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RESUMO

Construimos um magnetdmetro utilizando dois sensores Hall de GaAs (Toshiba-
THS118) operando em um modo diferencial. Cada sensor tem um circuito pré-
amplificador associado a ele e a diferencia de voltagem entre eles &
amplificada com um ganho variavel de 30 - 7000. Os sensores Hall tém
dimensbes tipicas de 1,5 x 1,7 x 0,6 mm® e foram montados separados um
do outro de 0,71 mm, em uma configuracdo espacial planar. O magnetémetro
foi testado usando tanto correntes dc (/i) quanto correntes ac (/.), variando a
amplitude de 0,1 a 3 mA. Um amplificador lock-in foi utilizado para a leitura
da voltagem Hall para as correntes ac. O controle e a aquisicdo dos dados
foram feitos utilizando uma interface GPIB e o software Labview. A freqliiéncia
f das correntes /. foram variadas de 10 Hz até 1 kHz. O magnetometro Hall
foi montado em um refrigerador de ciclo fechado do tipo Displex (Advanced
Research Systems) o qual permite uma variagdo de temperatura no intervalo
de 4 - 800 K, podendo, inclusive, ser facilmente colocado na presenca de um
campo magnético. Para aplicagbes de campos baixos (até 0,003T), foi utilizado
um par de bobinas de Helmholtz, enquanto que para campos maiores (até 1
T) foi usado um magneto permanente (Advancing Magnetic-eletronics). A
amostra a ser investigada €& fixada nas vizinhancas da é&rea ativa de um dos
sensores, produzindo uma componente de campo perpendicular a superficie do
sensor. Esse sinal, por usa vez, &€ proporcional a magnetizacao da amostra. A
calibracdo do magnetébmetro foi feita usando uma amostra padrédo de Ni, de
geometria cilindrica e com 6,1 mg produzida pela Oxford Instruments. Em
seguida, o magnetometro foi utilizado para medidas de histerese das ligas
ferromagneticamente moles FegC07ZrgNdsBig € FessCosNisBig, a temperatura
ambiente, e do nanocomposito (FepsC0p4)035(MnO)oes para temperaturas desde

ambiente até 10 K. Os resultados obtidos para as ligas amorfas foram

XV



comparados com os obtidos usando medidas de susceptibilidade ac em baixas
frequéncias. Para o nanocompoésito (FegeC0p4)035(MnO)es foi possivel estudar o
comportamento da magnetizacdo de saturacdo, da remanéncia e do campo
coercivo em fungcdo da temperatura. Esses resultados estdao em acordo com os
obtidos na mesma amostra por magnetometria por amostra vibrante. A
dependéncia do efeito exchange-bias com o campo magnético de resfriamento
Hgr foi investigado pela primeira vez. Foi observado que o campo de
exchange-bias Hg cresce inicialmente com Hg, apresenta um valor maximo de
225 mT em torno de Hr = 500 mT e, em seguida, decresce
monotonicamente com o aumento de Hz. A dependéncia de He com Hg foi
explicada qualitativamente utilizando o modelo proposto por Kagerer, Binek e

Kleemann.

Palavras chaves: Magnetdmetro Hall, Magnetometria por Amostra Vibrante, Ligas
Amorfas, Nanocompésito, Magnetizacdo de Saturacdo, Magnetizacdo Remanente,

Coercividade, Exchange-Bias.
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ABSTRACT

In this work, a magnetometer made of two small size (1.5x1.7x0.6 mm3)
Toshiba GaAs (THS118) Hall sensors operating in a differential mode is
reported. The Hall sensors were mounted 2mm far from each other in a planar
spatial configuration. The output signal of the Hall sensors is pre-amplified
while the pre-amplified signal is further amplified in a differential mode, yielding
an overall gain in the range 30 - 7000. The magnetometer can be operated
using either dc (/) or ac (/) electrical current and for the present work their
amplitude was varied from 0.1 to 3 mA. A lock-in (voltmeter) was used to
measure the Hall voltage for ac (dc) electrical current. The frequency £ of the
ac current was varied from 10 Hz to 1 kHz. The magnetometer was mounted
in a closed cycle refrigerator (Displex, made by Advanced Research Systems)
which allows a temperature variation in the range of 4 - 800K and the
application of magnetic fields. For magnetic fields below 0.003 T we used a
pair of Helmholtz coils while for higher fields (up 1 T) it was used a
permanent magnet made by Advancing Magnetic-electronics. The control and
the data acquisition were made using a GPIB interface and the Labview
software. The magnetization measurements are made fixing the magnetized
sample close to the active area of one of the Hall sensors which, in turn,
produce a dipolar magnetic field with a component transverse to the surface of
the sensor. The Hall signal is then proportional to the magnetization of the
sample. The Hall magnetometer was calibrated using a 6.1 mg cylindrical
sample of Ni made by Oxford Instruments and it was used to measure
hysteresis loops of the soft ferromagnet alloys FegCo7ZrgNdsByy and
FessCosNisB1p at room temperature. The magnetometer was also used to study
the nanocomposite (FeqsC00.4)0.35(MNO)ogs from room temperature down to 10K.

The results obtained for the amorphous alloys were compared with those

XVII



obtained using ac susceptibility measurements at low frequencies. For the
nanocomposite (FeosC00.4)0.35(MNO)ges it was possible to study the behavior of
the saturation magnetization, the remanent and coercive field as a function of
temperature. These results are closely related with those obtained by using
vibrating sample magnetometry. Furthermore, we investigated for first time the
dependence of the exchange-bias effect with the freezing magnetic field Hg in
this sample material. It was observed that the field of exchange-bias He
increases with Hg, reaching 225 mT for Hz = 500 mT. Afterward, Hge
decreases monotonically when Hg is further increased. The dependence of He
with Hr was account for by adjusting the data to a model proposed by Kager,

Binek and Kleemann.

