polarizadas na auséncia de campo magnético aplicado: mesmo numero de elétrons com spin
(1) e spin (V). (b) Deslocamento energético da banda-d devido a presenca de campo magnético
aplicado. (c) Equalizagdo do potencial quimico para que o sistema adquira estabilidade, resultando
em um maior numero de elétrons com spin (1) do que elétrons com spin (1).

2.2 — Modelo de Duas Correntes

2.2.1 - Modelo de Mott

O modelo de duas correntes supde que elétrons pertencentes as sub-bandas de spin
majoritarios € minoritarios contribuem de forma independente para a condutividade total. Este
modelo foi proposto por Mott [7][8] para explicar o comportamento da condutividade elétrica
de metais ferromagnéticos nas vizinhangas de uma transi¢cdo ferro-paramagnética. Segundo

este modelo, a condutividade elétrica em ferromagnetos que tenham momentos magnéticos
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itinerantes pode ser considerada como uma associagdo em paralelo de duas correntes, ja que
elétrons de uma sub-banda dependente de spin supostamente ndo sdo espalhados para estados
da outra sub-banda. Desta forma, pode-se expressar a condutividade total como

o=0,t0, , 2.1)
onde O ¢ a condutividade elétrica total e 0 ¢ 0 sdo as condutividades elétricas associadas aos

elétrons majoritarios e minoritrios, respectivamente.

De forma equivalente, a resistividade total ¢ dada por:

1_1 1

_=_+_

p P P, (2.2)
ou,

PO L (2.3)
prtp.

onde p ¢ a resistividade elétrica total e p e p sdo as resistividades associadas aos elétrons
T 1

majoritarios e minoritarios, respectivamente.

Como ja ¢ conhecido de longa data [9], os elétrons da banda-s sdo os responsaveis
pela boa condutividade elétrica nos metais. Isso se deve ao fato de existir uma diferenca
significativa entre as massas efetivas dos elétrons pertencentes a banda-s (elétrons quase
livres) e os elétrons da banda-d (fortemente interagentes com os carogos i0nicos). Sendo
assim, a condutividade de cada uma das sub-bandas de spin pode ser escrita como a soma de
dois termos, onde cada termo estd vinculado a natureza dos elétrons de condugdo. Por

exemplo, para a sub-banda de spins majoritarios, escreve-se
T =03 t0, (2.4)
ondeg e o, sdo respectivamente as condutividades dos eletrons das sub-bandas s ¢ d com
ST 1
spin 1.

2
A condutividade elétrica é genericamente expressa como ;=T onde n ¢ a
* b
m

densidade eletronica, e é a carga do elétron, T ¢ o tempo de relaxacdo e m” ¢ a massa efetiva
dos portadores de carga. Como a massa efetiva dos elétrons-d ¢ tipicamente uma ordem de

grandeza maior que a dos elétrons-s, supde-se que a condutividade elétrica dos metais de
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transi¢ao ¢, de fato, dominada por elétrons de natureza s. No entanto, ¢ importante ressaltar
que os mecanismos de colisdo em que um elétron-s ¢ espalhado para um estado do tipo-d
contribuem fortemente para a resistividade elétrica dos metais de transicdo [7]. Este tipo de
mecanismo € responsavel pelo fato de que a resistividade elétrica dos metais de transicao ¢
significativamente maior que a resistividade elétrica dos metais em que apenas elétrons de

natureza-s existem no nivel de Fermi [9].

2.2.2 - Termo de Mistura de Spin

O modelo de Mott ndo leva em conta as interagdes com inversao de spin (tipo spin-
flip) que podem ocorrer quando processos de espalhamento devidos as interagdes elétron-
magnon, ou spin-Orbita, estdo presentes. Tais processos podem misturar as correntes
dependentes de spin modificando a associagdo em paralelo para a resistividade elétrica
proposta pelo modelo de Mott (expressao (2.3)). A adicdo de tais termos relacionados aos
processos de mistura de spin foi proposta por Campbell e Fert [1] em 1976. Eles encontraram
que a resistividade elétrica total (p), levando em conta os processos de espalhamento que

misturam as correntes dependentes de spin, deve ser escrita como

=prp¢+pu(pr+p1) s (25)
prt+p+4p;,

onde p ¢ca resistividade elétrica devido aos processos de espalhamentos que promovem a
1

interagdo entre as correntes dependentes de spin. Esquematicamente pode-se representar tais

processos como ilustrado na figura (2.3).
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il

AWV

Figura 2.3: Processo de espalhamento dependente de spin causado pela intera¢do com um magnon.
Um elétron da sub-banda n com spin 1 é espalhado para uma sub-banda n* com spin |. Para os
metais de transicdo, os indices n e n" estdo relacionados com as sub-bandas s e d.

23 — Propriedades de Magneto-transporte em

Ferromagnetos e Previsoes do Modelo de Duas Correntes

2.3.1 — Resistividade em Metais Magnéticos

Os processos de espalhamentos que envolvem elétrons de condugao nos materiais nao
magnéticos t€ém como origem as interagcdes com fonons, que sdo dependentes da temperatura,
e com as impurezas e outros defeitos estaticos da rede cristalina. Estudando ligas diluidas, em
1864, Matthiessen e Vogt [10] verificaram que a resistividade elétrica dos metais pode ser
dividida nestas duas contribui¢des distintas e independentes. Pode-se expressar esta idéia

matematicamente como
p(T)=po+p,(T) > (2.6)

onde p ¢ a resistividade elétrica residual e P, ¢ a resistividade elétrica devido a interagao

elétron-fonon.

Denominamos a equacao (2.6) como "regra de Matthissen". De forma geral, esta
regra diz que a resistividade ¢ uma propriedade aditiva dos diversos mecanismos de
espalhamento que podem atuar sobre os elétrons de condug¢do. No caso especifico

representado pela equagdo (2.6), o termo residual ¢ independente da temperatura e tem como
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origem o processo de espalhamento dos elétrons de condugdo com as impurezas e/ou as
imperfei¢cdes da rede cristalina. O segundo termo da equacdo (2.6) ¢ dependente da
temperatura e decorrente dos processos de espalhamento elétron-fonon. O termo residual
depende da pureza e do estado de ordem do metal, enquanto o termo devido ao espalhamento
elétron-fonon € intrinseco e caracteristico do material estudado. A regra da aditividade dos
mecanismos resistivos ndo € rigorosa. Teoricamente sdo previstos pequenos desvios a regra de

Matthiessen [11], os quais sdo observados experimentalmente [10].

Em sistemas metéalicos que apresentam ordem magnética, outro termo deve ser
adicionado a fungdo resistividade (expressao (2.6)). Este termo provém da interacdo do spin

dos elétrons de conducdo com a magnetizagdo do metal e pode ser representado como a
resistividade devido a ordem magnética (o ). Como a magnetizag¢do ¢ fung¢do da temperatura,
o termo da resistividade devido a ordem magnética também o serd. Em altas temperaturas o
termo p ¢ comumente chamado de resistividade elétrica devido a desordem de spin. Este

termo apresenta um comportamento singular na temperatura de ordenamento magnético [12].
Em baixas temperaturas, a contribui¢ao resistiva em razdo da ordem magnética pode ser
descrita em termos do espalhamento elétron-magnon. Sendo assim, no caso de metais

magnéticos podemos reescrever a equacao (2.6) como
p(T)=pytp (T)+p, ,(T) . 2.7)

No caso de metais magnéticos também se observa pequenos desvios a regra
Matthiessen [10]. O modelo de duas correntes de Campbell e Fert [13], por exemplo, prevé
que existe um desvio a esta regra para a resistividade residual de ligas ferromagnéticas
ternarias que ¢ causado pela diferenga de condutividade elétrica das sub-bandas de condugdo
dependentes de spin. O modelo de Campbell e Fert também faz previsao de desvios a regra de
Matthiessen para a resistividade elétrica de ligas bindrias no regime de baixas temperaturas
[1], no qual as resistividades elétricas residuais dependentes de spin sdo muito maiores que as
ideais. Neste limite, a resistividade elétrica total ¢ dada pela soma de duas contribui¢des: uma
que contém o termo que mistura as correntes dependentes de spin e outra que contém a
resistividade elétrica residual acoplada com um termo dependente da temperatura. Segundo
este modelo , a resistividade elétrica da liga ¢ dada por [1]

2

1), (1), (2.8)

1_|_(0(_§)2 w -
ox+1

(x+1)

p(T)=p,+ p,(T)+
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onde os termos sao definidos como

e[ :
Por | (2.9)
_ PorPos
O_p0T+p0l (2-10)
£= p,(T)
PREY @1
c

_ p(T)p(T)
o= T o (T)

(2.12)

Os termos que envolvem p. relacionam-se a resistividade elétrica residual. Os termos

que envolvem pP(T) dizem respeito a resistividade elétrica ideal e tendem a zero em
1

temperatura nula.
A expressao (2.8) ¢ valida se for feita a suposi¢do que ,OH(TZO) = 0, o que nem

sempre ¢ verdade. No caso em que o espalhamento por impurezas contiver um termo devido

ao acoplamento spin-6Orbita, o termo de mistura de spin ndo se anulaem T =0 K [14].

Tanto sistemas nao-magnéticos quanto magnéticos exibem o efeito Hall e o efeito
magnetorresistivo ordinarios. Tais efeitos serdo abordados na proxima secdo. Entretanto os
ultimos apresentam outras contribui¢des que tém origem fisica distinta da acdo da forca de
Lorentz. Por se tratar de sistemas que apresentam ordem magnética, ou seja, magnetizacao
espontanea, as interacoes dos elétrons de Bloch com os momentos magnéticos microscopicos
da estrutura cristalina desempenham um papel importante na descricdo dos fendmenos de
transporte. Esse tipo de interacao pode adicionar termos na resistividade elétrica relacionados
ao acoplamento spin-6rbita e ao espalhamento elétron-magnon se estivermos em regime de
baixas temperaturas, no qual o sistema se encontra préximo ao estado fundamental ordenado

magneticamente. Assim, a equa¢do (2.7) pode ser generalizada como
onde p (T) deve-se ao espalhamento dos elétrons de condugio por magnons e o (T) resulta

das colisdes destes elétrons com centros spin-Orbita. Genericamente, o (T) pode ser
m
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interpretado como uma contribuicao a resistividade elétrica gerada pela desordem de spin. Os
desvios a periodicidade perfeita da rede de momentos magnéticos microscopicos, os quais

podem ser estaticos ou dindmicos (magnons), geram espalhamento dos elétrons de condugao.

2.3.2 — Efeito Hall e Magnetorresisténcia em Metais

Quando um material condutor qualquer em condig¢des isotérmicas ¢ submetido a um
campo elétrico £ , surge como resposta a essa perturbagio externa uma densidade de
corrente J referente ao fluxo de portadores de carga por unidade de tempo que atravessa a
secdo transversal do material em questdo. A relacao entre a densidade de corrente e o campo
elétrico aplicado depende da natureza da substancia e define o tensor resistividade elétrica

(p), de modo que
E=pJ . (2.14)

Se adicionarmos ao sistema um campo magnético aplicado H , outros efeitos irdo
aparecer. Os dois efeitos mais comumente tratados nos fenomenos de magneto-transporte
elétrico sdo o efeito Hall (EH) e a magnetorresisténcia (MR). Nos condutores normais, a

origem fisica desses fenomenos resulta da for¢a de Lorentz atuando sobre as particulas

- -

portadoras de carga. No caso de materiais ndo-magnéticos pode-se escrever B=pu H .

Desta forma, ¢ comum expressar a for¢a de Lorentz como

-

F=e(E+u,vxH) . (2.15)

onde V ¢ a velocidade do portador de carga. No caso de metais, entende-se V como a

velocidade de deriva dos portadores sob acdo do campo elétrico £



Capitulo 2 — Transporte Elétrico Polarizado em Spin 18
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Figura 2.4: Orientagdes relativas de campo magnético e densidade de corrente relevantes aos fenémenos de
magneto-transporte (a) geometria longitudinal ( H ||.] ) e (b) geometria transversal (H 1J ) [15]. 4

corrente é aplicada na amostra através dos pontos A e B. Os pontos C e D sdo usados para as medidas de
tensdo longitudinal (caso (a)) e transversal (caso(b)).

Por conveniéncia se escolhe o sistema de referéncia de tal forma que o vetor
densidade de corrente tenha apenas a componente x ndo nula (J,#0). O campo magnético
pode estar em duas dire¢des distintas em relacdo ao vetor densidade de corrente: paralelo a

J (figura (2.4.2)) ou perpendicular & J e ao plano da amostra (figura (2.4.b)). O efeito
Hall ocorre quando o sistema se encontra em geometria transversal (figura (2.4.b)) e esta
associado ao aparecimento de um campo elétrico na dire¢ao y (d.d.p. entre os pontos C e D na
figura (2.4.b)). Este campo ¢, muitas vezes, denominado de campo de Hall e ¢ perpendicular

ao campo elétrico aplicado. O campo de Hall pode ser expresso como [16]

E =Ry J e H | (2.16)

1 ) ) )
onde RO:n_q ¢ denominado de coeficiente de Hall, n ¢ a densidade de portadores e

g==e ¢ a carga dos portadores. A constante de Hall fornece uma medida experimental da
densidade n e do sinal dos portadores de carga. Se R,< 0, os portadores sao elétrons, ao passo
que se Ry,> 0, a corrente se deve as lacunas. A partir da expressao para o campo de Hall (2.16)

define-se também a resistividade de Hall.
P =Ry o H (2.17)

A resistividade de Hall (ou resistividade ndo-diagonal p,,) ¢é uma fungdo impar do

campo magnético aplicado.

A magnetorresisténcia € o fendmeno relacionado a variacdo da resistividade elétrica
em funcdo do campo magnético aplicado em uma dada temperatura. Como a resistividade

elétrica ¢ uma funcdo da orientagdo relativa entre H e J , faz-se necessario definir uma
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magnetorresisténcia relativa para as geometrias longitudinal e transversal. Em geral, a
magnetorresisténcia ¢ expressa em termos da variacdo percentual da resistividade com relagao
ao valor em campo aplicado nulo, ou seja,

Ap(H,T)_p(H ,T)=p(0,T)
p(0,T) p(0,T) ’

(2.18)

onde p(H,T) ¢é a resistividade elétrica na presenga do campo magnético H na temperatura T e
p(0,T) ¢ a resistividade elétrica em campo nulo na mesma temperatura. Como existem duas

geometrias distintas se faz necessario distingui-las como:

. Ap. A o
(1) W ¢ a magnetorresisténcia transversal, na qual o campo magnético ¢ aplicado
p

perpendicularmente ao plano da amostra e a densidade de corrente (figura (2.4.b));

(i) ——=- ¢ a magnetorresisténcia longitudinal, na qual o campo magnético ¢

(0)

aplicado paralelamente a densidade de corrente (figura (2.4.a)).

Ap
p

Para o caso de filmes finos, quando a espessura da amostra ¢ muito menor que as
demais dimensoes, define-se uma magnetorresisténcia transversal no plano, na qual o campo
magnético ¢ aplicado paralelamente ao plano da amostra e perpendicular a densidade de

corrente.

A for¢a de Lorentz, embora ndo altere os mecanismos de espalhamento eletronico,
produz magnetorresisténcia positiva devido ao encurvamento das trajetdrias dos portadores de
carga. Este encurvamento tende a localizar os portadores em Orbitas ciclotronicas e tornar
menos efetivo seu avango na direcdo paralela ao campo elétrico. A magnetorresisténcia de
Lorentz é proporcional a H* no limite de baixos campos magnéticos aplicados e ¢é
inversamente proporcional a resistividade elétrica longitudinal. Assim, a magnetorresisténcia
de Lorentz tende a ser significativa em baixas temperaturas, mas se torna pequena em
temperaturas elevadas. Deve-se também notar que a forga de Lorentz ndo contribui para a

magnetorresisténcia longitudinal de forma direta.

Os fenomenos de magneto-transporte, tal como descritos acima, dao origem a termos
que denominamos de contribui¢des de Lorentz ou contribui¢des ordindrias, gerando, entdo, a

magnetorresisténcia ordinaria (MRO) e o efeito Hall ordinario (EHO).
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2.3.3 — Efeito Hall e Magnetorresisténcia em Materiais

Magnéticos

2.3.3.1 — Efeito Hall em Materiais Magnéticos

Logo apds a descoberta do efeito que leva o seu nome em metais normais, Edwin
Hebert Hall verificou, em 1879, que os materiais magnéticos apresentam um efeito com
caracteristicas proprias. Enquanto nos metais normais a resistividade de Hall exibe um
comportamento linear com a indugdo magnética B, tal como previsto pela forga de Lorentz,
nos metais ferromagnéticos se observa duas regides distintas. Em baixos campos aplicados, a
resistividade de Hall cresce rapidamente com a indugdo magnética, enquanto que em campos
mais altos a taxa de aumento da resistividade de Hall diminui e se torna aproximadamente
linear com B. O comportamento da resistividade Hall em fungdo da indugdo magnética

observada nos metais ferromagnéticos estd esquematicamente representado na figura (2.5).

P Hank

Figura 2.5: Resistividade de Hall em fun¢do da indu¢do magnética em um metal ferromagnético
(curva continua). A extrapolacdo pode ser usada para determinar o valor do coeficiente
extraordindrio de Hall (curva pontilhada). O valor da resistividade de Hall no ponto Q é igual a

HoR M , . Ainterseccdo entre as extrapolagdes dos regimes de baixo e de alto campo magnético
aplicado ocorre quando o sistema atinge a magnetizacdo de saturacdo. No ponto de intersec¢do o
valor da resistividade Hall (ponto P) é igual a Uo(Ro"‘RS)M P
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Interpreta-se o efeito Hall em metais ferromagnéticos supondo-se que, em adi¢do a
contribuicao devida a for¢a de Lorentz, ocorre um termo adicional denominado de efeito Hall
anomalo (EHA) ou efeito Hall extraordinario. Na década de 1930 Pugh e Lippert [17][18]
estabeleceram uma relacdo empirica para a resistividade de Hall em sistemas magnéticos
como fun¢do do campo magnético aplicado e da magnetizacdo. Atualmente ¢ usual se

expressar a resistividade de Hall nos metais magnéticos como:
P =Ry B+Rsuy M . (2.19)

O primeiro termo do lado direito da expressdo acima esta relacionado ao efeito Hall
ordinario (EHO) e R, ¢ denominada de constante de Hall ordinaria, assim como descrito na
secdo 2.3.2. O segundo termo estd associado ao efeito Hall anomalo (EHA) e Rs ¢

denominada de constante de Hall anomala, ou extraordinaria.

A contribuicdo andémala do efeito Hall pode resultar de trés mecanismos principais:
deflexdo intrinseca, “side jump” e “skew scattering”. O primeiro mecanismo estd diretamente
ligado as propriedades topologicas dos estados de Bloch. Esta contribuicao foi inicialmente
proposta por Karplus e Luttinger [19] e ¢ modernamente interpretada como efeito da fase de
Berry nas fungdes de onda eletronicas submetidas ao espalhamento spin-Orbita. Esta
contribuicdo ¢ intrinseca e depende quase que exclusivamente da estrutura eletronica da banda
de conducao e da topologia da superficie de Fermi. O mecanismo de “side-jump” € resultado
da interacao do pacote de ondas eletronico com impurezas magnéticas através da interacao
spin-orbita. Este mecanismo produz um espalhamento que desloca lateralmente o centro de
massa do pacote de ondas eletronico. Tanto a deflexdo intrinseca quanto o “side-jump” sdo
proporcionais ao quadrado da resistividade [20]. Porém, no caso do “side-jump”, € necessaria
a presenca de impurezas. O “skew scattering” tem como origem a interagao direta do spin do
elétron de condugdo com o momento angular orbital do centro espalhador e ¢ proporcional a
resistividade longitudinal [21][22]. Dessa forma, escreve-se a resistividade elétrica transversal

devido ao efeito Hall extraordinario como [19]
Pur=AM (a P"‘bpz) , (2.20)

onde A ¢ a constante de acoplamento spin-Orbita, a e b, sdo constantes e M ¢ o modulo da
magnetizacdo. O termo linear com a resistividade se deve ao “skew scattering”, enquanto que

o termo quadratico expressa a soma das contribui¢des intrinseca e de “side-jump”.
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2.3.3.2 — Magnetorresisténcia em Materiais Magnéticos

Nos metais magnéticos e estruturalmente isotropicos, a resistividade elétrica ¢ funcdo
da orientacdo relativa entre o vetor densidade de corrente elétrica e o vetor indugdo
magnética. Pode-se escrever a equacao genérica (2.13), sem o termo de acoplamento spin-

orbita, como
p(T,B,0)=pytp,(T)+p,(T,B)+5p(B,0) , (2.21)

onde 6 ¢ o angulo entre J ¢ B e 6p(B,0) representa o efeito da anisotropia. Este

fenomeno € conhecido como anisotropia da magnetorresisténcia (AMR) e pode ser definida,

para o caso especifico em que 6=0° (p)) e0=90° (p,), como

Ap =PL(H)_P|\(H)

2.22
p(0)~  p(H=0) 222
O termo p (T.,B) ¢ associado a desordem de spin e pode ser escrito como [23]
o (B)=d|1——L80 (2.23)
" S(S+1) [

onde A4 ¢ uma constante e [$LE a média termodinamica do operador spin do sitio espalhador.

Este termo resistivo sempre acarreta magnetorresisténcia negativa, a qual varia
aproximadamente com M?, em razdo da supressio da desordem de spin induzida pelo campo

magnético aplicado.

Hé também contribui¢des da for¢a de Lorentz e do mecanismo de condugdo por duas
correntes a magnetorresisténcia dos metais ferromagnéticos. A forca de Lorentz sempre
produz magnetorresisténcia positiva. Como ja visto, esta contribuicdo ¢ diretamente

proporcional a H? e inversamente proporcional a resistividade na auséncia de campo.

A condugdo por duas correntes dependentes de spin também pode produzir

magnetorresisténcia positiva na fase ordenada. Onose e col. [24] propuseram que a origem da
magnetorresisténcia positiva observada no sistema ferromagnético Fe, Co Si se deve a
diminui¢do da densidade eletronica da sub-banda de spin minoritario nas vizinhangas do nivel

de Fermi. Esta diminui¢do ¢ induzida pelo deslocamento Zeeman produzido pelo campo

aplicado (figura (2.2.c)) e afeta tanto a magnetizacdo quanto a condutividade do material
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ferromagnético. Onose e col. [24], usando a teoria de Boltzmann para a condutividade [9],
encontraram uma expressao que associa a variagdo da condutividade elétrica em fungdo do
campo magnético com o aumento da magnetizagdo induzida pela transferéncia de elétrons da
sub-banda de spin minoritario para a sub-banda majoritaria. A expressao proposta por Onose ¢
col. [24] pode ser escrita como:

Ap

m=P(H)5M(A+B) , (2.24)

onde pP(H) ¢ a resistividade elétrica longitudinal na presenca de campo magnético,
OM = M(H) — M(0) ¢ a variacdo da magnetizagdo induzida pelo campo magnético e os termos

A e B sao dados por

A== (u,—,) (2.25)

B= eZF [Himjai(ln(Di(EF)))_“Tm:aieF(ln(DT(EF)))}' (2.26)

Nas equacgdes (2.25) e (2.26) M ¢a mobilidade dos elétrons da sub-banda de spin O,

V. ¢ a velocidade de Fermi, m, ¢ amassa efetiva dos elétrons da sub-banda de spin g, e ¢ a

carga do elétrons, L ¢ a permeabilidade magnética no vacuo e D,(€,;) & a densidade de

estados por dire¢do de spin no nivel de Fermi (€;) para a sub-banda o.

O sinal da magnetorresisténcia, em primeira aproximagao, sera dado pela diferenga
entre as mobilidades das duas sub-bandas de spin. No entanto, se a densidade de estados
variar fortemente com a energia na posicao do nivel de Fermi, o termo B, dado pela equacdo

(2.26), podera ser o responsavel pelo sinal da magnetorresisténcia [24].
2.3.3.3 — Anisotropia Espontdnea da Resistividade

Em metais ferromagnéticos um termo resistivo adicional ocorre em razao da presenca
da ordem magnética intrinseca no sistema. Este termo € anisotrdpico e reflete a diferenga da

resistividade elétrica (em campo nulo) nos casos em que a corrente ¢ paralela ou
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perpendicular & magnetizagdo espontanea do material. Assim, a anisotropia espontinea da

resistividade (ﬂ) ¢ definida como [14]
P |aer

(Ap) _ PH(B_’O)_PL(B_’O)

e (2.27)

1 2 )
3 PH(B_’O)‘F?PL (B—0)

onde os sub indices se referem a orientagcdo relativa entre o campo magnético aplicado e a

densidade de corrente elétrica.

As resistividades em B = 0 sdo obtidas através de extrapolacdo dos dados medidos em

presenga de campo, conforme esquematizado na figura (2.6).
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Figura 2.6: Extrapola¢do para determinar o valor da anisotropia espontinea da resistividade em
B = 0 no regime (a) de baixas temperaturas e (b) de altas temperaturas. A diferenga entre os valores
de campo aplicado para as extrapolagoes das resistividades p| (ponto P)e P, (ponto Q) se deve
ao efeito do campo desmagnetizante H,. O ponto R representa o valor da resistividade em campo
aplicado nulo, no qual ndo existe diferenca entre as resistividades elétricas longitudinal e transversal.

Utilizando o modelo de duas correntes, que leva em conta o mecanismo de mistura de
spins apresentado anteriormente, Campbell e col. [14] encontraram uma expressao associada a
anisotropia espontanea da resistividade. Esta anisotropia tem como origem a interagdo spin-
orbita e pode ser expressa como

onde &=(p,,/ps:) ey é uma constante relacionada ao acoplamento spin-6rbita e a energia

de troca. Para os metais de transicado, Yy ¢ aproximadamente igual a 0.01 [14].



3 - Materiais e Métodos

Neste capitulo sdo apresentadas algumas das caracteristicas relevantes dos sistemas
utilizados neste trabalho, assim como sdo descritos os métodos de preparagdao das amostras do
composto de Heusler Pd,MnSn e das ligas de Co-Fe. E feita também uma breve apresentagio
dos equipamentos e a descricao dos procedimentos utilizados nas medidas de magnetizagao e

de magneto-transporte.

3.1 - Compostos de Heusler

3.1.1 - Descri¢cao dos Compostos de Heusler

Os compostos de Heusler sdo sistemas intermetalicos cubicos que sdo caracterizados
pela estequiometria XoTZ. A estrutura cristalografica dominante ¢ L.2,. Porém, as variantes
parcialmente desordenadas Cl,, B2 e A2 também sdo catalogadas como compostos de

Heusler. A estrutura caracteristica L2, ¢ mostrada na figura (3.1).

Figura 3.1: Estrutura cristalina L2, dos compostos Heusler com a estequiometria X,YZ e pardmetro
de rede a. Para o Pd>MnSn este pardmetro de rede é aproximadamente igual a 6 A.
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O elemento X ¢ normalmente um metal nobre ou de transi¢cao. Exemplos sdo: paladio,
niquel e ouro. O elemento T ¢ um metal de transi¢do podendo ser manganés, vanadio, niobio
e outros ou um terra-rara como o gadolinio, por exemplo. O elemento Z ¢ em geral um metal

s-p como aluminio, indio ou estanho.

Um dos interesses no estudo desses compostos se deve ao fato de que os elementos X,
T e Z sdao normalmente metais ndo magnéticos em temperatura ambiente. No entanto, os
compostos podem ser ferromagnéticos (como no caso do Pd,MnSn) ou antiferromagnéticos

(como, por exemplo, o Pd,Mnln).

O manganés ¢ o responsavel pela presenca de momento magnético localizado nos
compostos X,MnZ. Como a distdncia entre os atomos de Mn é de aproximadamente 4 A, a
ordem magnética ndo pode ser ocasionada pela interagdo de troca direta. Sendo assim, o
ordenamento magnético ocorre via interagdo indireta, do tipo RKKY, na qual os momentos
magnéticos localizados dos atomos de Mn interagem entre si via polariza¢do dos elétrons da

banda de conducao.

O composto Heusler estudado nesta dissertagdo ¢ o Pd,MnSn. Este sistema apresenta
uma transi¢ao ferromagnética em torno de 189 K [25][26]. O parametro de rede do Pd2MnSn

é de aproximadamente 6 A [27].

3.1.2 — Preparagao da Amostra de Pd2MnSn

A amostra de Pd;MnSn utilizada neste trabalho foi cedida pelo Dr. C.M. Hurd da
Universidade de Ottawa, no Canadé. Os elementos que formam o composto apresentavam

pureza maior ou igual 99,999 at % [25].

O processo de fusdo dos elementos constituintes para a fabricacdo da amostra foi feito
em atmosfera de argonio. Utilizou-se um forno de inducao e cadinho de alumina (Al,Os). Para
maximizar a ordem e homogeneidade da amostra, fez-se um tratamento térmico de 71 h em
1073 K, seguido de resfriamento lento até temperatura ambiente [25]. Andlises quimicas
foram feitas para verificar a composi¢do da amostra. Analises por difracdo de raios-X

confirmam a presenca da estrutura L2, [25].

A amostra de Pd;MnSn para medidas de magneto-transporte precisou ser usinada para
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melhorar a relagao sinal/ruido nas medidas de efeito Hall e para se adaptar ao tamanho do
porta-amostra do sistema de medidas. As dimensdes originais eram 15 mm x 2,56 mm x
1 mm. Apds a usinagem, as dimensdes sdo 5,64 mm x 2,56 mm x 0,26 mm. Para o processo
de usinagem, utilizou-se uma serra circular de diamante para diminuir o comprimento e lixas

(grao 1200) para diminuir a espessura.

3.2 - Ligas Diluidas de Co-Fe

3.2.1 - Descricao das Ligas de Co-Fe

O cobalto puro apresenta uma transi¢do martensitica em torno de 420°C. Abaixo desta
temperatura a estrutura cristalina ¢ hexagonal compacta (hcp) com parametros de rede
a=2,507 A ec=4,07 A (figura (3.2.2)) [28]. Acima desta temperatura a estrutura ¢ cubica de
face centrada (cfc), com parametro de rede a = 3,545 A (figura (3.2.b)) [29].

(a) (b)

Figura 3.2: (a) Estrutura cristalina hexagonal para o Co com parametros de rede a = 2,507 4 e
c = 4,07 A. (b) Estrutura cristalina cubica de face centrada para o mesmo metal com pardmetro de

rede a = 3,545 A.

A estrutura hep introduz uma anisotropia cristalina intrinseca no cobalto metalico. No
entanto, pode-se eliminar esta anisotropia cristalina introduzindo ferro como impureza diluida

no cobalto. Desta forma, suprime-se a transi¢do martensitica, facilitando a obtencdo da
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estrutura ctbica. O diagrama de fases da liga (figura (3.3)) mostra que para concentragdes de

Fe acima de 4 at %, a fase cfc (fase y) ¢ estabilizada.
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Figura 3.3: Diagrama de fase da liga de Co-Fe contendo as fases a, Q', ), £e L. A fase O apresenta
estrutura cubica centrada (cc) ordenada, enquanto a fase Q" apresenta estrutura cc desordenada. A
estrutura cubica de face centrada (cfc) esta presente na fase y. A fase € é caracterizada pela estrutura
hexagonal compacta (hcp)[30].

Porém, a fronteira da estabilidade da fase y nas ligas de Co-Fe no regime diluido nao ¢
perfeitamente definida. Para concentragdes de ferro inferiores a 5 at % pode ocorrer
coexisténcia das fases y e € (fase hcp) segundo o diagrama da figura (3.3). Alguns
pesquisadores tém estudado processos térmicos € mecanicos que possam controlar de forma
mais efetiva a transformacao de fase estrutural no cobalto [31][32]. Além da concentracao de
impurezas no cobalto e do tratamento térmico utilizado, outros fatores influenciam na

estabilizacdo da fase y nas ligas, como, por exemplo, o tamanho de grao[32].
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3.2.2 - Preparagao das Amostras de Co-Fe

Neste trabalho foram utilizadas trés amostras de Co-Fe x at %, com x = 2, 4 e 6. As
purezas sao 99,999 % para o Co e 99,9 % para o Fe. A fabrica¢do das amostras foi feita com o
auxilio de um forno de resisténcia elétrica que utiliza elementos aquecedores "glowbar". O
processo de fusdao dos elementos constituintes para a fabricagdo das amostras foi feito em
atmosfera controlada (vacuo ou pressdo de argdnio). Para isso, utilizou-se uma camara, para
controle da atmosfera, na qual se fixou em um tubo de alumina recozido. O material foi
fundido em cadinhos de alumina, em quantidades da ordem de 4,5 g para cada amostra. Para
se verificar a concentragdo final das ligas, mediu-se a massa antes e depois do processo de
fusdo dos elementos. Verificou-se desvios iguais ou menores que 0,02 at % na concentragao

de Fe [10].

As amostras para medidas de magneto-transporte foram formatadas com o auxilio de
um equipamento que utiliza o processo de eletroerosdao para efetuar o corte. Desta forma o
tensionamento mecanico nos materiais, em virtude dos processos de formatagdo, ¢
praticamente eliminado. Processos de polimento também foram utilizados. As amostras
tomaram a forma de paralelepipedos com dimensdes aproximadas de 13 mm x 1,5 mm x
0,5 mm. Posteriormente, as amostras foram tratadas termicamente durante 24 horas a 900° C e
resfriadas lentamente até temperatura ambiente numa taxa de 4° C/min. Outros detalhes sobre

a preparacdo e caracterizacao destas amostras sdo discutidos na referéncia [10].