Keywords: Magnetometer Hall, Vibrating Sample Magnetometer, Amorphous
Alloys, Nanocomposite, Saturation Magnetization, Remanent Magnetization,

Coercivity, Exchange-Bias.
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APRESENTACAO

A presente dissertacdo foi dividida em cinco capitulos. No capitulo 1
descrevem-se alguns conceitos te6ricos de relevancia no estudo das
propriedades magnéticas, a motivacdo e objetivo deste trabalho, proporcionando
ao leitor uma rapida visdao da importancia do tema. No capitulo 2 & feita uma
revisdo do efeito Hall e sdo descritas as origens de algumas das quantidades
fisicas relevantes ao tema. Detalhes da constru¢gdo do magnetdmetro, do seu
principio de funcionamento, a instrumentacao utilizada e do controle e aquisicao
dos dados s&o apresentados no capitulo 3. Em seguida, no capitulo 4 sao
apresentados os resultados obtidos com o magnetébmetro Hall juntamente com
as interpretacbes desses resultados. Por fim, no capitulo 5, apresentaremos as

conclusdes e sugestbes para continuidades das pesquisas.
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CAPITULO 1

Introducao

Os materiais magnéticos desde suas origens vém desempenhando um papel
importante na historia das civilizagdbes no desenvolvimento de novas tecnologias.
Suas contribuicdbes vao desde uma simples bussola utilizada na navegacao,
passando pela criacdo do telefone e do telégrafo, baseados no principio de
Oersted, até os tempos mais recentes no armazenamento de dados em meios
magnéticos [1] e na medicina como, por exemplo, em hipertermia para
eliminacdo de tumores malignos e para aplicagdo de drogas em locais

especificos do corpo humano (drug delivery) [2,3].

A origem do magnetismo estd associada ao movimento dos elétrons ao
redor do nlcleo atdbmico. Quando os elétrons realizam esse movimento, se
associa a eles o operador momento angular orbital L. Classicamente, o
momento angular do elétron é determinado pelo produto vetorial do vetor de
posicdo em relacdao ao nucleo, pela quantidade de movimento. Esse movimento
gera o momento magnético orbital g = (-e/Zmg)L. Os elétrons possuem ainda
outra caracteristica, chamada de spin S. O spin € uma propriedade puramente
quéantica e inerente a todas as particulas que compdéem a matéria. Essa
propriedade intrinseca determina, por exemplo, a maneira como os elétrons
ocupam o0s niveis de energia no atomo. Um elétron pode ter componentes de
spin paralelas (spin up) ou antiparalelas (spin down) a um campo magnético
aplicado. O spin é ainda responsavel pelo momento magnético de spin us = (-
gsis/h)S. As propriedades magnéticas surgem entdo da combinagdo dos

momentos angular orbital e de spin e do acoplamento entre eles.



Quando algum material magnético & colocado em um campo magnético
externo H, os momentos magnéticos atdémicos individuais no material contribuem
para a sua resposta M a este campo externo. Energeticamente o alinhamento
do momento com o campo magnético € mais favoravel £ = Ay +us)H.
Quando ha predominio de uma diregdo do momento dizemos que o material

estd magnetizado.

Descreve-se um material magnetizado por sua magnetizacdo M, que ¢é
definida como a soma de todos os momentos magnéticos elementares, por
unidade de volume M = Xy /V, com i=1..n, onde n corresponde ao numero
total de momentos magnéticos 4 e V o volume total que eles ocupam [1]. Na
pratica € mais apropriado dividir a magnetizacdo pela massa do que pelo

volume o = num.

Dependendo da origem microscopica da sua magnetizacdo e das interagoes
internas, 0s materiais magnéticos  sao comumente classificados em
diamagnéticos, paramagnéticos, ferromagnéticos, antiferromagnéticos e

ferrimagnéticos.

Os materiais diamagnéticos sao caracterizados pelo fato dos atomos ou
moléculas n&o produzirem um momento magnético resultante, ou seja, seus
momentos magnéticos orbitais e de spin se somam vetorialmente, resultando
um momento total nulo. Nessas circunstancias, quando aplicamos um campo
magnético, de acordo com a lei de Lenz, as correntes sdo tais que se opdem
ao crescimento do fluxo aplicado. Assim os momentos magnéticos induzidos
nos atomos terdo sentido oposto ao campo aplicado. Algumas substancias

diamagnéticas sdo: o bismuto, o cobre, a prata, o chumbo, etc.

Os materiais paramagnéticos na auséncia de campo externo tém seus
momentos de dipolo orientados aleatoriamente no espago, portanto, a
magnetizacdo resultante é zero. Na presenca de um campo externo, os dipolos

tende a alinhar-se com o campo. Se este é removido, entdo os momentos de



dipolo tendem novamente as dire¢cdoes aleatérias, devido a que as interagoes
magnéticas entre os atomos sao muito fracas para manter o alinhamento.
Dentre os materiais paramagnéticos temos: o aluminio, o magnésio, o sulfato

de cobre, etc.

No entanto, os materiais ferromagnéticos apresentam caracteristicas bem
diferentes das caracteristicas dos materiais diamagnéticos e paramagnéticos.
Estes materiais se imantam fortemente se sado colocados na presenga de um
campo magnético. Isso acontece devido a que existe nos ferromagnéticos uma
forte interacdo entre momentos de dipolos atdmicos vizinhos que os mantém
alinhados mesmo quando o campo externo é removido. Dentre as substancias
ferromagnéticas temos: o ferro, o cobalto, o niquel e as ligas que sao

formadas por essas substancias.

Nos materiais antiferromagnéticos o comportamento magnético é caracterizado
pelo alinhamento antiparalelo de seus momentos de dipolo. Quando é
submetido a um campo magnético externo, alguns dos momentos magnéticos
alinham-se paralelamente com o campo. Geralmente, se requer um campo
magnético intenso para conseguir alinhar todos os momentos magnéticos da
amostra. Dentro dos materiais antiferromagnéticos temos: MnO, FeO, CoO e

NiO.

Quando a interacdo entre os momentos de dipolo causa um alinhamento
antiparalelo e desigual o material € ferrimagnético e na presenca de campo
magnético externo seus momentos de dipolo alinham-se na direcdo e sentido
do campo. Quando o campo externo é removido, alguns momentos de dipolo
continuam magnetizados dando origem a uma magnetizacdo permanente, mas
de menor intensidade do que nos ferromagnéticos. Este tipo de comportamento
magnético se da principalmente em matérias ceramicos, Oxidos, monocristais e

ferritas etc.



A temperatura tem um papel importante nas propriedades magnéticas destes
materiais. Nos materiais ferromagnéticos e ferrimagnéticos existe uma
temperatura chamada temperatura de Curie, na qual acima deste valor os
materiais perdem suas propriedades magnéticas devido a um desarranjo na
disposicdo de seus momentos e passam a ser puramente paramagnéticos. Este
tipo de comportamento também é observado nos materiais antiferromagnéticos e
a temperatura na qual acontece esta transicdo €& chamada temperatura de

Néel.