Para o presente estudo foi necessario diminuir a espessura € o comprimento das
amostras para aumentar a relagdo sinal/ruido nas medidas de efeito Hall. As dimensdes finais
aproximadas das amostras sdo 10 mm x 1,5 mm x 0,2 mm. Apos este processo foi realizado
um tratamento térmico adicional com o objetivo de minimizar tensdes mecanicas € promover
a estabiliza¢do da fase y. Durante a témpera, as amostras permaneceram em uma céapsula de
quartzo, em atmosfera de argdnio, por 12 horas em 600° C. Em seguida, as amostras foram
resfriadas rapidamente em Aagua em temperatura ambiente. Para acelerar o processo de

resfriamento a capsula foi quebrada no instante em que entrou em contato com a agua.
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3.2.3 — Difratogramas de Raios-X

Em razao da quantidade de variaveis que podem dificultar a estabilizagdo da fase y nas
ligas Co-Fe, medidas de difracdo de raios-X foram realizadas nas amostras policristalinas para

a verificagdo da estrutura cristalina presente nas ligas.
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Figura 3.4: Difratogramas das ligas de Co-Fe x at % com x = 2 (a) e x = 6 (b). As linhas dos picos
de difracdo da fase hexagonal compacta (hcp) e da fase cubica de face centrada (cfc) estdo indicados
na parte superior de cada difratograma. Os planos de reflexdo da fase predominante estdo indicados
nas figuras e os planos de reflexdo com asterisco indicam os picos da fase minoritaria.
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Um difratdmetro da Siemens equipado com gonidometro modelo 500, usando a linha
Kq do Cu, foi utilizado para andlise da estrutura cristalina das ligas de Co-Fe. Os
difratogramas foram obtidos a partir da difracdo de raios-X pela superficie dos “bulks”

policristalinos.

Os difratogramas das amostras de Co-Fe x at % com x = 2 ¢ 6 podem ser vistas nas
figura (3.4.a) e (3.4.b), respectivamente. A amostra com menor concentracdo de Fe apresenta
predominantemente a fase hcp enquanto que na amostra com 6 at % de Fe predomina a fase

cfc.
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3.2.4 — Microscopia Eletronica de Varredura e Espectroscopia

por Dispersao de Energia

Imagens de microscopia eletronica de varredura (MEV) e andlises de espectroscopia
por dispersdo de energia (Electron Dispersive Spectroscopy — EDS) foram feitas no Pd,MnSn
e nas ligas de Co-Fe no Laboratério de Microscopia do IF-UFRGS. Analises do espectro de
dispersao de energia de diversas regido da amostra de Pd.MnSn confirmaram a estequiometria

do composto. Contaminagdes com C e Si estdo presentes em algumas regides da amostra.
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Figura 3.5: (a) Imagem obtida por MEV do composto Pd,MnSn com uma amplifica¢do de 200 vezes e
uma tensdo de aceleragdo de 20 kV. (b) Espectro de energia obtido pela técnica de EDS da regido
interna ao retangulo no painel (a). A andlise indica que o peso atémico percentual dentro da regido
do quadrado é de 49,49 at % de Pd, 25,57 at % de Mn e 24,94 at % de Sn.
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Figura 3.6: (a) Imagem obtida por MEV da liga Co-Fe 2 at % com uma amplifica¢do de 80 vezes e
uma tensdo de aceleracdo de 20 kV. (b) Espectro de energia obtido pela técnica de EDS na regido

interna ao retangulo da imagem do painel (a). Para esta concentragdo, a andlise EDS indica
98,02 at % de Co e 1,98 at % de Fe.
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Anadlises dos espectros de dispersdao de energia das ligas de Co-Fe confirmam a

estequiometria das amostras. A figura (3.6) mostra os resultados para o Co-Fe 2 at %.

3.3 - Técnicas Experimentais

Medidas de magnetizacdo e de magneto-transporte foram realizadas nas ligas de Co-Fe
e no composto de Heusler Pd;MnSn. As proximas duas se¢des contém breves descrigdes dos
equipamentos, da preparacdo das amostras para cada técnica (magnetizacdo ou magneto-

transporte) e dos procedimentos utilizados nas medidas.

3.3.1 - Magnetizagao

3.3.1.1 - Magnetometro de SQUID

As medidas de magnetizacdo DC foram realizadas em um magnetometro de SQUID
(Superconductor Quantum Interference Device), modelo MPMS-XL (Magnetic Properties
Measurements System) da empresa Quantum Design. Este equipamento pode trabalhar em
um intervalo de temperatura de 2 K a 400 K e aplicar campos magnéticos entre 0 e 50 kOe.
Devido a alta sensibilidade, o sensor SQUID ¢ capaz de detectar momentos magnéticos com
precisdo de 5x10° emu. No entanto, também existem limitagdes, as quais impedem que se

possa medir amostras que apresentem momentos magnéticos acima de 10” emu.

Pode-se dividir o magnetometro de SQUID em duas partes principais: criogenia e

eletronica.

A criogenia ¢ formada por um criostato com dois compartimentos isolados
termicamente, um central contendo hélio liquido e um mais externo para nitrogénio liquido.
Ambos sdo isolados do meio externo por paredes duplas. O compartimento entre as paredes ¢

evacuado. A figura (3.7) ilustra a parte criogénica do equipamento.
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Figura 3.7: Corte transversal do dewar do SQUID. O dewar contém um reservatorio de hélio liquido
com capacidade de 56 litros, um reservatorio de nitrogénio com capacidade de 30 litros, uma camara
evacuada entre os reservatorios, parede externa com superisolamento e carvdo ativado.

Dentro do criostato estdo: o magneto de material supercondutor (Nbs;Sn), o sensor
SQUID, o sistema de termometria, a haste de medidas e diversos componentes eletronicos e

criogénicos auxiliares. Estes itens podem ser vistos esquematicamente na figura (3.8).

A interface entre os diversos dispositivos que formam o magnetometro e um
computador ¢ feita via placa IEEE-488. Um software desenvolvido pelo fabricante do
equipamento controla todas as operagdes necessarias para o funcionamento do magnetometro,
com excecdo do procedimento de abastecimento de hélio e nitrogénio liquidos, que sdo

realizados manualmente.

O controle do transporte da amostra, do acionamento do aquecedor interno, da
detec¢do do sinal do sensor SQUID, da fonte de corrente para a bobina supercondutora que
produz o campo externo, da chave do modo persistente do magneto supercondutor, da

impedancia e do sensor de nivel de hélio liquido, sdo feitos pelo controlador modelo 1822.

O controle da chave de fluxo de gas hélio, da chave de fluxo de ar e do sistema de
vacuo sao feitos por outro controlador. O controle do sensor de temperatura e aquecimento do

gas hélio sao feitos pelo controlador R/G modelo 1802.
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O MPMS tem dois modos de medida e de transporte da amostra. Um deles ¢ o sistema
DC, que mede o momento magnético da amostra por uma técnica de extracdo. Para cada
medida de momento magnético o sistema desloca a amostra entre bobinas detectoras dispostas
segundo um gradidometro de 2 ordem, e, no final, retoma a posi¢do inicial. O deslocamento €

feito em passos (steps) e em cada parada o equipamento mede a variagdo no fluxo magnético.

O outro modo que pode ser utilizado denomina-se RSO (Reciprocating Sample
Option). Seu funcionamento se assemelha ao de um magnetémetro de amostra vibrante, no
qual a amostra descreve movimentos oscilatorios em torno de uma posi¢do central, entre as

bobinas do gradidmetro, com uma frequéncia fixa.

No presente trabalho, todas as medidas foram realizadas com o modo DC.

Figura A:

1 —Haste de suporte da amostra;

2 — Rotador da Haste;

3 — Transporte da amostra;

4 —Sonda;

5 — Sensor de nivel de hélio liquido;
6 — Solenoide supercondutor;

7 — Impedincia;

8 — Capsula do SQUID.

Figura B:

1 — Camara da amostra;

2 — Espago da amostra;

3 —Folha isotérmica com aquecedor;

4 —Regido de 1solamento térmico;

5 —Parede de vacuo intemo;

6 — Super isolamento;

7 —Parede de vacuo externo;

8 — Amostra;

9 — Parede interna da bobina supercondutora;
10 — Fio supercondutor multifilamentar;
11 — Parede externa da bobina;

12 — Culote da bobina supercondutora.

Figura 3.8: Componentes que formam a estrutura interna do criostato.
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3.3.1.2 - Preparagdo das Amostras para Medidas de

Magnetizagao

Como dito anteriormente, o magnetometro de SQUID apresenta um limite superior
para a medida do momento magnético das amostras. Sendo assim, deve-se extrair pequenos
pedacos de cada amostra ferromagnética, de forma que a magnitude do sinal lido pelo sensor
permanega dentro dos limites do equipamento durante toda a medida. Com o auxilio de um
alicate de corte, um pequeno pedaco foi retirado de cada amostra. Procurou-se obter amostras
com a geometria de cilindros longos com o intuito de diminuir os efeitos do campo

desmagnetizante.

Apos o processo de formatagdo, as massas das amostras foram determinadas

utilizando-se uma balanga analitica eletronica OHAUS adventurer Modelo AR2140.

O porta-amostra que se utiliza no magnetometro SQUID ¢ um tubo plastico que
apresenta resposta magnética extremamente baixa na presenga de campo magnético aplicado.
Um pequeno pedaco deste canudo ¢ cortado para servir de envolucro para fixar a amostra no
interior do tubo porta-amostra. Para que a amostra ndo se desloque da sua posi¢ao no canudo

durante a medida, tufos de algodao sdo colocados no interior do envoélucro (figura (3.9)).

Envélucro— @ Amostra

Tubo Plastico

— —

Figura 3.9: O porta-amostra utilizado no magnetometro de SQUID é um tubo plastico de material
com baixa resposta magnética. A amostra ¢ fixada num pequeno pedago do mesmo tubo com o auxilio
de algoddo. Este conjunto é inserido no interior do canudo porta-amostra.
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3.3.1.3 - Procedimento de Medida de Magnetiza¢do

Todas as amostras foram submetidas a medidas de magnetiza¢do em func¢ao do campo
magnético aplicado, mantendo-se a temperatura fixa. Para uma dada temperatura, a variagao
do campo magnético aplicado foi de 0 até 50 kOe. O objetivo principal destas experiéncias foi
a determinagdo da magnetizacdo de saturacdo (M) e do campo magnético de saturagdo (Hs)
(figura (3.10)). Este procedimento foi realizado para diversas temperaturas. As medidas de
magnetizacdo em fun¢do do campo magnético aplicado sdo extremamente importantes para a

analise das medidas de magneto-transporte.

Figura 3.10: Figura esquematica da curva de magnetiza¢do versus campo magnético aplicado para a
fase ordenada ferromagneticamente. Existe duas regioes distintas no qual a resposta magnética muda
de comportamento que ocorre em torno do campo de satura¢do H..

Medidas de magnetizacdo em fungdo da temperatura em campo magnético fixo foram
realizadas no Pd,;MnSn. O objetivo destas medidas ¢ a identificacdo da transicdo magnética
que este sistema apresenta em T, = 189 K. Nas ligas de Co-Fe estas medidas ndo foram
realizadas, uma vez que para estas ligas a transicdo magnética esta muito acima da faixa de
temperatura em que o magnetdometro de SQUID pode operar. Para o cobalto puro,

Te = 1400 K [33]. A adi¢do de pequenas quantidades de Fe pouco altera o valor de T..
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3.3.2- Transporte Eletronico

3.3.2.1 - Plataforma PPMS

As medidas de resistividade elétrica, magnetorresisténcia e efeito Hall foram
realizadas em numa plataforma PPMS (Physical Properties Measurements System) da
empresa Quantum Design. Esse equipamento pode operar em um intervalo de temperatura de
2 K a 400 K e aplicar campos magnéticos entre 0 e 90 kOe. Existem diversos modulos
(oferecidos como opcionais) que podem ser instalados no PPMS, tornando possivel a medida
de diversas propriedades fisicas: magnetometria DC e AC, capacidade térmica, transporte

térmico e transporte elétrico.

Pode-se dividir o PPMS em trés principais partes: criogenia, eletronica base e mddulos

opcionais.

A criogenia ¢ formada por um criostato super-isolado contendo hélio liquido. A figura

(3.11) ilustra a parte criogénica do equipamento.

Refletores de radiacdo eletromagnética

Hélio liquido

llll/l/

L[]

Carvio ativado

Figura 3.11: Corte transversal do dewar. O dewar contém cinco refletores de radiagdo
eletromagnética no pescogo, reservatorio de hélio liquido com capacidade de 30 litros, deposito de
carvdo ativado e uma camara evacuada revestida com uma camada superisolante.
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Dentro do criostato estdo o magneto supercondutor, o sistema de termometria € a

camara de amostra. Os itens descritos anteriormente podem ser vistos esquematicamente na

figura (3.12).
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Figura 3.12: (a) Mostra a estrutura interna com os principais componentes internos da sonda do
PPMS. (b) Corte transversal da regido da bobina supercondutora ((a)).

A eletronica base ¢ formada pelo modulo 6000, que ¢ responsavel por gerenciar todas
as agOes necessarias para o funcionamento do plataforma PPMS e das opcdes que podem ser
adicionadas a esta. Apenas o procedimento de abastecimento de hélio ¢ realizado

manualmente.

O controle dos trés sensores de temperatura, do aquecimento do gas hélio, do sensor
de nivel de hélio liquido, da chave de fluxo de géas e do sistema de vacuo sdo feitos pelo
modulo 6000. O controle da fonte de corrente para a bobina supercondutora ¢ feita pelo
moddulo 6700. O diagrama em blocos do PPMS (figura (3.13)) ilustra de forma esquematica

como os dispositivos sdo gerenciados pelo mdodulo 6000.
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Figura 3.13: Diagrama em blocos do PPMS.

Um software desenvolvido pelo fabricante do equipamento pode ser usado para enviar

os comandos para o modulo 6000 via computador.

Para este trabalho, utilizou-se a op¢do “Resistivity”, que utiliza a mesma eletronica
que mede a temperatura nos termometros. Antes de iniciar qualquer medida, deve-se informar
a corrente, tensdo e poté€ncia maxima a ser aplicada. O equipamento limita a corrente em
5 mA, a tensdo em 95 mV e a poténcia em 1 mW. A méxima resolucdo desta op¢do depende
dos valores da corrente e tensdo maxima. Por exemplo, para uma corrente maxima de 5 mA e
uma tensdo maxima de 20 nV, a maxima sensibilidade ¢ de 4pQ. A resisténcia elétrica da
amostra ¢ determinada a partir das medidas de tensdo e corrente através da amostra que o
PPMS mede. Logo apos, o sistema aplica a mesma corrente a qual a amostra estd submetida
em um resistor referéncia. A tensdo neste resistor ¢ usada para se determinar um fator de
ajuste. Este procedimento aumenta a acuracia da medida. O fabricante denomina esta opgao

de medida como modo standard.
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3.3.2.2 — Preparacgado das Amostras para Medidas de Transporte

Eletrico

As amostras foram submetidas a medidas de resistividade em funcdo da temperatura e
do campo magnético aplicado. Para isso, foi necessario estabelecer contatos elétricos que
permanecessem estaveis durante as ciclagens em temperatura. Usou-se a técnica de quatro
pontas. Os contatos externos (tiras A e D nas figuras (3.14)) sdo usados como entrada e saida
de corrente e os contatos mais internos (tiras ou circulos B e C nas figuras (3.14)) sdo usados
para determinar a tensdo. Duas geometrias de contatos foram feitas — longitudinal e
transversal — para que medidas de magnetorresisténcia e de efeito Hall pudessem ser

realizadas.

Nas amostras de Co-Fe os fios de cobre que serviram de condutores foram soldados
com a técnica de solda ponto e logo apds aplicou-se a cola prata em cima da solda ponto. Fez-
se uso da energia térmica emitida por uma lampada incandescente de 100W para acelerar o
processo de cura da cola prata, neste caso. Ja para o composto Heusler fez-se contatos apenas
com cola prata. Logo apds a aplicagdo de cola prata, a amostra foi levada ao forno e aquecida
por 30 minutos a 250°C para realizar a cura da cola. O ultimo passo foi colar os fios de cobre
nas trilhas de prata usando a mesma cola e novamente a amostra foi levada ao forno por mais

2 horas a 250°C .

B C C
A
Q\\\—A
A D @ B B (b)

Figura 3.14: Disposig¢do dos contatos elétricos na geometria longitudinal (a) e transversal (b). Os
contatos A e D sdo utilizados para a entrada e saida de corrente elétrica e os contatos B e D sdo
usados para determinar a tensdo.
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3.3.2.3 — Procedimentos de Medida

Todas as amostras foram submetidas a medidas de resistividade elétrica,
magnetorresisténcia e efeito Hall. As medidas de resistividade elétrica cobriram uma faixa de
temperatura de 2 K a 300 K a uma taxa de variagdo da temperatura de 1 K/min. Para as
medidas de magnetorresisténcia e resistividade de Hall em fung¢do do campo magnético
aplicado, escolheu-se para as ligas de Co-Fe as seguintes temperaturas: 2, 50, 100, 150, 200,
250 e 300 K. Ja para o Pd,MnSn, escolheu-se as temperaturas de 2, 15, 30, 50, 120, 180, 200,
220, 240 e 300 K. Em todas as amostras, os campos magnéticos aplicados variaram entre

-90 kOe e +90 kOe.

Para as experiencias de efeito Hall no Pd,MnSn se fixou a temperatura nos seguintes
valores: 2, 50, 120, 160, 180, 220, 240 e 300 K. Os campos magnéticos aplicados variaram
entre -90 kOe e +90 kOe.

Em todas as medidas de magneto-transporte a variacdo de campo magnético aplicado

foi feita de forma continua a uma taxa de 100 Oe/s, usando o modo Standard do PPMS.