Das diversas propriedades marcantes dos materiais magnéticos, a histerese €
das que mais ressalta. A  histerese €& uma caracteristica dos materiais
ferromagnéticos e ferrimagnéticos abaixo das suas temperaturas criticas, o que
se deve ao rearranjo dos dominios magnéticos dentro do material. A curva de
histerese (figura 1.1) destes materiais é criada partindo de uma amostra
desmagnetizada na qual é aplicado um campo magnético crescente que tende
a orientar os momentos de dipolo do material nha mesma diregdo do campo. A
magnetizacdo do material cresce até que todos os momentos de dipolo estao
na mesma diregdo do campo, nesse ponto um aumento do campo magnético
externo nao faz diferenca na orientacdo do sistema e a magnetizacdo €
constante, chegando a magnetizagdo de saturagcdo do material Ms (figura 1.1).
Partindo desta configuragdo se diminui a intensidade do campo até zero,
encontrando que a magnetizacdo do material nesse ponto ndo & nula. Entdo o
material possui uma magnetizacdo remanente Mg, devido a forte interagcdo de
seus momentos magnéticos. Para eliminar esta remanéncia € invertido o sinal
do campo magnético até diminuir a magnetizacdo do material a zero. Esta
propriedade, onde a magnetizacdo é zero e o campo aplicado €& diferente de
zero chamamos de coercividade do material Ay (figura 1.1). Continuando a
aumentar negativamente o campo aplicado, observamos que a magnetizagdo do
material fica com a direcdo oposta devido a mudanga no sentido do campo

externo, s6 que agora como podemos verificar na figura 1.1 a magnetizacao



de saturagcao esta no sentido oposto. Depois de saturado no sentido inverso
ao inicial, aumentamos o0 campo aplicado até conseguir de novo a
magnetizacdo de saturacdo positiva, obtendo entdo a curva total apresentada

na figura 1.1.
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Figura 1.1- llustracdo da curva de histerese. Variagdo da magnetizacdo de um
material magnético (Ferromagnético ou Ferrimagnético) variando em fungdo da
intensidade do campo magnético aplicado sobre ele. Figura extraida da

referéncia [4].

Quando um material magnético tem a mesma intensidade de magnetizagcéo
induzida qualquer que seja a diregdo do campo magnético aplicado denomina-
se de magneticamente isotropico. No caso contrario se diz que o material
apresenta uma anisotropia magnética. Diversos fatores, intrinsecos ou nao,
geram esta anisotropia causando uma dire¢do preferencial na magnetizacao do
material. Fatores extrinsecos como, por exemplo, a forma do material, defeitos
cristalograficos introduzindo tensdes de rede, entre outros, sdo conhecidos por
gerar anisotropias em sistemas cristalinos. Dentro dos principais tipos de
anisotropias temos a anisotropia magnetocristalina, anisotropia de forma, a

magnetoestrictiva, e a anisotropia unidirecional ("exchange-bias'").



A anisotropia magnetocristalina é responsavel pela observacdo de diferentes
valores de componentes da magnetizacdo (paralela ao campo) para um dado
valor de campo, quando este €& aplicado em diferentes dire¢dbes na amostra.
Como exemplo, para uma amostra de Ni com simetria cristalina cubica (figura
1.2) a direcdo cristalografica <100> é a de maior anisotropia magnética
magnetocristalina, portanto neste material a magnetizacdo depende da simetria

cristalina do material.
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Figura 1.2- Curvas de magnetizagdo em fungdo do campo aplicado em
diferentes diregcdes cristalograficas em uma amostra de Ni com simetria

cristalina cubica. Figura extraida da referéncia [1].

A anisotropia de forma como seu nome o indica esta relacionada com a
forma do material magnetizado. Assim, para uma dada diregdo de campo
aplicado H, momentos magnéticos ndo compensados na superficie de um
material induzem o surgimento de um campo dito desmagnetizante Hp. Dessa
forma, o campo interno H,,; resultante na amostra é H;;= H-Hp. O campo Hp
€ proporcional a magnetizacao local M da amostra e pode ser aproximado por
Hp = -NpM, onde Np é o fator desmagnetizante que depende da forma da

amostra. Na tabela 1.1 sdo apresentados os valores do fator desmagnetizante



para diferentes formas de materiais magnéticos, estes dados foram extraidos

referéncia [1].

da

Forma da amostra | Direcdo da medida Np (SI) Np (CGS)
Plano Perpendicular 1 41
Plano Paralelo 0 0

Cilindro infinito Paralelo 0 0
Esfera Qualquer }/ 4y
a 3 3

Tabela 1.1- Valores do fator desmagnetizante Np para diferentes formas do

material magnético [1].

No caso do cilindro curto, para uma direcdo do campo levamos em
consideracdo a relagcdo entre o comprimento do cilindro e o diametro. Detalhes
dos calculos da relagdo entre o fator de desmagnetizacdo e as dimensdes do

cilindro podem ser encontradas na referéncia [5].

Temos também a anisotropia por magnetostriccdo a qual € caracterizada
pela variagdo das dimensdes de um cristal quando este & magnetizado ao
longo de uma determinada direcdo. Da mesma forma que as outras
anisotropias, tensdes mecanicas induzidas por deformacao da rede cristaling,
por exemplo, induzem neste cristal uma direcdo preferencial de magnetizacao.
Outra anisotropia magnética conhecida € a anisotropia unidirecional, que esta
associada ao fenémeno de exchange-bias. Este fendbmeno foi observado pela
primeira vez por Meiklejohn e Bean [6], em 1956, quando da investigacdo
magnética de um sistema de particulas de Co (ferromagnético) recobertas por
CoO (antiferromagnético), a curva de histerese apresentara um deslocamento no

eixo do campo quando o sistema era esfriado at¢é 77 K na presenga de um



campo, como mostrado na figura 1.3. O fendbmeno foi atribuido a uma
interacdo de "exchange" ou de troca na interface entre o nicleo de Co (FM)

e a casca de CoO (AFM).
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Figura 1.3- Ciclos de histerese para um sistema de particulas de Co
revestidas por CoO. Curva (1) Sistema esfriado a 77 K com campo de 1 T.

Curva (2) sistema esfriado a 77 K a campo nulo. Figura extraida da referéncia

[6].

A necessidade do estudo da magnetizacdo e caracterizacdao dos diferentes
tipos de materiais magnéticos mencionados acima, assim como as propriedades
geradas por eles e a influéncia das diferentes anisotropias trouxe consigo a
construcdo de inumeraveis técnicas para medir sua resposta magnética. Alguns
destes métodos sao sensiveis a magnetizacdo de toda a amostra. Exemplos
dessas técnicas sd&o: magnetometrias por SQUID (Superconducting QUantum
Intereference Device), por VSM (Vibrating Sample Magnetometer) e por LTEM
(Loretz Transmission Electron Microscopy) [7-12]. Outras técnicas sao sensiveis
apenas a magnetizacdo da superficie. Dentre elas estdo a microscopia por
efeito Kerr, a SEMPA (Scanning Eletron microscopy with Polarization Analysis)

e a MFM (Magnetic Force Microscopy) [13-16].



Além dos exemplos mencionados acima, existem também magnetémetros
baseados nos efeitos Hall [17-21] e Hall planar [22-26] e que sao também
amplamente utilizados. Dentre as caracteristicas que os tornam atraentes estado
0 baixo custo e a facilidade de construgcdo e operacdo podendo também ser
facilmente implantada em qualquer laboratério, pois demanda uma infra-estrutura
relativamente pequena. Essas técnicas pertencem ao grupo das que sao
sensiveis a magnetizacdo de toda a amostra. Outra grande vantagem das
técnicas baseadas nos efeitos Hall e Hall planar é que elas podem ser
adaptadas a um sistema de ciclo fechado de hélio que permite medir amostras
magnéticas a baixas temperaturas. Essa caracteristica € muito importante, pois,
embora o0 hélio seja o segundo elemento mais abundante no universo, ele
compde apenas 0,0018% da atmosfera terrestre e sua produgao industrial é
extremamente limitada e diretamente vinculada a extragdo do gas natural e de
petroleo. Algumas previsbes feitas recentemente apontam que o preco do gas
hélio continuarda subindo e a sua oferta comercial sera fortemente reduzida em
um prazo de cerca de 20 anos. Assim, tem sido uma tendéncia mundial a
utilizacdo de sistemas fechados de refrigeracdo em medidas que requerem o
uso de baixas temperaturas. A operacdo desse tipo de sistema €& muito
simples ao contrario das plantas para liquefacdo de liquidos criogénicos que
trabalham de forma intermitente por diversas razbées. Por essas razoes,
construimos um magnetometro por efeito Hall acoplado a um sistema de

refrigeracdo Displex fabricado pela ARS (Advanced Research Systems).



CAPITULO 2

Efeito Hall

2.1 Origem do efeito Hall

Em 1879, durante uma investigacdo da natureza da forca que age sobre um
material condutor transportando uma corrente e na presenga de um campo
magnético, E. H. Hall [27] observou que quando o campo magnético é
aplicado na direcao transversal a velocidade de deriva de seus portadores de
cargas, ha uma deflexdo desses portadores para um dos lados da amostra,
conforme esquematizado na figura 2.1 (a). Desde um ponto de vista simples
isto pode ser visto como o resultado da forca de Lorentz sobre os elétrons
livres no material. A deflexdo, que é o resultado da presenca de uma forga
magnética, provoca um acumulo de cargas com sinais opostos em lados
opostos da amostra. As cargas acumuladas, por sua vez, criam um campo
elétrico transversal a corrente, como mostrado na figura 2.1 (b). O campo
elétrico produz uma forca elétrica que se opde a forca magnética diminuindo
assim o fluxo transversal de elétrons. A migracdo das cargas cessa quando as

forcas, magnética e elétrica tém modulos iguais (ver figura 2.1 (c)).
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Figura 2.1- Diagrama esquematico representando uma tira metalica de largura

d, imersa num campo magnético B, transportando uma corrente /. Vy; é a

velocidade de deriva do elétron, Fs € a forca magnética que age sobre o

elétron devido ao campo magnético aplicado e Fg € a forgca elétrica que age

sobre o elétron em decorréncia do surgimento de um campo elétrico

transversal ao comprimento da amostra.
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O campo elétrico originado pela configuracdo das cargas no estado
estacionario &€ conhecido como efeito Hall, e a medicdo da tensdo gerada por
ele pode ser usada para obter informagdes importantes sobre o movimento dos
portadores de cargas dentro do material. A sua amplitude é ainda Uutil na
medicdo de campos magnéticos e na determinacao do numero de portadores
por unidade de volume, existente em uma dada amostra [28]. E por estas
razbes, que o efeito Hall é ainda hoje considerado uma das mais importantes
técnicas utilizadas na investigacdo das propriedades de transporte dos
materiais, além de ter interessantes aplicacbes praticas, principalmente na

construcdo de sensores de campo magnético [29].

1.2 Coeficiente Hall e Resistividade

A figura 2.2 mostra os diferentes tipos de arranjos de campo magnético e
corrente normalmente usados no estudo de magneto-transporte. Note que os
contactos elétricos de tensdao sao colocados em pontos estratégicos, definidos
pelas letras A e B. A posicdo desses contactos é tal que, a componente Ey
do campo elétrico possa ser determinada ao longo da diregdod.
Convencionalmente, o sistema de coordenadas €& escolhido tal que a densidade
de corrente fique na direcdo x e d localizada no plano xy, como mostra a
figura 2.2(a). A configuracdo de campo magnético aplicado determina que
efeitos galvanomagnéticos serao gerados. Entre os mais conhecidos e usados
no estudo das propriedades de transporte de materiais estdo a

magnetoresisténcia e o efeito Hall.

12



(b) (© (d)

Figura 2.2-. Representacdo dos tipos mais comuns de orientagdo do campo
externo aplicado e dos contatos para medida da tensdo usados para obtencdo
de coeficientes galvanométricos: caso geral (a), magnetoresisténcia longitudinal
(b), magnetoresisténcia transversal out-of-p/lane (campo magnético perpendicular
a corrente e ao plano da amostra) (c) e efeito Hall (d). Pode-se ainda definir
uma magnetoresisténcia transversal quando o] campo aplicado
perpendicularmente a corrente estd no plano da amostra (in-p/ane). Figura

extraida da referéncia [28].