4 — Resultados Experimentais

Neste capitulo sdo apresentados os resultados experimentais de resistividade elétrica,
magnetizacdo DC, magnetorresisténcia e efeito Hall dos sistemas estudados. Inicia-se com o
composto PdMnSn, seguido das ligas de Co-Fe x at % com x = 2, 4 e 6. Analises e

interpretagdes dos resultados serdo feitas no proximo capitulo.

4.1 — Composto Pd,MnSn

4.1.1 — Resistividade Elétrica e Magnetizagao

A figura (4.1) mostra a medida de resistividade elétrica em func¢ao da temperatura para

0 Pd:MnSn e a figura (4.2) mostra medidas de magnetizacdo para o mesmo composto.

6
5
S 4
e
'(:)3
P

150 200 250 300

T (K)

0 50 100

Figura 4.1: Comportamento da resistividade elétrica em func¢do da temperatura para o composto
Pd,MnSn na auséncia de campo magnético aplicado.
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Figura 4.2: Curva de magnetizacdo em fung¢do da temperatura com campo magnético aplicado de
20 Oe para a amostra de Pd:MnSn. A medida foi feita segundo os procedimentos FC (Field Cooling)
e ZFC (Zero Field Cooling).

Tanto a medida de resistividade elétrica quanto a de magnetizacdo DC em fungdo da
temperatura apresentam comportamentos tipicos de sistemas ferromagnéticos. Na medida de
resistividade elétrica a transicdo da fase ferromagnética para o estado paramagnético ¢
percebida como uma mudanga marcante na taxa de variacdo de O(T) conforme a temperatura
aumenta. Esta mudanca ocorre em torno de T, = 190 K, como pode ser visto na figura (4.1).
Ja na medida de magnetizacdo em fun¢do da temperatura se observa uma diminuicao abrupta
da resposta magnética do composto em torno de 190 K. Trata-se, claramente, do
desaparecimento da magnetizacdo espontanea na temperatura critica, que assinala a transi¢ao
de fase ferromagnética. Além disso, percebe-se a presenca de efeitos de irreversibilidade
magnética caracterizados pela separagdo entre as curvas FC e ZFC em temperaturas inferiores
a T.. Estas irreversibilidades devem-se a sensibilidade da estrutura de dominios a historia
magnética da amostra. Os efeitos do campo desmagnetizante também se manifestam na
medida apresentada na figura (4.2) através da forma plana de M (T) na fase ferromagnética. O
valor da temperatura critica do Pd,MnSn encontrada neste trabalho, T.~ 189 K, concorda com

dados da literatura [25][26][34].
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Figura 4.3: Medidas representativas de magnetiza¢ao DC em fungdo do campo magnético realizadas
no Pd;MnSn na fase ferromagnética (a) e paramagnética (b). Abaixo de T. percebe-se a existéncia de
uma regido de saturagdo da magnetizacdo caracteristica de ferromagnetos. Para temperaturas acima
de transi¢do de fase a magnetiza¢do mostra o comportamento caracteristico da fungdo de Brillouin.

Nas medidas de magnetizacdo em fun¢do do campo magnético na regido de
temperaturas inferiores a T. (figura (4.3.a)), verifica-se o comportamento tipico de

ferromagnetos macios: em baixas temperaturas € para campos magnéticos acima de
M,H = 0,5 T a magnetiza¢do atinge o valor de saturagdo M. Por outro lado, elevando-se a

temperatura para 180 K, observa-se que a magnetizagdo nao satura completamente, mesmo

em campos magnéticos elevados.

Diferentemente da figura (4.3.a), que apresenta forte resposta magnética ao campo
magnético aplicado, a figura (4.3.b) mostra curvas caracteristicas do magnetismo na sua
forma fraca, que neste caso € o paramagnetismo. Para as temperaturas mais elevadas
(T=240 K e T =300 K) a resposta magnética ¢ linear com o campo magnético aplicado em
quase toda a faixa estudada. No entanto, para temperaturas proximas a T., a susceptibilidade
ndo ¢ independente do campo magnético, e a magnetizagdo ¢ aproximadamente descrita pela

funcao de Brillouin.
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4.1.2 — Magnetorresisténcia

A maioria dos resultados das medidas isotérmicas de magnetorresisténcia na geometria
transversal (H L) estio mostradas na figura (4.4). Os dados obtidos nos experimentos
realizados em geometria longitudinal (f] ||}) sdo semelhantes aos apresentados para a
magnetorresisténcia transversal. Na proxima secdo alguns resultados serdo apresentados para

tornar explicita a isotropia da magnetorresisténcia no Pd,MnSn.
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Figura 4.4: Medidas representativas da MR transversal isotérmica em fungdo do campo magnético no
Pd,MnSn. Existe uma inversdo de sinal da MRT em torno de 30 K. (c) Nesta temperatura especifica a
MRT é quase nula. A MRT é positiva para temperaturas inferiores a 30 K (figuras (a) e (b)) e negativa
para temperaturas acima de 30 K (figuras (d), (f), (g), (h), (i) e (j)). Nas proximidades de T., a MRT
apresenta um pico bem definido e centrado em H = 0 (figuras (f) e (2)).
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Nas figuras (4.4.a) — (4.4.1) pode-se acompanhar a mudan¢a do comportamento da
magnetorresisténcia transversal (MRT) do Pd;MnSn ao longo de uma larga faixa de
temperatura, a qual se estende desde as proximidades de T = 0, na fase ferromagnética, até
100 K acima de T.. Para temperaturas abaixo de 30 K o sistema apresenta MRT positiva
(figuras (4.4.a) e (b)). Em temperaturas maiores que 30 K a MRT ¢ negativa e, exatamente em

30 K (figura (4.4.c)), torna-se praticamente nula. A aplicagdo do campo magnético maximo,
M,H =9 T, causa um aumento de aproximadamente 17% na resistividade no regime de baixas

temperaturas (figuras (4.4.a) e (b)).

A existéncia de um pico centrado em H = 0 nas medidas de MRT nas proximidades de
T, (figuras (4.4.f) e (g)) ¢ uma caracteristica de ferromagnetos. Este comportamento, que se
assemelha a uma cuspide, reflete o aumento da ordem magnética causada pela aplicagdo do
campo magnético. Conforme a temperatura aumenta para valores acima do T., a MRT tende a

mostrar uma dependéncia quadratica com o campo aplicado.

A amplitude da MRT apresenta um maximo na temperatura critica, como mostra a
figura (4.5). Conforme se aumenta a temperatura para valores superiores a T, a MRT tende
rapidamente a zero. Quando se diminui a temperatura, a MRT muda de sinal em 30 K e sua
magnitude aumenta fortemente em temperaturas mais baixas. O comportamento mostrado na

figura (4.5) reproduz qualitativamente resultados anteriormente publicados [26].
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Figura 4.5: Medidas representativas da dependéncia da MRT em fungcdo da temperatura em trés
campos magnéticos (H =1, 5e 9 7).
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4.1.3 — Anisotropia da Magnetorresisténcia

A figura (4.6) mostra exemplos de medidas de MR longitudinal (MRL) e transversal
(MRT) realizadas na amostra de Pd;MnSn em temperaturas muito distintas. Percebe-se que
este composto apresenta um comportamento caracteristico de um ferromagneto idealmente

isotropico, uma vez que nao ha diferenca significativa entre as duas medidas.
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Figura 4.6: Grdficos da variagdo percentual da magnetorresisténcia em fun¢do do campo magnético.
Os dados foram obtidos das medidas de magnetorresisténcia longitudinal e transversal feita no
Pd;MnSn em trés temperaturas 2 K(a), 50 K (b) e 200 K (c). Observa-se que a anisotropia da MR é
insignificante.
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4.1.4 — Efeito Hall

Os resultados experimentais sdo apresentados nas figuras (4.7.a) — (4.7.d) (circulos).
As linhas continuas na figura (4.7) foram ajustadas aos pontos experimentais e toda a analise
do efeito Hall ¢ feita com o auxilio destas curvas. A barra de erro foi determinada pela
amplitude média da dispersdao das medidas da resistividade de Hall para campos magnéticos
acimade (pH=1T.

Os valores da resistividade de Hall sao extremamente pequenos para toda a faixa de
temperatura estudada, principalmente na regido paramagnética (figura (4.7.d)). Na regido
ferromagnética ocorrem variagdes no comportamento de o, (T) que podem ser percebidas
observando-se o sinal e a magnitude da taxa de variacdo da resistividade de Hall com o campo

aplicado em diferentes temperaturas.

Na figura (4.7.a) percebe-se que, em T = 2 K, a resistividade de Hall € positiva e
cresce quase linearmente conforme a intensidade de H aumenta. Uma fraca curvatura negativa

¢ perceptivel quando se eleva a temperatura para 120 K, nota-se que a resistividade de Hall
inicialmente aumenta com o campo aplicado, passa por um maximo em P =2 T e, em altos

campos passa a diminuir com /, embora permaneca positiva em todo o intervalo de campos

estudado. A medida em que nos aproximamos da temperatura de transi¢do magnética (figura

(4.7.c)) o aumento da p, ~em baixos campos aplicados se torna mais abrupto e intenso. A taxa

de decréscimo de p, |

com o aumento subsequente do campo aplicado também se torna maior.
Porém, em T = 180 K a resistividade de Hall ainda permanece positiva em todo o intervalo de
campos estudado. Em altas temperaturas (T = 300 K) o efeito é muito pequeno em todo o

intervalo de campos magnéticos aplicados (figura (4.7.d)). Em baixos campos se distingue

uma pequena contribuicdo positiva em . Os resultados mostram que ha uma contribuicdo
Hall

positiva dominante para p,

., » que se manifesta principalmente em baixos campos, a qual se

superpde uma contribui¢do negativa que ¢ visivel na regido de altos campos. Esta
contribuicdo negativa se manifesta através de uma leve curvatura invertida na curva p

Hall

versus H em T = 2 K, porém torna-se clara em temperaturas mais elevadas.
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Figura 4.7: Medidas representativas das experiéncias de efeito Hall realizadas na amostra de
Pd;MnSn. A resistividade de Hall medida (circulos) em fung¢do do campo magnético aplicado para
quatro temperaturas 2, 120, 180 e 300 K, conforme mostram as figuras a, b, ¢ e d, respectivamente.
Curvas (linhas continuas) foram ajustadas aos pontos experimentais para servir de guia para os
olhos. O erro foi determinado pela amplitude da dispersdo dos pontos experimentais.

Na figura (4.8) a resistividade de Hall ¢ apresentada em fungdo da temperatura para

trés campos magnéticos aplicados. Nos trés campos, o,

apresenta um maximo em torno de
T. ¢ um minimo em torno de 50 K. C.M. Hurd e colaboradores [25], estudando este mesmo
composto, ja havia encontrado um comportamento qualitativamente similar ao mostrado na

figura (4.8).
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Figura 4.8: Medidas representativas da resistividade de Hall em funcdo da temperatura para trés
campos magnéticos aplicados UyH =1, 3e 5 T.
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4.2 — Ligas de Co-Fe

4.2.1 — Resistividade e Magnetizagao

A figura (4.9) mostra as medida de resistividade elétrica em fun¢do da temperatura

para as ligas Co-Fe x at %, comx =2, 4 ¢ 6.

12 . S E——
[ CoFe 6 at %
10 < CoFe4at%
o CoFe2at%

m]

p (10° Q.m)

0 A 1 M 1 a 1 N 1 M 1 x 1 A
0 50 100 150 200 250 300 350
T (K)

Figura 4.9: Medida de resistividade em fungcdo da temperatura realizadas nas amostras de
Co-Fe x at %, com x = 2, 4 e 6. Na figura (a) as medidas foram realizadas abrangendo um largo
intervalo de temperatura (2 a 350K ) .

O comportamento da resistividade elétrica das ligas diluidas de Co-Fe ¢ tipicamente

metalico, observando-se um aumento de p a medida que se aumenta a temperatura (figura

(4.9). O valor da resistividade residual, p,, cresce conforme se adiciona mais impurezas ao

sistema. O crescimento de p, ¢ aproximadamente linear com a concentra¢do de impurezas.
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Figura 4.10: Medidas representativas de magnetizagdo DC em funcdo do campo magnético para as
ligas de Co-Fe x at %, com x = 2 (a), 4 (b) e 6 (c), nas temperaturas de 5 K (quadrado), 50 K
(circulo), 100 K (triangulo) e 250 K (diamante). A amostra com x = 2 ndo satura completamente
mesmo em altos campos. Em todas as curvas a magnetizagdo de satura¢do diminui na medida que se
aumenta a temperatura, como pode ser visto nas insergoes.

Nas medidas de magnetizacdo DC em funcao do campo magnético (figuras (4.10.a) -
(c)) se verifica um comportamento caracteristico de ferromagnetos, no qual a magnetizagdo

tende a saturar em campos aplicados superiores a HoH = 0,5 T. A alta susceptibilidade
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magnética no regime de baixos campo magnéticos ¢ outro comportamento tipico de
ferromagnetos. A magnetizagao da amostra Co-Fe 2 at % ndo satura inteiramente até o mais
alto campo aplicado. O valor de Ms aumenta ligeramente com o aumento da concentracdo de

Fe nas ligas.

4.2.2 — Magnetorresisténcia

Os resultados das medidas de magnetorresisténcia nas geometrias longitudinal e
transversal para as ligas de Co-Fe x at % sdo mostrados nesta secdo. Inicia-se apresentando a
amostra com x = 2 na figura (4.11). Os resultados para as amostras com x = 4 e x = 6 s@o

mostradas nas figuras (4.12) e (4.13), respectivamente.

Nas figuras (4.11.a) e (4.11.b) pode-se acompanhar a mudanga do comportamento da
magnetorresisténcia transversal (MRT) da amostra de Co-Fe 2 at % ao longo de uma larga
faixa de temperatura e em diferentes valores de campo externo. Para temperaturas abaixo de
50 K o sistema apresenta MRT totalmente positiva e crescente com o campo magnético

aplicado. Em altas temperaturas a MRT ¢ pequena e negativa.

Em T = 2 K, a MRT cresce de modo aproximadamente linear com H em campos
superiores a 3 T. Em T = 50 K, a MRT varia de modo aproximadamente quadratico com o
campo magnético. Em T = 100 K, identifica-se uma contribui¢do negativa na MRT no regime
de baixos campos. Em T =250 K, a MRT ¢ pequena e negativa em todo o intervalo de campo

magnético estudado.

Os resultados de magnetorresisténcia longitudinal (MRL) (figura (4.11.c) e (4.11.d))
mostram que esta ¢ sempre positiva. Em baixas temperaturas a MRL cresce rapidamente com
o campo magnético no regime de baixos campos magnéticos, depois passa a variar
linearmente com H. A magnitude da MRL decresce rapidamente com a temperatura, conforme

se verifica na figura (4.11.d).

Em T = 2 K, a MRL cresce de modo sub-linear com o aumento do campo. Em
T=50KeT=100 K, a MRL cresce de modo quase linear com o campo aplicado. Em
T =250 K, a MRL ¢ muito pequena, mas se mantém positiva em todo o intervalo de campos

estudado.
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Figura 4.11: Medidas representativas das experiéncias de magnetorresisténcia em funcdo do campo
magnético para a liga de Co-Fe 2 at % (figuras (a) e (c)) nas temperaturas indicadas. As medidas de
MR na geometria transversal em fungdo do campo magnético estdo representadas na figura (a) e as
medidas de MR na geometria longitudinal estdo representadas na figura (c). A variagdo da MR nas
geometrias transversal e longitudinal em fung¢do da temperatura para os campos magnéticos
MH =2, 4,5 e 9 T, estdo representados nas figuras (b) e (d), respectivamente.
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O comportamento da MRT e da MRL em fun¢do do campo magnético e da
temperatura para a amostra de Co-Fe 4 at % esté ilustrado nas figuras (4.12.a) — (4.12.d). Os
resultados sdo qualitativamente semelhantes ao caso anterior. Porém, a contribui¢do negativa
a MRT no regime de baixos campos magnéticos torna-se mais evidente e estd presente mesmo

em T = 2 K. A MRL se mantém positiva em todo o intervalo de campos e temperaturas

investigado.
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Figura 4.12:Medidas representativas das experiéncias de magnetorresisténcia em fung¢do do campo
magnético para a liga de Co-Fe 4 at % (figuras (a) e (c)) nas temperaturas indicadas. As medidas de
MR na geometria transversal em fun¢do do campo magnético estdo representadas na figura (a) e as
medidas de MR na geometria longitudinal estdo representadas na figura (c). A variagdo da MR nas
geometrias transversal e longitudinal em fun¢do da temperatura para os campos magnéticos
WH =2, 4,5 e 9 T, estdo representados nas figuras (b) e (d), respectivamente.
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A amostra de Co-Fe x at % com x = 6 apresenta um comportamento similar as
anteriores. A contribuicdo negativa a MRT em baixos campos se torna ainda mais

pronunciada. Como nos casos anteriores, a MRL ¢é sempre positiva.
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Figura 4.13: Medidas representativas das experiéncias de magnetorresisténcia em fun¢do do campo
magnético para a liga de Co-Fe 6 at % (figuras (a) e (c)) nas temperaturas indicadas. As medidas de
MR na geometria transversal em fungdo do campo magnético estdo representadas na figura (a) e as
medidas de MR na geometria longitudinal estdo representadas na figura (c). Os grdficos da MR na
geometria transversal e longitudinal em funcdo da temperatura para os campos magnéticos
WH =2, 4,5 e 9 T, estdo representados nas figuras (b) e (d), respectivamente.
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4.2.3 — Anisotropia da Magnetorresisténcia

A anisotropia da magnetorresisténcia em fun¢do do campo aplicado para as amostras
de Co-Fe x at % ¢ mostrada nas figuras (4.14). As anisotropias sdo determinadas pela

diferenca entre as curvas MRT e MRL, medidas em temperatura fixa e campo variavel.
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Figura 4.14: Anisotropia da magnetorresisténcia (AMR) em fungdo do campo magnético para as ligas
de Co-Fe x at % em diferentes temperaturas. A linha tracejada no caso da amostra de x = 2 ¢ guia
para os olhos.
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As curvas da figura (4.14) evidenciam dois tipos diferentes de comportamento. Na
amostra com x = 2 a anisotropia ¢ fraca e mostra uma competi¢ao entre contribui¢des positiva
e negativa. Por outro lado, nas amostras com x = 4 e x = 6 a anisotropia ¢ sempre positiva,
tende a saturar em altos campos magnéticos e € praticamente independente da contribuigdo de
impurezas. Provavelmente estas diferencas qualitativas estdo relacionadas com as

predominancias da fase hcp na amostra com x = 2 e cfc nos outros dois sistemas (ver pag. 30).