A variagdo percentual da magnetoresisténcia pode ser definida por:

(%) = p(H) — p(O) * 100,

2.1
p(0) p(0) @)

Onde p(H) (p(H) = EsH)J) é a resistividade elétrica medida na presenca
de um campo magnético H, E; &€ o campo elétrico desenvolvido entre os
contatos A e B e J €& a densidade de corrente. Para medida da
magnetoresisténcia os contatos elétricos sdao colocados ao longo da direcao de

propagacdo da corrente. E ainda conveniente distinguir entre trés casos:
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(@) H paralelo a corrente elétrica (figura 2.2 (b)). Essa configuracdo define
a magnetoresisténcia longitudinal.

(b) H perpendicular a corrente e ao plano da amostra, (figura 2.2 (c)).
Esse esquema é usado para medir a magnetoresisténcia transversal out-
of-plane.

(c) Com H perpendicular a corrente e no plano da amostra obtém-se a

magnetoresisténcia transversal /n-plane.

Ja para medida do efeito Hall, os contatos sdo colocados transversalmente
a direcdo de propagacao da corrente elétrica (figura 2.2(d)) entre os quais se
desenvolve o campo elétrico transversal, denominado de campo Hall Ey Em
materiais nao magnéticos Ey ¢é proporcional a quantidade JH. Ey €
determinado através da situacdo de equilibrio entre as forcas elétrica e

magnética (figura 2.1(c)):

E, = RJH, (2.2)

Onde Ry €& o coeficiente Hall. Esse parametro é caracteristico de cada
material. E possivel ainda generalizar esta expressdo incluindo casos nos quais
a relagdo linear entre Ey e JH nado é observada. Nesses casos, Ry(H) €

definido pelo gradiente local da curva Ey Vs H.

R/—/(H) = J_l (aEH]

oH ), (2.3)

A equacao 2.2 é freqlientemente encontrada em outras formas como, por

exemplo:

tan® = R,0H = W H, 2.4)
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Onde o é a condutividade elétrica, yy a mobilidade Hall e @ o angulo Hall.
Outra expressdao pode ser obtida dividindo o campo Hall dado pela equacéao
(2.2) pela densidade de corrente longitudinal. Fazendo assim, obtém-se a

resistividade Hall:

EH
= A =RH
Py J, H (2.5)

Como a resistividade é uma propriedade extremamente dependente da
anisotropia do material, & mais conveniente escrevé-la usando a notacdo

tensorial:

ol
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p= ‘;yx Pyy  Pyz|, (2.6)
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onde os indices ij representam a direcdo do campo elétrico e da corrente
elétrica, respectivamente. Utilizando esta notagcdo, e com o campo magnético
dirigido no eixo Zz as duas propriedades galvanométricas, aqui discutidas

podem ser reescritas da seguinte forma:

(a) Variagdao percentual da magnetoresisténcia transversal:

Ap p,(H)_p,0)

= 2.7
p(0) p..(0) &7)
(b) Variacao percentual da magnetoresisténcia lomgitudinal:
A H 0
p _ P(H)_p O 28)
p(0) p..(0)
(c) Coeficiente Hall:
H -H
p - P, (H) _p,(=H) 2.9)

" 2H
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Em uma medida do efeito Hall, o campo elétrico ndo é a quantidade fisica
medida, mas sim a diferenca de potencial entre os contatos elétricos. Para
uma amostra com espessura ¢ e largura d, e usando as relagdes Vy = Eyd e

/ = Jtd, pode-se mostrar que a tensdo Hall é dada por:

v, = 247 (2.10)

O coeficiente Hall depende, por sua vez, do tipo de material. Por exemplo,

para uns metais ele é dado por:

R, = —. (2.11)

Ja para semicondutores, o coeficiente Hall é relacionado com densidade n e
p € mobilidade dos portadores . e u, dos elétrons e buracos,

respectivamente, e € dado por:

2 _ 02
R, = PR, ”92, (2.12)
e(pu, + )

onde e é a carga do elétron. Essas diferengas ocorrem principalmente pelo
fato dos condutores possuirem majoritariamente um Unico tipo de portadores,

enquanto os semicondutores possuem elétrons e buracos

Para ter um sinal Hall forte é preciso que o coeficiente Hall do material
seja grande, entdo em acordo com as expressdes encontradas para Ry, O
material deve ter uma densidade de portadores e resistividade elétrica
relativamente pequena. Os materiais metalicos nao sao ideais neste aspecto,
por exemplo, uma lamina metalica de aproximadamente 10nm de espessura
tém uma densidade de portadores da ordem 102 cm™ o que o faz ter um
coeficiente Hall pequeno, comparado com um dispositivo Hall feito de um

material semicondutor o qual pode ter uma densidade de portadores da ordem
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de 10" cm™. Estes dispositivos geralmente sao fabricados de hetero-estruturas
semicondutoras como GaAs/AlGaAs, formando um gas de elétrons bidimensional

de aproximadamente dez nandmetros baixo da superficie do material.

Os sensores Hall na sua maioria sao fabricados de materiais
semicondutores, devido a propriedade explicada acima. Os primeiros sensores
fabricados tinham dimensdes (comprimento e espessura) de alguns milimetros,
enquanto os mais modernos sao da ordem de nanbmetros, e a maioria deles
tem semelhangca com a estrutura desenhada na figura 2.2. Enquanto a forma
geométrica além da forma retangular, o dispositivo pode ser quadrado,
octogonal ou em cruz. O sinal registrado por todas estas formas geométricas
poderia se transformar de uma para outra em acordo com a teoria de

mapeamento.