4.2.4 — Efeito Hall

As medidas de resistividade de Hall para as ligas de Co-Fe x at % estdo apresentadas

nas figuras (4.15), (4.16) e (4.17).
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Figura 4.15: Medidas representativas das experiéncias de resistividade de Hall realizadas na amostra
Co-Fe 2 at % em fung¢do do campo magnético aplicado em diferentes temperaturas. As linhas
tracejadas sdo guias para os olhos.
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Figura 4.16: Medidas representativas das experiéncias de resistividade de Hall realizadas na
amostra Co-Fe 4 at % em fungdo do campo magnético aplicado em diferentes temperaturas. As
linhas tracejadas sdo guias para os olhos.
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Figura 4.17: Medidas representativas das experiéncias de resistividade de Hall realizadas na amostra
Co-Fe 6 at % em fun¢do do campo magnético aplicado em diferentes temperaturas. As linhas
tracejadas sdo guias para os olhos.

Nao se verifica variagdes significativas no comportamento da resistividade de Hall ao
longo da série de ligas de Co-Fe estudada, tanto em fun¢do do campo magnético quanto em
funcdo da temperatura (figura (4.18)). A inclinagdo negativa da resistividade de Hall mostra

que os portadores de carga sao predominantemente elétrons. Em T = 200 K e T = 300 K uma

pequena contribuigdo positiva para a p,

., © observada na regido de baixos campos nas

amostrascomx=4ex=6.

Na figura (4.18) mostra-se a magnitude da resistividade de Hall medida em yoH=9 T

em funcdo da temperatura para as trés ligas estudadas.
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Figura 4.18: Medidas representativas da resistividade de Hall em funcdo da temperatura no campo
fixo pH = 9 T. A linha tracejada é um para os olhos.



5 — Analise e Discussao dos Resultados

Neste capitulo os resultados experimentais sdo analisados e interpretados com base
nos conceitos € mecanismos teodricos discutidos no capitulo 2. Procura-se identificar as
contribuicdes magnética e da forca de Lorentz a magnetorresisténcia e as contribui¢des
ordinaria e andémala ao efeito Hall do composto Heusler Pd;MnSn e das ligas de Co-Fe.
Inicia-se com a caracterizacdo dos sistemas estudados através da analise das medidas de
resistividade elétrica e de magnetizagdo. Posteriormente, discute-se os resultados de
magnetorresisténcia e de efeito Hall. Tal como feito na apresentagdo dos resultados, o capitulo
¢ separado em duas secdes. A primeira se¢ao contém a andlise e discussdo dos resultados
obtidos para o composto Heusler Pd;MnSn e a segunda contém a analise e discussao relativas

as ligas de Co-Fex at % (x = 2,4 ¢ 6).

5.1 — Composto de Heusler Pd;MnSn

5.1.1 — Resistividade Elétrica e Magnetizagdo DC

O composto Heusler Pd;MnSn apresenta uma transi¢do ferromagnética em torno de
189 K [35], que pode ser vista nas medidas de resistividade elétrica e de magnetizacdo em
funcdo da temperatura no capitulo de resultados. No entanto, para se obter uma identificagdo
mais precisa da temperatura de transicdo do Pd:MnSn ¢é interessante realizar analises da
derivada da resistividade elétrica e da magnetizagdo em relacdo a temperatura. A figura (5.1)
mostra a medida de resistividade elétrica do Pd,MnSn ¢ a sua derivada em funcdo da

temperatura.

Conforme se aumenta a temperatura, uma alteracao significativa no comportamento de
O(T) (ver figura (4.1)) € percebida em torno da temperatura de transigdo magnética. A
mudanga de ordem magnética torna-se mais evidente quando se observa a derivada da
resistividade em relagdo a temperatura (dp/dT), mostrada na figura (5.1). Esta derivada

apresenta um pico pronunciado em torno de 185 K, e tende para um valor constante em
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temperaturas superiores a 300 K. Este comportamento evidencia a ocorréncia de uma
transicdo de fase magnética nas vizinhangas da temperatura do pico. Nesta regido, as
flutuagdes que dominam o comportamento da contribui¢do magnética ao calor especifico
também sdo responsaveis pelo espalhamento eletronico. Assim, o comportamento critico do
calor especifico eletronico nas vizinhancas da transicao de fase ferromagnética ¢ reproduzido
em do/dT [36]. Em geral, o pico em dpo/dT ocorre numa temperatura pouco inferior a T, tal

como se observa na figura (5.1)[37].

5 ' I I I N 1 1 )
(@) s
[+]
o =
- 4 LI E
— é% NE
c - < 2
i 3 o = (b)
?G o°o°<§§° Qg%%& © % 700 200 300
o ot . e
— 2 » o@
= o o
2 S %
© 1k ; &q
| OG? Gf’éﬁtﬂom% 0%%
oL !
0 50 100 150 200 250 300 350
T (K)

Figura 5.1: (a) Comportamento da derivada dp/dT em fungdo de T no Pd-MnSn na auséncia de
campo magnético. (b) A inser¢do no grafico mostra a resistividade em fungdo de T.

A resistividade elétrica ideal do Pd,;MnSn (descontada a resistividade elétrica residual)
apresenta um comportamento que pode ser descrito qualitativamente por leis de poténcia em
temperatura (0(T) ~ T"), como mostra a figura (5.2). Este comportamento concorda com

observagdes reportadas na literatura [25] [37].

De acordo com a figura (5.2), pode-se dividir a dependéncia em temperatura da
resistividade elétrica do Pd,MnSn em trés regides. Em temperaturas inferiores a 50 K
observa-se um regime caracterizado por n = 2,7. Em temperaturas intermediarias (entre 50 K
e 190 K ) o expoente ¢ n = 1,6. A terceira regido, com n = 0,3, caracteriza o intervalo de

temperaturas superiores a 190 K.
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Na primeira regido, T < 50 K , o espalhamento por magnons € o processo dominante
na resistividade elétrica. Embora um valor n = 2 fosse esperado neste caso, trabalhos
anteriores encontraram expoentes entre 1,7 e 3 para os compostos de Heusler [37]. C.M. Hurd
e col. [25] sugerem que este valor ¢ uma possivel combinacao dos termos com n = 2, para o
espalhamento elétron-magnon ou elétron-elétron, com o termo caracteristico do espalhamento
elétron-fonon, para o qual n = 5 [9]. Outra possibilidade, conforme serd discutido adiante, ¢
que o comportamento aproximadamente proporcional a T seja originado pelo termo de

mistura de spins, proposto no modelo de duas correntes de Campbell e Fert [13].

-6,0 —

65 (@) ]

-TO0F / 4
- -7’5.- T0,27 ]
& |
> 80 ~18x10°Q.m |{]
= 8,50 T 7 o : 1

_9’0-_ e 2.0 .
2.7 -
L Ts 15k 14
o5 L O]
| re 2 4 6 8 10 12 14
_1010/ . 1 N . i . 1 T.(K) 1 .
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3.0

Log (T)

Figura 5.2: (a) Logaritmo da resistividade elétrica ideal (p(T)) em fung¢do do logaritmo da
temperatura e os regimes em lei de poténcia observados. (b) O inserto mostra a determinagdo da
resistividade residual a partir da extrapolagdo da resistividade total (p(T)) para T = 0 no regime de
baixas temperaturas. A resistividade ideal foi obtida de P (T) = p(T) - oy

No intervalo de temperaturas entre 50 K e 190 K, onde n = 1,6 , a contribuicao
resistiva devida a desordem de spin ¢ largamente dominante. O espectro de magnons esta
fortemente excitado e o processo de espalhamento elétron-magnon produz uma resistividade
que efetivamente varia de modo proporcional a T'¢, C. M. Hurd e col. [25] afirmam que o
comportamento resistivo com o expoente n =~ 1,6 ¢ uma propriedade geral para ferromagnetos.
Esta proposta ¢ baseada na observacao de valores muito proximos a 1,6 em outros sistemas

metalicos (por exemplo, o composto de Heusler Ni,MnSn [38] ).

Os efeitos de flutuagdes relacionados a desordem de spin também se manifestam na
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curvatura negativa de p(T), caracterizada pelo expoente n =~ 0,3 e observada em temperaturas

superiores a 190 K. No caso ideal, a contribuicdo da desordem de spin para a resistividade

elétrica, (p (T,B)), tenderia a um valor constante em temperaturas superiores a T. [23]. No

entanto, efeitos de flutuagdes termodindmicas sdo percebidos em p (T,B) mesmo em
temperaturas bem superiores a T.. Somente para T > 330 K (figura (5.3)), verifica-se o
comportamento linear com a temperatura esperado para a resistividade elétrica originada
pelos efeitos de espalhamento eletrdnico por fonons (n = 1) [9].

Descontando a resistividade residual p - determinada por extrapolagdo de
comportamento da resistividade elétrica em baixas temperaturas (ver figura(5.2.b)) — e
estimando a resistividade devida ao espalhamento por fonons, p/(T), através da extrapolacdo

do comportamento linear de altas temperaturas, pode-se construir a figura (5.3), na qual se
nota que a maior contribuigdo para a resistividade elétrica do Pd:MnSn na regido de

temperaturas T = 50 K deve-se ao termo de desordem de spin. Este termo ¢ estimado através

da subtracgao pm(T) = pi(T) -,
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Figura 5.3: Resistividade elétrica ideal no Pd.MnSn (circulos). Estimativas para a contribui¢do da
desordem de spin, p (T) (losangos) e para a contribuicdo da interacdo elétron-fonon p/{T)

(tridngulos). Esta ultima é extrapolada a partir do comportamento linear de alta temperatura
observado na resistividade ideal medida (ver linha tracejada).
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A transicdo ferromagnética do Pd,MnSn ¢ marcante nas medidas de magnetizagao.
Conforme mostra a figura (5.4), a derivada da magnetizacdo em relagdo a temperatura

apresenta um pico acentuado em T = 188 K, que denota, aproximadamente, a posi¢do de T..

0 2ENN J'IJ)]J )]Jll i) '))]J J]Jll ST JJ'J)J .'lJ)lII L‘Tm I
W H=2mT .2
o}
— '1 B 7
l_ o]
) ]
o —
- o T =188 K
S _2 | C -
— —_ FC
s (‘Il— 15 ZFC
~— o
E = 1,0 @
ge = o
31 £05 g o i
0,0 S
0 100 200 300 ©
T(K) o
-4 1 1 L2

0 50 100 150 200 250 300
T (K)

Figura 5.4: Derivada da magnetiza¢do em funcdo da temperatura para o Pd:MnSn. A derivada foi
determinada a partir de medidas realizadas em campo magnético aplicado de 20 Oe (ver inserto).

Na fase ferromagnética, pode-se dividir o comportamento da magnetizagdo M(H) nos
regimes de baixos e altos campos magnéticos (figura (4.3)). O primeiro regime ¢
caracterizado pela alta susceptibilidade magnética que descreve o processo de orientacao dos
dominios magnéticos na dire¢do do campo aplicado externamente. No segundo regime, a

magnetizacao tende a saturacao Ms.

Para determinar os valores da Ms em fungdo da temperatura foram utilizadas as curvas
de M versus H na fase ferromagnética (figura (4.3.a)) em T << T.. Os valores de Ms(T) foram
normalizados pela medida de mais baixa temperatura (Ms (T = 5 K)) e o resultado pode ser

visto na figura (5.5.a). A linha na figura (5.5.a) € apenas um guia para os olhos.

Para se obter a constante de Curie e a temperatura critica construiu-se o grafico do
inverso da susceptibilidade () em funcdo da temperatura fazendo uso das experiéncias de

magnetizacao DC na fase paramagnética (figura (4.3.b)). A lei de Curie-Weiss ¢ valida quando
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a resposta magnética ¢ linear com o campo magnético. Retas foram ajustadas aos pontos
experimentais (figura (5.6)) para auxiliar na determinacdo do valor da susceptibilidade no
intervalo de temperaturas e campos em que a lei de Curie-Weiss ¢ valida. As susceptibilidades
estimadas a partir dos resultados da figura (5.6) estdo representados na forma 1/X versus T na
figura (5.5.b). O ajuste da reta aos pontos experimentais fornece T, = 190 (= 3) K e

C =1,02 (+ 0,08) K, onde C ¢ a constante de Curie. A partir desta constante, que ¢ definida

TN
3k,

como C= , onde n ¢ a nimero de ions magnéticos por volume de célula unitaria, L

¢ a permeabilidade magnética no vécuo, ks ¢ a constante de Boltzman e {4, ¢ o momento
magnético, € possivel estimar o momento magnético por atomo de Mn. Encontra-se o valor de
Un =5 Up, que estd em acordo com a literatura e indica que o momento magnético do Mn no

Pd,MnSn se comporta como um spin puro (s =5/2 , L =0)[25].
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Figura 5.5: Curvas obtidas das medidas das medidas de magnetizagdo no Pd>MnSn. Em (a) ¢
mostrada a magnetiza¢do de saturacdo em func¢do da temperatura normalizada pela magnetizacdo
medida na temperatura mais baixa (5 K). A linha tracejada é um guia para os olhos. Em (b) tem-se o
inverso da susceptibilidade magnética em fun¢do da temperatura. A linha continua é um ajuste a lei
de Curie-Weiss.
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Figura 5.6: Medidas representativas de magnetizagdo DC em fung¢do do campo magnético realizadas
no Pd>MnSn na fase paramagnética. Os ajustes lineares para o regime de baixos campos magnéticos
aplicados estdo representados pelas linhas continuas. As linhas tracejadas sdo guias para os olhos.

5.1.2 — Magnetorresisténcia

No intuito de realizar uma analise inicial dos resultados da magnetorresisténcia no

composto de Heusler Pd,MnSn apresentados nas figuras (4.4), (4.5) e (4.6), supde-se que o

comportamento de alto campo (t,H > 2 T) obedece a lei de poténcias
Ap~BH" , (5.1)
onde o parametro ¢ independente do campo.

Na figura (5.7) sao apresentados exemplos representativos de graficos logaritmicos de
Ap, em fungdo de H em diversas temperaturas. Estes graficos permitem que os

parametros A e 3 sejam estimados em diferentes temperaturas.
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Figura 5.7: Comportamento do logaritmo do médulo Ap, do Pd,MnSn em func¢do do logaritmo
do campo magnético aplicado nas temperaturas indicadas. As linhas continuas sdo ajustes lineares
feitos aos pontos experimentais com base na equagdo (5.1). Os ajustes consideram apenas o
comportamento da MRT para altos campos magnéticos (LUH > 2 T).

Na figura (5.8.a) e (5.8.b) estdo mostrados a amplitude [ e o expoente efetivo A,
respectivamente, determinados para as varias temperaturas estudadas no intervalo entre 2 K e
300 K. Estas figuras sugerem que a analise dos resultados de MR pode ser dividida segundo

trés intervalos de temperatura, tal como no caso da discussao sobre a resistividade elétrica.
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Figura 5.8: (a) Coeficiente B da MRT do Pd>MnSn (ver equagdo (5.1)) em fun¢do da temperatura. (b)

O inserto mostra em escala ampliada o comportamento de B em baixas temperaturas. (c) Expoente A
em fung¢do da temperatura.
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No regime de baixas temperaturas (T =2 K ¢ T =15 K) a MRT ¢ positiva (8> 0) ¢ o
expoente A € proximo a 1. Embora a magnitude da MR relativa nesta regidao seja comparavel
com os resultados em mais altas temperaturas (figura (4.4)), a MRT absoluta

(Ap = p(H) — p(0)) é pequena se comparada as medidas efetuadas em temperaturas superiores

a 50 K (figura (5.8)).