Pode-se ainda definir uma magnetoresisténcia transversal quando o campo
aplicado perpendicularmente a corrente esta no plano da amostra, na figura 2.2
d. Nesta configuracdo a componente do campo elétrico £ pode aparecer
normal a J e ter a diregdo ao longo dos contactos A e B, fazendo o
chamando pseudo-efeito Hall, que €& devido a diferengca entre a resistividade
elétrica (p)) medida ao longo de H e (p;) medida perpendicularmente a A, em
um meio isotropico. Por exemplo, se H fizer um angulo 6 com a densidade
de corrente J entdo, devido a diferenca entre p, e p, a resistividade da
amostra €& efetivamente anisotropica ja que £ e J nao sao paralelos. Esta
componente de £ que é perpendicular a J é dado por:

J
E, = P (P, _ p )sen28 (2.13)

Este é £, conhecido como efeito Hall planar (in-plane).
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1.3 Efeito Hall em metais magnéticos

Como mostrado acima, o campo Hall varia linearmente com o vetor de
inducdo magnética em condutores e em semicondutores. Entretanto, o
comportamento observado para um material metalico magnético difere do nao
magnético. A dependéncia da resistividade Hall py com B (=H+4zM) para um
material magnético, de magnetizacdgo M, &€ mostrada de forma esquematica na
figura 2.3. Nesta figura, observa se que a resistividade Hall assemelha-se a
uma curva de histerese. Entretanto, mesmo acima da saturacdo, a resistividade
Hall continua crescendo linearmente com B. Esse crescimento linear
corresponde ao efeito Hall ordinario, i.e., proporcional a H, enquanto que a
contribuicdo com origem na magnetizacdo do material € denominado de efeito
Hall anbémalo. A resistividade Hall em um material magnético pode ser

empiricamente ajustada pela seguinte expressao:

p, = RB + 4nR.M . (2.13)

O primeiro termo da equacdo acima representa o efeito Hall ordinario
enquanto que o segundo termo, com origem no campo interno criado pela
magnetizacdo do material e, portanto presente mesmo na auséncia de um
campo aplicado representa o efeito Hall anémalo. A contribuicdo espontanea é
caracterizada por ARs o coeficiente Hall espontdneo, enquanto que a
contribuicdo ordinaria € representada pelo coeficiente A, Experimentalmente,
como esperado, o efeito Hall espontdneo acompanha a dependéncia com o H
e com a temperatura como determinado pelo estado magnético em que se
encontra o material, ie, se esta em um estado ferromagnético,
antiferromagnético, paramagnético, dentre outros. Existem algumas diferencas na
nomenclatura usada por alguns autores para escrever a equagadao 2.13. A

quantidade 4rn(Ry,+Rs) ¢é frequentemente chamado de coeficiente Hall
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extraordinario e é designado por R; O uso desta expressao implica que a

equacdo 2.13 pode ser alternativamente rescrita como:

pH = R()H + R]_M

(2.14)

A figura 2.3 mostra como R, Hs, € R; sao determinados a partir de uma

curva experimental para um material ferromagnético.

A
p“
rY
4T[M;Rs
M:R:= 4n(Rao+ Rs)
X 8

4‘EM5

B

Figura 2.3- Representacdo esquematica da resistividade Hall py em fungcdo da

inducdo magnética B em material

forma de se determinar os coeficientes Hall

ferromagnético. A figura mostra ainda a

materiais. Figura extraida da referéncia [28].

ordinario e espontaneo nesses
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CAPITULO 3

Construcao do Magnetometro Hall

Neste capitulo sdo apresentados os detalhes da constru¢gdo do magnetdmetro
Hall. Comegaremos com uma breve discussdao do principio de funcionamento
de nosso sistema de medida. A seguir, na segunda secdo, serdo descritos 0s
componentes do magnetdmetro, a instrumentagdo utilizada e o controle e
aquisicdo dos dados. Por Ultimo €& apresentada a calibracdo do sistema para
realizacdo de medidas tanto a temperatura ambiente quanto em baixas

temperaturas.

3.1 Principios de funcionamento

Tendo em vista que o efeito Hall &€ sensivel a campos magnéticos e que
amostras magnetizadas produzem campos magnéticos nas suas vizinhangas
pode-se, entdo, explorar esse efeito para medir a magnetizacdo de materiais
magnéticos utilizando sensores Hall. Assim, a idéia basica para funcionamento
do magnetbmetro é localizar uma amostra magnética proxima a area ativa do
sensor. No sistema sensor-amostra, é aplicado um campo magnético externo
alinhado com o plano do sensor, como é representado na figura 3.1. A forca
magnetizante externa orienta os momentos de dipolo na mesma dire¢do do

campo gerando assim um campo dipolar na amostra. As linhas de campo
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geradas pela amostra penetram na area ativa do sensor, produzindo a deflexao

dos portadores de carga e, conseqlentemente, a voltagem Hall.

Figura 3.1- Representacdo do fluxo de campo gerado por uma amostra
magnética, sobre um sensor Hall, na presenca de um campo magnético

externo.

A voltagem Hall Vy = RyJH €& proporcional a componente normal do campo
gerado pela amostra. Somado a esse sinal observa-se ainda uma pequena
contribuicdo devido a componente normal do campo aplicado resultante de
pequenos desalinhamentos desse campo com relagdo ao plano do sensor Hall
ou devido a inomogeneidade do campo externo. Esse sinal espurio
(Background) é eliminado utilizando dois sensores Hall colocados na mesma
regido de campo e em uma configuracdo diferencial. Dois amplificadores
operacionais independentes (pré-amplificadores) amplificam o sinal de cada um
dos sensores Hall (0 da amostra e o outro sem amostra). A diferenca entre
os sinais dos dois sensores Hall é finalmente amplificada produzindo um sinal
proporcional a magnetizacdo da amostra como €& apresentado na figura 3.2,

funcionando assim como um magnetémetro.

21



R e )

Pré-amplificador

1 Prée-amplificador

Amplificador
[Background + Amostra] - [Background]l = Sinal da amostra

Figura 3.2- Principio de funcionamento do magnetdmetro por efeito Hall e

eliminacdo do background.

3.2 Componentes do magnetometro

Para construcdo do magnetébmetro foram utilizados sensores Hall fabricados
pela Toshiba [30]. Os sensores sao de arseneto de galio GaAs e tém
dimensbes aproximadas de 1,7x1,5x0,6 mms. A montagem dos sensores foi
feita em uma placa de fibra de vidro e dimensées 10x13 mm? cuja
diagramacdo das trilhas e contatos para aplicagdo de corrente e leitura das
tensdes Hall foram feitos utilizando o software Viewlayout50. A diagramacgao é
mostrada em detalhes na figura 3.3(a). Os sensores foram separados entre si
por uma distancia de 0,71 mm. O circuito foi entdo impresso sobre uma placa
apropriada para circuito impresso sobre a qual os sensores foram

cuidadosamente soldados (fig. 3.3-b).
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(@) (b)

Figura 3.3- (a) Representacdo da localizacdo dos sensores e dos contactos

elétricos no software Layout5. (b) Aparéncia final do conjunto placa e sensores.