A isotropia da MR (a figura (4.6) mostra que a MRT e a MRL sdo praticamente
idénticas em todo o intervalo de temperatura estudado) e o crescimento quase linear com H no
regime de altos campos magnéticos sugerem que a contribuicdo positiva da MR em baixas

temperaturas (T <30 K) tem origem magnética.

O calculo de estrutura eletronica para o Pd,;MnSn [39] (figura (5.9)) mostra que a
densidade de estados para spins minoritarios ¢ quase duas vezes maior que para 0s spins
minoritarios no nivel de Fermi. Isto indica que a mobilidade para a sub-banda de elétrons

majoritarios ¢ maior do que a mobilidade dos elétrons minoritarios ( u;,<p; ), desde que se

1
considere valida a situacdo usual para condutores metalicos, onde T_N D,(€.)

(sendo T, o tempo de relaxacdo dos elétrons da sub-banda de spin o, D, (€;) a
densidade de estados por dire¢do de spin no nivel de Fermi para a sub-banda o ). Usando
este resultado na expressdo (2.24), que descreve a contribui¢do da conducdo por duas
correntes proposta por Onose e col.[24], implicaria numa contribuicao negativa a MR, a qual

ndo ¢ observada em baixas temperaturas.

O modelo de Onose e col., no entanto, ndo leva em conta o termo de mistura de spins
proposto por I. A. Campbell e A. Fert [13], presente na expressao (2.5). No limite de baixas
temperaturas, onde p;, ¢ pequeno frente a P, e P, , a equagdo (2.5) pode ser
aproximada como

_ PPy
ptpy

+p., . (5.2)

O modelo de Onose ¢ col. descreve os efeitos do campo magnético no primeiro termo
da equagdo (5.2). A aplicagdo de um campo magnético tende a transferir elétrons da sub-
banda minoritdria para a majoritaria por acdo do efeito Zeeman (ver figura (5.9)). No
Pd,MnSn, os elétrons no nivel de Fermi sdo de natureza s e p. Desta forma, espera-se que um

campo externo polarize fracamente estes elétrons, como acontece em um paramagneto de
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Pauli. Esta suposi¢do € corroborada pelos resultados de magnetizacao em T = 5 K, mostrados
na figura (4.3.a), onde o pequeno termo de Pauli, OM = X bH (X, € a susceptibilidade de

Pauli), sequer pode ser distinguido se sobrepondo & magnetizacao saturada de alto campo. Por
outro lado, a aplicagdo do campo magnético tende a reforgar a corrente nao-dissipativa entre

os elétrons das sub-bandas de spin t e spin | (esquematizado na figura (5.9)), a qual ¢

controlada pela razdo de relaxagdo . Este argumento sugere que P, tende a aumentar

T
linearmente com o campo externo. Portanto, este termo pode ser parcialmente responséavel

pela MR positiva observada no Pd,MnSn em baixas temperaturas.
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Figura 5.9: Densidade de estados total e contribui¢do do Pd e Mn para elétrons majoritarios e
minoritarios no Pd;MnSn [39]. Representacdo esquemadtica do efeito Zeeman e do processo de
mistura de spins no Pd>MnSn.

A hipoétese de que o transporte eletronico neste composto ¢ dependente do termo de
mistura de spins em baixas temperaturas ¢ consistente com o comportamento da resistividade,
que varia como T>' nesta regido. Previsdes teoricas [40] e resultados em ligas de Ni [13]
mostram que P, pode aumentar em fun¢do da temperatura segundo leis de poténcias com

expoente maiores que 2.

O termo resistivo dependente da desordem de spin tende a se tornar dominante a
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medida que a temperatura aumenta, conforme discussao da sec¢ao 5.1.1. Em outras palavras, o

1
aumento da temperatura produz um aumento nas razdes de relaxagao o (o=T,1l ). A

aplicacdo de um campo magnético externo restaura o ordenamento de spins e produz MR
negativa, conforme discussdo da secdo 2.3.3.2. Por coincidéncia, a contribui¢do negativa
devida a supressdo da desordem de spin anula quase exatamente a pequena MR positiva
originada pelo termo de mistura de spin em T = 30 K. Por esta razdo, a MR medida nesta
temperatura ¢ aproximadamente nula, conforme mostra a figura (4.4). A competicdo entre os
mecanismos magnetorresistivos relacionados ao termo de mistura de spin e a supressdo da
desordem de spin se traduz na mudanga de sinal do coeficiente S em T = 30 K, conforme
mostra a figura (5.8.a). Ressalta-se, no entanto, que as limitagcdes do equipamento impedem
que seja feita uma medida quantitativa do valor efetivo de A nesta temperatura. Este fato ¢

simbolizado pela reta tracejada ligando os valores de A entre T =15 K ¢ T = 50 K na figura

(5.8.0).

Para temperaturas superiores a 50 K, a aproximacdo de que o termo de mistura de
spins ¢ muito menor que as resistividades das sub-bandas nao ¢ mais valida e a equagao (5.2)

ndo pode ser aplicada. No entanto, pode-se utilizar a expressdo (2.23) para a resistividade
elétrica devido a desordem de spin (0 ) para analisar o comportamento da MR neste regime
de temperatura. Na medida em que se aumenta a temperatura para valores superiores a 50 K,
p, passa a dominar a resistividade eletrica. Consequentemente, a supressdo da desordem de

spin pelo campo aplicado origina a magnetorresisténcia negativa que passa a ser dominante
em T = 50 K. Este mecanismo justifica os valores negativos de 8 mostrados na figura (5.8.a)

nesta faixa de temperatura. Este resultado ¢ consistente com as medidas de resistividade
elétrica em fun¢do de T onde se verifica que p representa a maior contribui¢do para a
resistividade total em quase todo o intervalo de temperaturas estudado.

Um extremo (minimo) no valor de [ é observado nas vizinhangas de T., como
esperado no mecanismo de supressdo da desordem de spin. Como discutido na sec¢do 2.3.3.2,
quando a desordem de spin ¢ forte, o varia de modo aproximadamente proporcional a M.

Consequentemente, a MR devido a supressdo da desordem de spin também deve ser
aproximadamente proporcional a M. Este comportamento ¢ observado nos resultados de MR

mostrados na figura (4.4) na faixa de temperatura entre 50 K e 200 K. Verifica-se, a exemplo
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do que ocorre com a magnetizacdo, que a magnetorresisténcia ndo atinge a saturagdao dentro

da faixa de campos estudada no intervalo de temperaturas intermedidrias (50 K <T <200 K).

Na fase paramagnética, na faixa de temperaturas entre T = 220 K e T = 300 K, o
expoente tende ao valor A = 2, indicando que p, domina fortemente a MR mesmo nesta

regido. No estado paramagnético, a magnetizacdo ¢ aproximadamente linear com o campo
externo no regime em que M B/k T ¢ pequeno. Assim, espera-se que a MR varie

proporcionalmente a A, como ¢ efetivamente observado.

Para completar a discussdo desta se¢do, deve-se mencionar que, segundo C. M. Hurd
[15], a contribuicdo de Lorentz para a MR pode ser linear com H em amostras metalicas
policristalinas em consequéncia de uma média de todos os possiveis comportamentos que
podem ocorrer ao longo das diferentes orientagdes dos cristalitos que compdem a amostra.
Dependendo da orientacdo relativa entre o campo magnético aplicado e os eixos cristalinos, a
MR de Lorentz em monocristais pode ser independente de H ou depender quadraticamente de
H. Com um modelo de superficie de Fermi aberta, Ziman [41] mostrou que a MR de Lorenz,
mediada em todas as orientacdes relativas entre o campo e os eixos cristalinos, cresce
linearmente com H. Esta predi¢do foi confirmada experimentalmente por Gaidukov [15], que
estudou o comportamento da MRT num monocristal de Au em que o campo foi aplicado em
diferentes diregdes com relagdo aos eixos cristalinos da amostra. Porém, tais argumentos nao
podem ser aplicados ao Pd:MnSn, uma vez que este composto apresenta superficies de Fermi
fechadas [42] em quase todas as zonas de Brillouin. Outro aspecto importante esta associado
ao fato de que o modelo de Ziman ndo considera efeitos da ordem magnética na resistividade
elétrica que, como visto anteriormente, dominam fortemente a resistividade do Pd,MnSn nos

intervalos de temperaturas e campos estudados.
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5.1.3 — Efeito Hall

5.1.3.1 — Efeito do Campo Desmagnetizante e Determina¢do dos

Coeficientes de Hall Ordinario e Anomalo

Esta secdo inicia com uma breve discussdo descrevendo a obtencao das contribui¢des
ao efeito Hall devido a magnetizagcdo e a for¢a de Lorentz. A analise das medidas de efeito
Hall nos sistemas estudados nesta dissertacao esta intimamente relacionada as medidas de
magnetizacdo. Para analisar o comportamento da magnetiza¢cao nas medidas de efeito Hall do
Pd,MnSn, deve-se levar em conta os efeitos do campo desmagnetizante sobre a amostra.
Tanto a forma da amostra quanto a orientagdo do campo magnético em relacao aos seus €ixos
geométricos podem alterar consideravelmente o valor do campo magnético real por ela

sentido. A relagdo entre o campo magnético aplicado (4 ,), o campo magnético real (H)

e o campo desmagnetizante (H,) pode ser expressa como [43]
H=H +H, (5.3)
onde H,= —nM, M éamagnetizagdo e 1 é o fator desmagnetizante.

Para se determinar o valor da reposta magnética efetiva X', que contém os efeitos do

campo desmagnetizante, usa-se as defini¢cdes

x=M (5.4)
H
(§]
M
XM= HM . (55)
A

onde X ¢ a susceptibilidade magnética do material, M ,, ¢ a magnetizagdo medidae X,
¢ a susceptibilidade magnética obtida experimentalmente com o magnetometro de SQUID.

Estas propriedades estdo relacionadas através da relagdo

X

=) (0

Nas medidas de magnetizagdo, o efeito do campo desmagnetizante ¢ desprezado
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(N = 0) devido a forma cilindrica e alongada das amostras, tornando a susceptibilidade
magnética medida igual a susceptibilidade magnética real, ou seja, X,,=X. Por outro lado,
pode-se escrever a susceptibilidade efetiva para as medidas de efeito Hall, em que o fator

desmagnetizante ¢ maximo (1 = 1), em fun¢do da susceptibilidade real como

X*= X s (5'7)
1+X
ou seja,
X'=—M . (5.8)
H+M

Os resultados de X~ em fungdo do campo magnético para as vérias temperaturas fixas

estdo mostrados na figura (5.10). Na medida em que o campo magnético ¢ aumentado, na fase
ferromagnética (figura (5.10.a)), X" decresce rapidamente do valor unitdrio para valores

proximos a 0,1 em Ly, 05 T. Na fase paramagnética (figura (5.10.b)), X" decresce com H

ainda mais rapidamente, e, nas temperaturas mais elevadas torna-se aproximadamente

constante no intervalo (o, = 1 T.
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—]— 180K —O0—300K
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0,00 L 1 1 1 { 1 1 1 {
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Figura 5.10: Comportamento da susceptibilidade magnética corrigida pelo campo desmagnetizante
X para a amostra de Pd.MnSn em fungdo do campo magnético aplicado (UoH,) em algumas
temperaturas na fase ferromagnética (a) e na fase paramagnética (b).
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Como ja dito no capitulo 2, a resistividade de Hall ¢ definida fenomenologicamente

como
Pra=RoB+Rsu, M, (2.19)

onde R, ¢ o coeficiente de Hall ordinario, devido a forca de Lorentz, ¢ Rs é o coeficiente de

Hall anémalo.

Para explicitar os efeitos do campo desmagnetizante faz-se necessario reescrever a

equagao acima em termos dos campos H e M, ou seja
O par=Ho Ry(H+M)+Rsu,M (5.9)
Substituindo a defini¢do (5.3) em (5.9) obtém-se
P rar=HoRo| H (+M (1=n)|+ R, M . (5.10)

Dividindo-se (5.10) por Mo/ , resulta em

1+

P Han =R,

5.11
i (5.11)

M (1-n) n RyM
(H+nM)| (H+nM)

Experimentalmente, obtém-se uma resistividade de Hall medida, pp,;,» em funcgdo do

campo magnético aplicado que pode ser escrita como
Pran=RyoH , (5.12)
onde Ry ¢ um coeficiente que depende da magnetizagdo, de R, e de Rs. Substituindo-se a

relagdo (5.12) em (5.11), obtém-se

1+

R,=R,

M(1—n) )+ RyM
(

(H+ns) | (H+n) (5.13)

Para as medidas de efeito Hall discutida nesta dissertagdo, considera-se que o efeito do

campo desmagnetizante é maximo (n~1) . Portanto, a equacdo (5.13) torna-se
Ry=R,+RX (5.14)

onde X"foi definido nas equagdes (5.7) ou (5.8) como a resposta magnética efetiva do sistema

no caso das medidas de efeito Hall.
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5.1.3.2 — Analise dos Resultados

Para se determinar o coeficiente Ry em funcdo da temperatura, dividiu-se a
resistividade de Hall (figura (4.6)) pelo campo magnético aplicado, obtendo-se o coeficiente
Ry em diferentes valores de H. Os resultados para thH = 1 T, 3 T e 5 T estdo mostrados na
figura (5.11.a). A analise destes resultados é feita com o uso da quantidade X" definida na
se¢do anterior. Na figura (5.11.b) sdo mostrados os resultados de X" em fun¢do de T para os

mesmos campos aplicados.

O comportamento de X* em fung¢do da temperatura (figura (5.11.b)) reflete o
comportamento da magnetizacdo medida em campo aplicado fixo. O coeficiente Ry (figura
(5.11.a)) apresenta um minimo local em torno de 50 K e um méximo em T.. Para temperaturas
acima de T., Ru tende para valores pequenos. Isto se deve ao fato de que X" tende a zero em

altas temperaturas, quando o sistema se encontra na fase paramagnética.

6 (a) T T T T T 7.71 T 014 (b)' T T T T T T T T T _._1 T
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or 45T L ——_ —4—5T
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Figura 5.11: (a) Comportamento do coeficiente Ry em fun¢do da temperatura para os campos
magnéticos H = 1T, 3 Te 5 T. (b) Comportamento magnético da amostra de Pd>MnSn representado
como X" versus a temperatura nos mesmos valores de campo magnético.

Assim, a constante de Hall ordindria R, pode ser estimada a partir dos resultados de
altas temperaturas, onde a contribuicdo do termo andmalo deve seguir o comportamento
esperado para um sistema paramagnético, onde tanto R, quanto Rs devem ser constantes em
fun¢do de T. Entdo segundo prevé a equacdo (5.14), um grafico de Ry em fungdo de X' resulta

em uma reta cuja extrapolagdo para X" = 0 fornece o valor de R,. A figura (5.12) mostra este
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grafico para as medidas de Ry e X obtidas em fH = 5 T nas temperaturas T =220 K, 240K e
300 K. Efetivamente, conforme se observa, os pontos se alinham segundo uma reta cuja

intersec¢do com o eixo vertical fornece Ry = -8,5 (x 0,5) x 10" m*/C.

Supondo-se que na fase paramagnética a condugdo eletronica ¢ assegurada por uma
unica banda, a constante de Hall ordindria permite a determina¢ao da densidade de portadores,

tal como definido na se¢do 2.3.2 (Ry = 1 / ne, com e = 1,6 x 10"°C). Entdo, estima-se

n=174(x0,5) x 10¥ elétrons/m* no Pd,MnSn.

-11 3
R, (10" m’/C)
o]

L 300K _ -~ ]
o’ R,=-855x10"”m’/C

0,00 0,01 0,02 0,03

Figura 5.12: Os pontos mostram o comportamento de Ry em fungdo de X para campo magnético
aplicado LeH = 5 T. A linha tracejada é a reta de ajuste aos pontos experimentais.

O coeficiente de Hall anomalo na faixa de temperaturas entre 220 K e 300 K ¢ dado

pela inclinacdo da reta na figura (5.12). Nesta regido, o valor correspondente ¢

Rs=2,5 (+0,03) x 10° m*/C.

Fazendo-se a suposicao de que o valor de R, permanece inalterado na fase ordenada, o
coeficiente de Hall anomalo pode ser estimado nesta regido através da equagdo (5.14), que

pode ser reescrita como

R,+R
RF% . (5.15)

Na figura (5.13) mostra-se Rs em fungdo de T em todo o intervalo de temperaturas
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estudado para o maior valor de campo magnético aplicado, 4 H =5 T. No inserto desta figura

mostra-se resultados de Rs obtidos nos campos de yH =3 T, 4 T e 5 T na regido de

temperaturas correspondente a fase ordenada. Estes resultados mostram que Rs, ¢ fracamente

dependente de H .

Conforme discutido no capitulo 2, a teoria que descreve a contribuicao da fase de

Berry ao efeito Hall andmalo em sistemas ferromagnéticos prevé que Rs deve ser proporcional
a ,Om2 [20]. Na figura (5.14) esta representado (Rs / ,Om) em funcao de p_em toda a faixa de

temperaturas estudada. Verifica-se que para T = 120 K os dados correlacionam-se de modo
aproximadamente linear, indicando que o mecanismo relacionado aos efeitos da fase de Berry

¢, possivelmente, o principal responsavel pelo efeito Hall anémalo no Pd,MnSn.