Em seguida, a placa foi fixada em um suporte usado em medidas de
transporte elétrico em PPMS (Physical Properties Measurement System),
conforme mostrado na figura 3.4, utlizando verniz. Dessa forma, além de
poder ser utilizado no sistema Displex o magnetdmetro Hall pode ser usado
também no PPMS. Os contatos elétricos entre a placa e o suporte foram
fixados utilizando tinta prata. Optamos por colocar os dois sensores Hall em
série de tal forma que s6 se faz uso de uma Unica fonte de corrente para

alimenta-los.

Figura 3.4- Suporte empregado na adaptacdo do magnetdmetro no sistema
Displex ou no PPMS. (a) e (b) vista frontal e superior do suporte. (c) Placa

montada no suporte.
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Finalmente, montado o suporte, resta fixar a amostra no magnetébmetro como
descrito no principio de funcionamento. No nosso sistema, a amostra é presa

com verniz sobre um dos sensores conforme indicado pela seta na figura 3.5.

Figura 3.5- Indicagdo da localizacdo da amostra magnética no magnetdémetro

por efeito Hall.

Os equipamentos basicos necessarios para o funcionamento do
magnetometro sdo: uma fonte de corrente ac ou dc, uma fonte de campo
magnético (eletro-ima, bobinas de Helmholtz ou bobina supercondutora) e
eletrbnica (nanovoltimetro ou lock-in) para medida da voltagem Hall. A
caracterizacdo do magnetdmetro utilizando corrente dc foi feita utilizando uma
fonte fabricada pela Lake Shore a qual gera alguns valores discretos de
correntes no intervalo 1 - 3000 pA. Ja& para correntes alternadas foi um
gerador de sinal HP (HEWLETT PACKARD) modelo 33120A em serie com
uma resisténcia de 10 kQ A amplitude da corrente ac foi variada no intervalo

5 - 5000 pA enquanto que a freqiéncia dela foi varrida de 10 a 10° Hz.
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As bobinas de Helmholtz, mostradas na figura 3.6, e que foram utilizadas
para geracdo de campo magnético, tém 108 espiras cada uma e estdo
separadas entre si por uma distdncia igual ao raio delas (18,3 cm). As
bobinas foram alimentadas por uma fonte de corrente bipolar KEPCO cuja
amplitude / foi varrida de -4 a 4 A tendo produzido campos magnéticos H no
intervalo -29 < H < 2,9 mT. As bobinas de Helmholtz permitem criar campos
magnéticos uniformes em volumes relativamente grandes. O segundo magneto
utilizado &€ um arranjo especial de imas fabricado pela Advancing magneto-
electronics. Nas figuras 3.6 (b) e (c) sao mostrados o magneto com o
respectivo sistema de controle. Este magneto utiliza um sistema chamado de
cilindro de Halbach, o qual permite que a direcdo da magnetizacdo local de
um anel de magnetos permanentes pode ser girada continuamente utilizando
motores de passo produzindo um campo magnético uniforme através do
diametro do cilindro. Na pratica, o cilindro é simulado por um arranjo de
blocos de imas uniformemente magnetizados e dispostos em um octdgono [1].
O arranjo de imas permite variar a intensidade de A no intervalo -1 < H <

1T

(b) (c)

Figura 3.6- Magnetos utilizados para a geracdao de campos magnéticos. (a) Par
de bobinas de Helmholtz. (b) e (c) magneto e eletrbnica de controle do

magneto permanente.
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O sinal Hall gerado pelo magnetdmetro depende da corrente que passa
pelos sensores e da componente de campo magnético normal a eles. Essa
componente normal tem origem tanto na amostra magnetizada e colocada nas
vizinhancas de um dos sensores quanto pela componente normal do campo
aplicado resultante de desalinhamentos desse campo com relacdo ao plano do
magnetdmetro. Essa Ultima componente do sinal é proporcional ao campo e o
seu valor é praticamente o mesmo em ambos o0s sensores. Isso facilita a
eliminacdo dele utilizando deteccdo eletrbnica diferencial. Assim, construimos um
circuito eletrdbnico composto por trés amplificadores operacionais do tipo INA126,
fabricados pela BURR-BROWN. Dois amplificadores operacionais sao utilizados
como pré-amplificadores, sendo um por sensor Hall, e o terceiro amplifica a
diferenga do sinal gerado pelos dois pré-amplificadores. O diagrama do circuito

completo & apresentado na figura 3.7.

Sinal+ Background . o

] M s 3 M

Figura 3.7- Diagrama do circuito amplificador desenhado com o software

sPlan70_Viewer.
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Cada amplificador operacional tem oito contactos elétricos, sendo os pinos 2
e 3 os correspondentes a leitura da voltagem Hall. A alimentacdo do
amplificador & feita através dos pinos 4 e 7 por baterias recarregaveis de 9 V
fabricadas pela Rontek. O ganho de cada amplificador operacional é
determinado pela expressdo G = 5+Ry/Rg, onde Ry = 80 k2 e Rg = R{+R; é
a soma de duas resisténcias, Ri = 1 kQ e R, pode assumir valores no
intervalo 0 < R, < 100 K(. Para esses valores de resisténcia R, o ganho
sobre o sinal Hall em cada um dos sensores pode ser variado no intervalo
58 < G < 85. No circuito, a resisténcia equivalente Rg é conectada aos
pinos um e oito do sensor enquanto que a terra do circuito &€ conectada ao
pino cinco. Finalmente, o pino seis d4 o sinal amplificado. Como pode ser
observado na figura 3.7, as saidas dos sensores SH1 e SH2 sao ligados a
entrada do terceiro amplificador. Este, por sua vez, tem em sua saida
amplificada a diferenca entre os sinais de saida dos dois sensores Hall. O
ganho final do conjunto (pré-amplificadores de cada um dos sensores e ganho
no modo diferencial) pode ser variado entre 34 e 7225. Para medidas usando
correntes ac, a aquisicdo do sinal Hall foi feita por meio de um amplificador
tipo lock-in, modelo 5209, fabricado pela EG&G-PAR. Ja para medidas usando
correntes dc a leitura da voltagem foi feita por meio de um nano-voltimetro,

modelo 180 fabricado pela KEITHLEY.