A linha na figura (5.14) ¢ o melhor ajuste de uma reta aos pontos experimentais, € a
intersec¢do da reta com a origem indica que a contribui¢ao do mecanismo de skew scattering

ao efeito Hall anomalo ¢ praticamente nula no Pd,MnSn.
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Figura 5.13: Comportamento do coeficiente Hall extraordinario em fung¢do da temperatura para
campo magnético aplicado de [WWH = 5 T A inser¢do mostra o comportamento de Rs para
temperaturas inferiores a 200 K em trés campos magnéticos (UH = 3 T, 4 Te 5 T). As barras de erro

se referem aos campos magnéticos de mais baixa intensidade. As linhas tracejadas sdo guias para os
olhos.
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O forte desvio do valor de Rs em T < 50 K com relagdo a expectativa tedrica pode
estar correlacionado a condugdo por duas correntes polarizadas em spin. Nestas
circunstancias, a equacdo (5.15) ndo se aplica e uma analise mais detalhada dos resultados ¢é
necessaria. Em particular, as constantes de Hall ordinarias para as duas sub-bandas de spin,
tornam-se distintas em razdo da polarizacdo ferromagnética. A polarizagdo de spin também
afeta o efeito Hall anomalo. Além disso, € provavel que o termo de mistura de spins, que tem
um papel importante na magnetorresisténcia no limite de baixas temperaturas, também

influencie o efeito Hall nesta regido.
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Figura 5.14: Grdfico de Rs/ p,, versus P, para o Pd;MnSn, onde Rs é a constante de Hall anémala e
P € a resistividade de desordem de spin.
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5.2 — Ligas de Co-Fe

5.2.1 — Resistividade Elétrica e Magnetizacao DC

Uma analise qualitativa do comportamento da resistividade elétrica das ligas de Co-Fe
em funcdo da temperatura ¢ feita assumindo-se que a resistividade ideal, p(T), obedece uma

lei de poténcias do tipo
p;(T)=cT" . (5.16)

Tal como mostra a figura (5.15), a resistividade ideal de todas as ligas de Co-Fe
apresenta duas regides que podem ser descritas aproximadamente pela equagdo (5.16) com
expoentes distintos. A mudanga no expoente n ocorre em torno de T = 85 K para todas as
concentracdes de Fe. Em temperaturas inferiores a 85 K se observa um regime caraterizado
por n = 3, que pode estar associado a combinagdo dos processos de espalhamento elétron-
magnon, elétron-elétron e elétron-fonon [25]. Alternativamente, a resistividade nesta regiao
pode ser dominada pelo termo de mistura de spins [1], tal como ocorre no Pd,MnSn. Estudos
dos desvios a regra de Matthiessen também indicam que a contribui¢do do termo de mistura
de spins ¢ importante na regido de baixas temperaturas no sistema Co-Fe [34]. Em
temperaturas superiores a 85 K, onde se observa n = 1,5, a resistividade ¢ dominada pelos

efeitos da desordem de spin.

Como visto na se¢do 5.1, a resistividade do composto Pd,MnSn, na fase
ferromagnética, apresenta valores para expoente #» muito proximos aos encontrados nas ligas
de Co-Fe. Esta semelhanca ¢ um indicativo de que os efeitos do termo de mistura de spins
desempenham um importante papel nas propriedades de transporte elétrico da liga de Co-Fe

no regime de baixas temperaturas (0 <T < 100 K).

Em todas as ligas estudadas, a magnetizagdo de saturagdo ndo apresenta variagdes
significativas na faixa de temperaturas entre T = 5 K ¢ T = 300 K, como mostra a figura
(5.16). Este resultado ¢ esperado para o sistema Co-Fe, cuja temperatura de Curie ocorre em
torno de 1400 K [33]. Verifica-se também que a magnetizacdo das amostras comx=4ex =6

atinge a saturacdo em campos aplicados da ordem de 2 T, ao passo que a amostra com x = 2



Capitulo 5 — Analise e Discussdo dos Resultados — Ligas de Co-Fe &3

nao atinge a saturacdo mesmo em altos campos aplicados (figura (4.10)). Esta diferenca se
deve, provavelmente, a diferenga de estrutura cristalina. A fase hcp é predominante na
amostra com x = 2, como visto no capitulo 3 (ver figura (3.4(a)) ), enquanto a simetria cfc

caracteriza as ligas comx =4 e x = 6.

Log (p)

Log (p)

Log (p)

Log (T)

Figura 5.15: Grdfico log-log da resistividade elétrica ideal (p(T)) em fun¢do da temperatura e os

regimes de lei de poténcias para as amostras de Co-Fe x at %, com x = 2, 4 e 6. As concentragoes e
os expoentes das leis de poténcia estdo indicados.
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Figura 5.16: Magnetizag¢do versus temperatura em campo magnético de [poH = 5 T para as ligas de
Co-Fex at %, comx =2, 4 e 6.
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5.1.2 — Magnetorresisténcia

Usou-se a regra de Kohler para interpretar os resultados de MR em altos campos nas

ligas de Co-Fe. Esta regra pode ser expressa como [9]

p(B)—P(0)=f( B ) (517)

p(0) p(0)

onde O(B) ¢ a resistividade elétrica na presenga de campo e p(0) € a resistividade elétrica em
campo nulo. A resistividade elétrica na auséncia de B ndo pode ser medida diretamente em
uma amostra com magnetizagdo espontdnea. Nestes casos, deve-se extrapolar o
comportamento da resistividade elétrica no regime de altos campos aplicados para B = 0. Este
procedimento ¢ mostrado na figura (5.17) para a amostra de Co-Fe 6 at % em duas
temperaturas. Para construir as figuras (5.17), utilizou-se a expressao (5.3), que leva em conta

os efeitos do campo desmagnetizante na expressao para B,

B=p,(H,—nM+M) . (5.18)
onde H ¢ o campo aplicado. No caso MRT (77 = 1), o ponto B = 0 coincide com H, = 0.
Porém, para MRL, B =0 quando H, =-M.

Também se assume que o efeito do campo desmagnetizante € minimo em MRL (17 = 0)
e maximo em MRT (77 = 1). Os valores de M foram extraidos das medidas de magnetizagao,

nas quais o efeito do campo desmagnetizante pode ser ignorado.

A expressao (5.17) pode ser escrita como

B

p(B)=p(0)[1+ —) . 5.19

(B)=p(0)| 14|75, (5.19)

Assumindo que a fun¢do dependente de B e de p(0) obedece uma lei de poténcias na

forma,

B v

—=|=4B" . 5.20

f (p( 0)) (5.20)

Pode-se determinar p(0), V e a constante 4, tal como exemplificado nas figuras (5.17).
O objetivo principal da utilizagdo da regra de Kohler nesta secdo € verificar como MR varia

com o campo nas diversas temperaturas medidas, utilizando-se os parametros V e 4, além de
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se determinar ©(0) por extrapolagdo para analisar o comportamento da MR no regime de

baixos campos. E importante ressaltar que os pardmetros 0(0), Ve A serdo distintos para MRT

e MRL, conforme se observa nas figuras (5.17).
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Figura 5.17: Representa¢do do método de extrapolagcdo para determinar o valor da resistividade
elétrica na auséncia de B nas medidas de MRT e MRL na amostra de Co-Fe 6 at % nas temperaturas
deT=2K(a) e T=300K(b). As figuras mostram MRL e MRT em fun¢do de H.

No regime de baixos campos, o processo magnetorresistivo ¢ dominado pela
anisotropia espontanea da resistividade (AER). Num material ferromagnético, em que ha
interagdo spin-Orbita, a resistividade residual e a resistividade ideal dependem da orientagdo
relativa entre a corrente elétrica e a direcdo da magnetizagdo. Na auséncia de campo
magnético, os dominios orientam-se aleatoriamente e nao se pode observar a AER. Porém, se
o campo aplicado alcangar o valor correspondente a saturacdo técnica da magnetizagdo, um
monodominio sera estabilizado em toda a amostra e a AER sera revelada. Assim, no caso das
ligas de Co-Fe, a resistividade residual (medida em T = 2 K) ¢ maior quando a magnetizacao
esta orientada paralelamente a direcao da corrente (MRL nas figuras (5.17)) do que na
geometria em que Ms é perpendicular a corrente (MRT nas figuras (5.17)). Desta forma, a
bifurcacdo observada entre a MRL e a MRT nestas figuras, acompanha o processo de

saturagdo da magnetizagdo e se completa em torno de (pH =3 T.

Em campos maiores que [hH ~ 3 - 4 T, a magnetorresisténcia pode ser analisada
segundo as expressoes (5.19) e (5.20). Neste regime se deve verificar a relevancia dos efeitos
originados pela forca de Lorentz e pelas contribuigdes relacionadas ao carater ferromagnético

do sistema Co-Fe.
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5.1.2.1 Regime de Baixos Campos — Anisotropia Espontdnea da

Resistividade

A anisotropia espontanea da resistividade (AER) se refere ao estado em que B = 0.
Portanto, sua determinag¢do implica na extrapolagdo dos resultados medidos em altos campos
para a situacdo de indugdo magnética nula. Neste processo, deve-se levar em conta os efeitos
do campo desmagnetizante, como mostram as figuras (5.17), (5.18) e (5.19). A figuras (5.18)
e (5.19) mostram a determinagdo da AER em diversas temperaturas para as amostra com x = 4

e x = 6, respectivamente.
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Figura 5.18: Representa¢do do método de extrapola¢do para determinar o valor da resistividade
elétrica na auséncia de B nas medidas de MRT e MRL na amostra de Co-Fe 4 at % nas temperaturas
indicadas.
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Figura 5.19: Representagdo do método de extrapolacdo para determinar o valor da resistividade
elétrica na auséncia de B nas medidas de MRT e MRL na amostra de Co-Fe 6 at % nas temperaturas
indicadas.

A AER ¢ representada como (pH—pl)/ﬁ ou (Ap/p), , onde P €p, sao as

MRL e MRT, respectivamente, extrapoladas para B = 0. A resistividade média, em B = 0, ¢

1 2 o :
dada por ﬁ=§p\\+§p 1> conforme discutido na se¢do 2.3.3.3. Segundo a teoria de

Campbell e Fert, também sumarizado na secao 2.3.3.3, a AER permite a determinagdo da

razdo Q entre as resistividades residuais dependentes de spin, em temperaturas proximas a
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T=0K, ou seja,

(P”_pl)

- =y(a—1) , (2.28)

Po.

onde y = 0,01 foi estimado teoricamente por Campbell e col. [44] e (X—p—, tal como
07

definido na se¢do 2.3.3.3.

Aplicando-se a expressdo acima para as amostras estudadas, obtém-se os dados da

tabela (5.1). Os valores de a para as amostras com x = 4 encontrados na tabela (5.1) estdo de

acordo com os valores encontrados na literatura [10][1].

x=4 1,17 (£ 0,005) 10,2 1,28 1,31
x=6 1,61 (£ 0,005) 9,7 1,77 1,71
x=2 0,68 (x 0,005) 5,65 0,8 0,45

Tabela 5.1: Tabela com os valores de Py, X, Por © Py, determinados a partir das medidas
de resistividade elétrica e da figura 5.21 para as amostras da liga de Co-Fe x at % com

x=2 x=4ex=0.

Verifica-se que a ¢ independente da concentracdo de Fe para as amostras com x =4 ¢
6. Este fato ¢ consistente com a expectativa, em termos teoricos, de que, para um dado metal
hospedeiro, a razdo a ¢ uma caracteristica da impureza, mas deve ser independente da
concentracdo de impurezas. O valor de a ¢ distinto para a liga com x = 2, pois neste caso a

estrutura cristalina da amostra ¢ hcp.

O valor a = 10 para as amostras com x = 4 e x = 6 mostra que a corrente ¢ fortemente

polarizada em spin nestes sistemas na regido de baixas temperaturas.

A figura (5.17.b)) mostra que a AER ¢ significativa mesmo em T = 300 K no sistema
Co-Fe. No regime de altas temperaturas, no qual o termo de mistura de spins ¢ ndo nulo
€ Piys>> P> aexpressdo (2.28) ndo ¢é valida. Utiliza-se neste regime a expressao mais geral

determinada por Campbell e col. [44], que ¢ uma fun¢do das resistividades dependentes de
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spin, do parametro )y separe do termo de mistura de spins dada por

(=P _ y(E-1) (5.21)
p P (T)p (T)+p; (T)(p;(T)+p,, (T)) '
A expressao acima pode ser escrita como
(F)H_ﬂl) y(E-1)

— = 5.22
b tp. (T)p(T) (5.22)

p,(T) pi+(T)p, (T) )
onde &= e p,(T)= , estdo definidos nas expressoes (2.11) e (2.12),
pir(T) pir(T)+piu(T) P ( el )

respectivamente.

O comportamento da AER em fun¢do da temperatura pode ser visto na figura (5.20)
para as trés amostras estudadas. A AER ndo ¢ facilmente interpretavel em temperaturas
intermedidrias, pois além da anisotropia da resistividade residual, ela dependerd da

resistividade ideal e do termo de mistura de spin.
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Figura 5.20: Anisotropia espontanea da resistividade elétrica em fung¢do da temperatura para as
amostras de Co-Fe x at % com x = 2, 4 e 6.

Em altas temperaturas, conforme mostra a equagao (5.22), a AER depende apenas da

propriedades intrinsecas do metal hospedeiro.
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Na figura (5.20) se observa que a AER se torna independente da concentragdo de
impurezas, ¢ até da estrutura cristalina do metal hospedeiro (Co), em T = 300 K. Este
resultado mostra que, neste limite, a equacao (5.22) ¢ aplicavel. Substituindo-se nela o valor
& 04 para o Co[10], e o valor experimental para (Ap/P), > obtém-se P;./p,~=0,04, o
que mostra que a contribui¢do do termo de mistura de spins para a resistividade total do Co

em T =300 K ¢ pequena frente a p;-
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5.1.2.2 Regime de Altos Campos

O comportamento dos parametros V e 4 para as amostras de Co-Fe x at %, no regime
de altos campos aplicados, ¢ mostrado na figura (5.21) como fun¢do da temperatura. Nesta
figura se nota a dependéncia linear da MRL com B, na regido B > 3 T, em uma larga faixa de
temperaturas e em todas as amostras estudadas. Na MRT o expoente V ¢, em média maior do
que a unidade em baixas temperaturas, aumenta para V = 2 em torno de 150 K e decai para

valor préximo ao unitario em T = 250 K.

O modelo de Onose e col. supde que a MR varia linearmente com o campo aplicado.
Este modelo se aplica tanto para a MRL quanto para a MRT e prevé que a MR ¢ negativa se a
mobilidade p; de sub-banda majoritaria for maior que ;. Assim como no caso do
Pd,MnSn, este parece ser o caso para o Co, se for considerado que o tempo de relaxagao ¢
inversamente proporcional a densidade de estados no nivel de Fermi para cada uma das sub-

bandas. A densidades de estados dependentes de spin para o Co cfc podem ser vistas na figura

(5.22). Observa-se que, no nivel de Fermi, D:(€;)> D (€,), tornando u,>pu,.
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Figura 5.21: Pardmetros V da expressdo (5.20) nas amostras de Co-Fe x at %, comx = 2, 4 ¢ 6, da
MRL (a) e da MRT (c) em fungdo da temperatura para o regime de altos campos aplicados. Nas
figuras (b) e (d) estdo representados o parametros A da MRL e da MRT, respectivamente, em fungdo
da temperatura.
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No entanto, tal como no caso do Pd,MnS, a MR positiva e linear com o campo pode
ser interpretada com o modelo de duas correntes de Campbell e Fert[1], com transferéncia de
momentum entre as sub-bandas dependentes de spin. Na presenca de colisdes que envolvam
processos de spin-flip, o termo de mistura de spins pode contribuir significativamente para a
resistividade elétrica. Este processo ¢ ativado pelo efeito Zeeman que, no caso do sistema Co-
Fe, transfere elétrons de natureza d com spin | para estados s com spin T. O tempo de
relaxagdo T, entdo depende basicamente de processos de espalhamento de elétrons de
estados s com spin T para estados d com spin |, via colisdes com ondas de spin. Esta
suposicao estd de acordo com a teoria de Campbell e Fert, que supde os processos s-d sao
dominantes na resistividade de ferromagnetos de bandas. Ademais, o espalhamento s-d faz
com que a resistividade de mistura de spins seja anisotropica. A analise das medidas de
resistividade elétrica (ver figura (5.15)) mostra um expoente n = 3, resultado que corrobora
para que o processo de colisdo por ondas de spin seja dominante em temperaturas inferiores a

150 K.
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Figura 5.22: Densidade de estados para elétrons majoritarios e minoritarios no Co cfc [45].

O parametro A da MRL (figura (5.21.b)) decresce conforme aumenta a temperatura e
se torna muito pequeno em T = 300 K. Possivelmente, nas vizinhangas desta temperatura, o
sinal do coeficiente 4 ¢ invertido. Essa inversdo também pode ser vista, para a amostra com

x = 6, na figura (5.19.f) como uma leve inclinagdo negativa na regido de altos campos

(,U()H> 3 T)

A partir do comportamento do expoente V da MRL, ndo se pode separar as
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contribui¢des dos termos de desordem de spin e mistura de spins. No entanto, o parametro
A >0 da MRL sugere que nas temperaturas estudadas, o termo de mistura de spins domina a
magnetorresisténcia, uma vez que o termo de desordem de spin origina MR negativa. Na faixa
intermedidria de temperatura (150 K < T <250 K), o parametro A parece se manter constante.
Este resultado esta de acordo com o comportamento de P, 0 qual assume valor constante
para T > 200 K [10]. Na medida em que se aumenta a temperatura, a resistividade devido a
desordem de spin aumenta e em T = 300 K, a magnetorresisténcia positiva devida ao termo de
mistura de spin é quase exatamente compensada pela magnetorresisténcia negativa originada

pela desordem de spin.

Percebe-se, ainda, na figura (5.21.c)) que o expoente vV da MRT cresce e atinge o valor
maximo em torno de T = 150 K. No entanto, o pardmetro 4 (figura (5.21.d)) tende a valores
muito proximos de zero, mas ainda positivos, em torno de T = 150 K. Esse resultado pode ser
o indicativo de que a MR positiva devido a for¢a de Lorentz pode estar contribuindo de forma
significativa nesta faixa de temperaturas e no regime de altos campos aplicados, fazendo com
que V tenda a um valor proximo de 2. O fato do pardmetro A4 tender a valores pequenos esta de

acordo com a magnitude da contribuicao ordindria a MRT.

Os efeitos da desordem de spin a MRT, no regime de altos campos, sdo percebidos

mais facilmente no parametro 4 na figura (5.21.d), que mostra uma clara inversao do sinal da

MRT em todas as amostras quando 4/ >3 T e T 2 150 K. No intervalo intermediario de

temperaturas (150 K < T < 250 K), o valor do expoente V decresce em razao da competi¢ao

entre os termos de desordem de spin e da for¢a de Lorentz.
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5.3.3 — Efeito Hall

As medidas de resitividade de Hall nas amostras da liga de Co-Fe foram realizadas
somente na regido ferromagnética. Desta forma, a separacdo das contribui¢des ordinaria e
andmala a resistividade de Hall torna-se mais complicada, uma vez que ndo se atinge a regiao
paramagnética onde o coeficiente anomalo Rs tende a um valor constante. Contudo, mediante
algumas suposicdes, pode-se estimar o valor de R, e a variagdo de Rs com a temperatura no
caso das amostras de Co-Fe. Em particular, assume-se que a contribui¢do andmala tende a
zero em temperatura nula e que tanto Ry quanto R, sdo fracamente dependente do campo
magnético.

A figura (5.23) mostra que, em todas as amostras, o coeficiente R, permanece
constante em T = 2 K na regido de campos aplicados (tsH = 3 T), enquanto que X (figura
(5.24)) decresce fortemente com o aumento do campo na mesma regido. Usando este

resultado na expressao (5.14) infere-se que Rs deve ser aproximadamente igual a zero em

T=2K.
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Figura 5.23: Coeficiente de Hall versus campo aplicado em T = 2 K nas ligas de Co-Fe x at %, com
x =2, 4 e 6. As retas tracejadas sdo guias para os olhos.
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Figura 5.24: Comportamento da susceptibilidade magnética corrigida pelo fator desmagnetizante X"
para as ligas de Co-Fe x at %, comx =2, 4 e 6.

Desta forma, R, pode ser estimado a partir das medidas de resistividade de Hall em
T =2 K, pois nesta temperatura, Ry = R;. Os valores do coeficiente de Hall ordinario assim

determinados para as ligas de Co-Fe estdo mostrados na tabela (5.2).

Co-Fe x at % Ro(10"m*/ C)
x=2 2,1 (x0.2)
x=4 2,1(02)
x=6 22(£02)

Tabela 5.2: Tabela com os valores de R, determinados a partir das medidas de resistividade

de Hall em T = 2 K para as ligas de Co-Fe estudadas.
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A suposicao de Rs seja nulo em temperaturas proximas a zero ¢ um comportamento
esperado para sistemas ferromagnéticos. Entretanto, como visto anteriormente no PdMnSn,

nem sempre este comportamento ¢ observado.

Supondo-se que R, permanece constante em todo o intervalo de temperaturas
estudado, o coeficiente de Hall andmalo pode ser estimado a partir da expressao (5.15), tal
como feito no Pd,;MnSn. Nota-se na figura (5.24) que X', em um dado campo fixo, mantém-se
constante ao longo de toda a faixa de temperatura. Este resultado ¢ esperado, ja que a
magnetizacdo em altos campos atinge a saturacdo e ndo apresenta uma dependéncia
significativa com temperatura. Sendo assim, o coeficiente de Hall medido, Ry, reproduz
diretamente a variagdo em temperatura do coeficiente de Hall anomalo, Rs. O comportamento
de Ry em funcao da temperatura para as ligas de Co-Fe em H = 5 T € mostrado na figura
(5.25). Nesta figura, percebe-se um crescimento quase linear do parametro Ry com a

temperatura.
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Figura 5.25: Comportamento de Ry versus T em campo de UyH = 5 T das amostras de Co-Fe x at %
comx =2, 4 e 6. Alinha tracejada é um guia para os olhos.

O coeficiente de Hall anomalo das ligas de Co-Fe, determinado a partir da expressao
(5.15) para o campo LyH = 5 T ¢é apresentado na figura (5.26) em fungdo da temperatura. O

coeficiente Rs depende linearmente de T em toda a faixa de temperaturas estudadas.
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Figura 5.26: Comportamento do coeficiente de Hall anomalo em fungdo da temperatura para as ligas
de Co-Fe x at %, com x = 2, 4 e 6 em campo aplicado de U,H = 5 T. As linhas tracejadas sdo retas
ajustadas aos pontos experimentais.

As figuras (5.27) mostram a dependéncia de Rs com a resistividade elétrica em campo
nulo. Dentro da precisdo das medidas, nota-se que Rs cresce de forma quase linear com a

resistividade elétrica em campo nulo.

Como visto antes, tanto a analise da resistividade elétrica quanto a analise das medidas
de magnetorresisténcia indicam que em temperaturas em torno de 150 K ocorra uma mudanga
significativa nas propriedades de transporte. No entanto, esta mudanca ndo aparece de forma

explicita nas medidas de resistividade de Hall.



Capitulo 5 — Analise e Discussdo dos Resultados — Ligas de Co-Fe 99

(Q)-

|
(&}

p(H=0) (10® .m)

Figura 5.27: Comportamento do coeficiente de Hall anomalo em fungdo da resistividade elétrica em
campo nulo das ligas de Co-Fe x at % comx = 2, 4 e 6 para UyH = 5 T. As linhas continuas sdo retas
ajustadas aos pontos experimentais, mantendo a suposi¢cdo de que Rs seja nulo em temperaturas
proximas a zero.

Em temperaturas inferiores a 150 K, o efeito do termo de mistura de spin pode
desempenhar um importante papel na resistividade de Hall. No entanto, devido a grande
incerteza das medidas nao ¢ possivel determinar o comportamento de Rs nesta regido de

temperaturas.

Percebe-se, na figura (5.27), que o coeficiente Rs apresenta uma dependéncia linear

com P(H = 0) que pode estar associada a efeitos de espalhamento assimétrico (skew-

scattering)

Assim como acontece no Pd,MnSn, os resultados das medidas de transporte elétrico
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realizadas nas ligas de Co-Fe apresentam um forte indicio de que o termo de mistura de spins
seja responsavel pelos efeitos observados em baixas temperaturas. E importante ressaltar,
contudo, que a suposicdo de R, seja constante em toda a faixa de temperaturas e campos
aplicados talvez ndo seja valida. Isto pode acontecer pelo fato de R, ser uma funcdo das
resistividades das sub-bandas de spins [1]. Sendo assim, o comportamento do coeficiente de
Hall anomalo determinado neste trabalho pode conter variagdes que tem origem no
coeficiente de Hall ordinario. Além disso, o proprio Rs pode depender de modo ndo trivial das

resistividades dependentes de spins.



6 — Consideracoes Finais

Nesta dissertacao, realizou-se um estudo experimental das propriedades de magneto-
transporte de dois sistemas ferromagnéticos com diferentes caracteristicas: o composto de
Heusler Pd:MnSn e ligas diluidas de Co-Fe. O Pd;MnSn é um sistema de momentos
magnéticos localizados, com pequena anisotropia magnética. As ligas de Co-Fe sdo exemplos
representativos de ferromagnetos de bandas. Nestes sistemas a anisotropia ¢ pronunciada em
razao da presen¢a de uma banda-3d semi-preenchida no nivel de Fermi. Um dos interesses
deste trabalho ¢ o estudo dos efeitos da anisotropia magnética nas propriedade de magneto-
transporte em ambos os sistemas. Portanto, no caso das ligas, a adicao de pequenas
quantidades de Fe ¢ importante para estabilizar a fase cubica do Co e assim eliminar a
anisotropia cristalina. Foram realizadas medidas de resistividade elétrica em fungdo da
temperatura, magnetorresisténcia com campo aplicado paralela e perpendicularmente a
corrente e de efeito Hall, com especial aten¢do a contribuicdo andmala. Medidas de
magnetizacdo também foram realizadas para auxiliar na interpretacdo dos resultados de
magneto-transporte. A interpretacdo dos resultados de magnetorresisténcia foi feita com base
no modelo de duas correntes de Campbell e Fert[1]. A discussao dos resultados de efeito Hall
andémalo no Pd,;MnSn foi feita com base nos efeitos da fase de Berry. No caso das ligas de
Co-Fe evidenciou-se a presenca do mecanismo de espalhamento assimétrico pelas impurezas

(skew scattering).

I — Composto de Heusler Pd>MnSn

Em baixas temperaturas, a resistividade elétrica ideal do Pd,MnSn mostra uma
dependéncia aproximadamente clibica com a temperatura (0 ~ T*7). Este resultado sugere que,
neste regime, o termo de mistura de spins, £;,(T), domina o comportamento resistivo. Em
temperaturas superiores a 50 K, a desordem de spin cldssica torna-se o mecanismo resistivo
mais importante quantitativamente. Em temperaturas bem acima da temperatura de Curie
(T. = 189 K no Pd,MnSn), a desordem de spin d& origem a uma contribui¢ao resistiva
constante ¢ o mecanismo de espalhamento por fonons se torna responsavel pela observada

variagdo linear da resistividade em funcdo da temperatura.
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No estudo da magnetorresisténcia, tal como era esperado, o Pd,MnSn apresenta
isotropia magnética, que foi verificada diretamente das medidas realizadas em campos

aplicados paralela e perpendicularmente a corrente em todas as temperaturas estudadas.

Em baixas temperaturas, a magnetorresisténcia do Pd,MnSn ¢ positiva e linear com o
campo aplicado. Este resultado inédito ¢ atribuido ao termo de mistura de spins. Em
temperaturas superiores a 50 K, a magnetorresisténcia do composto torna-se negativa. Nesta
regido, 0 mecanismo magnetorresistivo dominante ¢ a supressao da desordem de spin causada
pelo campo aplicado. Como esperado, este mecanismo apresenta amplitude maxima nas
vizinhangas de T.. Porém, mesmo em temperaturas bem acima de T., na fase paramagnética, a

magnetorresisténcia causada pela desordem de spin ainda ¢ dominante.

Assim como para as medidas de magnetorresisténcia, as experiéncias de efeito Hall
foram realizadas na faixa de temperaturas entre 2 K e 300 K. As medidas de alta temperatura
(T > Tc) permitiram a separacao das contribuigdes ordinaria e anomala ao efeito Hall. A
constante de Hall ordinaria obtida é Ry = -8,55 x 10" m*/C, que corresponde a uma densidade

eletronica n = 7,4 (£ 0,5) x 10% elétrons/m’ para o Pd,MnSn na fase paramagnética.

Supondo-se que R, permanece constante com a temperatura e considerando os efeitos
do campo desmagnetizante, a constante de Hall andmala, Rs, foi obtida na regido de
temperaturas inferiores a T.. Mostrou-se que para T > 50 K, R € proporcional ao quadrado da
contribuicdo da desordem de spin para a resistividade. Este resultado sugere que o efeito Hall
andémalo no Pd,;MnSn ¢ devido a efeitos da fase de Berry. Como este composto de Heusler ¢
um sistema de momentos localizados, ¢ possivel que tanto os efeitos de curvatura de Berry no
espaco reciproco, quanto a quiralidade no espaco real [46] contribuam aditivamente ao efeito
Hall anomalo. A quiralidade, no entanto, exige que o alinhamento de spins vizinhos seja nao
colinear. Isto enfraquece a hipotese de que tais efeitos sejam relevantes no Pd,MnSn. O forte
desvio do comportamento Rs ~ p.> observado em T < 50 K pode ser indicativo de condugio

por duas correntes.

Em conclusdo, no caso do Pd;MnSn verificou-se em todas as medidas de magneto-
transporte a existéncia de um comportamento que nao pode ser explicado simplesmente pelas
contribuicdes da forga de Lorentz e do ordenamento causado pela presenca do campo
magnético. Sugere-se que este comportamento resulte do mecanismo de mistura de spins
proposto por Campbell e Fert [1]. A origem desse termo esté relacionado ao espalhamento por

magnons ¢ a interagdo spin-orbita que permite a transferéncia de elétrons de uma sub-banda
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de spins para outra.

Il — Ligas de Co-Fe

As medidas de resistividade elétrica e magneto-transporte realizadas nas ligas de Co-
Fe x at % (x = 2, 4 e 6) sugerem que o termo de mistura de spins domina as propriedades de
magneto-transporte no regime de baixas temperaturas (T < 85 K). Nesta regido, a resistividade
ideal varia com o cubo da temperatura, assim como no Pd,MnSn. Por outro lado, o termo de

desordem de spin torna-se mais importante no regime de altas temperaturas (T > 250 K).

No estudo da anisotropia espontanea da resistividade (AER), foi possivel confirmar a
presenga de bandas de conducdo dependentes de spin fortemente polarizadas. Verificou-se
também, em baixas temperaturas, que a polarizagdo das bandas revelada pela resistividade
residual ¢ independente da concentracdo de impurezas para as ligas com estrutura cristalina
fce. Para o caso da liga com x = 2, a presenga da anisotropia cristalina se manifesta na AER
em baixas temperaturas. No entanto, em altas temperaturas, encontrou-se que a polarizagao
das bandas das ligas de Co-Fe converge para o valor do metal hospedeiro e ¢ independente do

campo cristalino.

No regime de altos campos e baixas temperaturas, identificou-se a presenca dominante
do termo de mistura de spins na magnetorresisténcia. Este mecanismo produz
magnetorresisténcia positiva e linear com o campo aplicado. Em altas temperaturas, a
magnetorresisténcia negativa originada pela supressdo da desordem de spin pode ser

percebida.

A contribuicdo extraordinaria ao efeito Hall foi separada do termo de Lorentz em
baixas temperaturas. Em campos superiores ao valor que produz a saturagdo técnica da
magnetizacdo, a contribuicdo ordinaria ¢ identificdvel através da variacdo linear da
resistividade de Hall com o campo aplicado. A constante de Hall andmala, Rs, ¢ linearmente
proporcional a resistividade longitudinal em campo nulo em todo o intervalo de temperaturas
estudado. Este resultado sugere que o efeito Hall extraordinario nas ligas de Co-Fe se deve ao

espalhamento assimétrico (skew scattering) pelas impurezas de Fe.

Algumas questdes que nao foram respondidas nesta dissertacdo podem motivar novas

investigagdes. Por exemplo, o estudo do efeito de Hall anomalo do composto de Heusler
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Pd;MnSn em temperaturas inferiores a 50 K, onde esse sistema apresenta um minimo em
p,(T), deve ser aprofundado. Como visto, nessa regido se deve levar em conta o efeito do

termo de mistura de spins tanto no coeficiente de Hall ordindrio quanto no coeficiente de Hall
andmalo. No entanto, ndo existe teoria que leve em conta os efeitos do termo de mistura de

spins nos coeficientes de Hall.

Outro aspecto a ser levado em conta € a presenca de fortes indicios de que o termo de
mistura de spins domine o regime de baixas temperaturas nas medidas de resistividade elétrica
e magnetorresisténcia nos dois sistemas estudados. Porém, os efeitos deste termo ndo sdo
evidentes na resistividade de Hall das ligas de Co-Fe. Deve-se, contudo, notar que a
polarizacao de spin no sistema Co-Fe ¢ muito mais forte e perdura até a temperatura ambiente
e acima. Assim, ¢ possivel que os efeitos do termo de mistura de spins se estendam até

temperaturas altas e sua extingdo nao seja tdo perceptivel como no caso do PdMnSn.

De maneira geral, ¢ necessario entender o papel do termo de mistura de spins em
materiais ferromagnéticos, tanto nos sistemas de momentos localizados, como o Pd,MnSn,
quanto em ferromagnetos de banda. Assim, a presente investigagdo deve ser estendida a
outros sistemas com polarizacdo de spin. Outro aspecto que merece generalizagdo e
sistematizagdo ¢ o estudo da anisotropia espontanea da resistividade em ligas de cobalto. Os
sistemas Co-Ni e Co-Cu sdo possiveis candidatos, pois nestas ligas € possivel estabilizar a

fase ctibica do cobalto em concentragdes relativamente pequenas de dopante.
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