O magnetdbmetro foi montado em um sistema Displex fabricado pela
Advanced Research Systems. Esse tipo de refrigerador permite realizar medidas
na faixa de temperatura 10 - 300 K. O principio de funcionamento do sistema
Displex & fundamentado no sistema de refrigeracdo de Stirling. Nele, é usado
um ciclo regenerador que consiste de quatro passos inteiramente reversiveis
em serie: compressao isotérmica do estado 1 para o estado 2 a uma
temperatura T,, aquecimento a volume constante do estado 2 para o estado 3,
expansao isotérmica do estado 3 para o estado 4 a uma temperatura T, e
um resfriamento a volume constante do estado 4 para o estado 1,

completando o ciclo. Umas das desvantagens do refrigerador de Stirling € a

27



incapacidade de se separar as sessbes de compressdao e expansao, limitando
assim a flexibilidade do refrigerador. No final de 1950, H. O. McMahon e W.E.
Gifford desenvolveram um conceito de separagdo do compressor do expansor.
Em sua abordagem, o compressor & apenas o gerador de alta pressdao que
estd ligado a unidade de expansao por duas linhas de gas as quais podem
até ter varios metros de comprimento (ver figura 3.8). O expansor do sistema
Displex é composto de dois regeneradores 0s quais se encontram em dois
estagios ligados em série. Cada estagio troca calor com o gas para maximizar
0 processo de refrigeracdo. O magnetbmetro Hall foi montado no segundo
estagio, que €& o0 que pode atingir temperaturas mais baixas, conforme

mostrado na figura 3.9.

/ Bomba de Vacuo

%_( Villvula da Vaeua
a—
Escudo Térmico

Expansor s oy o
Segundo Estagio primaire estigic) /'

Cabo de Allmentagin e [—3 ]:fi
Eléuiuduaplmmw | \_ Ports-Amostras (Ansxado ao sequndo estiglo)
Primuiro Estagio

Linhas de Gis ——

— =— Controle de Temperatura

- Compresor

¢— (Entrada ¢ Saida da
¥ Agua Golada)

.

Figura 3.8- Diagrama do sistema de refrigeracdo Displex constituido por duas
unidades: o expansor e o compressor. O expansor, por sua vez, apresenta
dois estagios de refrigeracdo. O magnetdbmetro € montado no segundo estagio

no qual sdao produzidas as temperaturas mais baixa no sistema.
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Figura 3.9- Foto do magnetdmetro montado no segundo estagio de refrigeracao

do expansor do Displex.

A aquisicdo dos dados em nosso sistema foi automatizada realizando um

via GPIB com o uso do software Labview.

3.3 Calibracao do Sistema

Nesta secdo, descrevemos de forma detalhada como foi feita a calibracdo do
sistema. Inicialmente, foi medida a resposta individual de cada um dos
sensores através da medida da voltagem Hall em fungdo do campo magnético
aplicado para um valor de corrente fixo. Nessa mesma diregdo medimos
também a resposta dos sensores fixando o campo magnético e variando a
amplitude da corrente elétrica. Esse tipo de procedimento €& bastante
importante, pois indica o grau de linearidade dos sensores no intervalo de
parametros usados para fabricacdo do magnetdmetro. Em seguida, utilizando

uma amostra padrao, medimos a voltagem Hall gerada pelo magnetémetro para
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uma amostra de Ni, obtendo assim uma curva de magnetizacdo versus campo
magnético aplicado. Estes experimentos iniciais foram feitos a temperatura
ambiente. Por fim, medimos o background resultante dos sensores Hall, mais
circuitos amplificadores, variando a temperatura no intervalo de 10 a 300 K,
para diversos valores de campos e de correntes elétricas. Esse procedimento
foi importante para asseguramos de que o sinal produzido era de fato o
esperado da amostra magnética ou, para casos onde esse sinal nao fosse
desprezivel, ele permite eliminar esse sinal espurio. Uma vez calibrado o
magnetOmetro com a amostra de Ni pudemos entdo utiliza-lo para medir a
magnetizacdo em algumas amostras produzidas no nosso grupo em funcado da

temperatura e do campo magnético aplicado.

3.3.1 Estudo individual dos sensores

A seguir apresentamos medidas da voltagem Hall obtidas para cada um dos
sensores utilizados na fabricacdo do magnetdmetro. Essas medidas foram feitas
colocando os sensores em uma haste de acrilico com conectores bnc os quais
foram usados para alimentacdo da corrente e para leitura da voltagem. Nessa
etapa, foram utilizadas apenas correntes dc e o sinal Hall foi lido através do
nanovoltimetro. Para a geragdo do campo externo foram utilizadas as bobinas
de Helmholtz apresentadas no capitulo anterior. Os campos produzidos pelas
bobinas foram lidos por um gaussimetro, modelo 9500, fabricado pela
F.W.BELL. Um diagrama da montagem experimental utilizada para realizar esse

tipo de medida é apresentado na figura 3.10.
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. Eletro-ima
Nanovoltimetro

Sensor

Figura 3.10- Diagrama da montagem experimental utilizada na calibragdo dos

sensores a temperatura ambiente.

O procedimento para realizacdao das medidas foi feito como segue. Primeiro,
a amplitude da corrente que percorre o sensor € fixada. Em seguida, a
voltagem Hall € medida para cada valor de campo magnético aplicado, tanto
para valores positivos quanto para valores de A negativos. Na figura 3.11
apresentam-se as curvas de voltagem Hall V4, versus o campo externo H para
os dois sensores, utilizados na construcdo do magnetbmetro e para dois

valores de correntes dc : 1 mA e 3 mA.
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Figura 3.11- Voltagem Hall medido em fungdo do campo aplicado para (a)

Sensor 1 e (b) Sensor 2.

Neste grafico podemos observar que a resposta de voltagem € lineal com o
campo magnético aplicado para uma dada corrente passando pelos sensores,
como esperado. Mostra-se também que a resposta dos sensores é semelhante
quando se varia 0 campo magnético para um mesmo valor de corrente

aplicada.
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3.3.2 Calibragao do magnetometro Hall a temperatura

ambiente

Como foi explicado no principio de funcionamento, a amostra magnetizada
produz um campo magnético na vizinhanga, proporcional a sua magnetizacao,
a qual, por sua vez, gera uma voltagem Hall. Para verificar que isso de fato
ocorre e para determinar o parametro de proporcionalidade entre a voltagem
Hall e a magnetizacdo da amostra, escolhemos uma amostra magnética cujo
valor de magnetizacdo de saturacdo &€ bem conhecido. A partir dessas medidas
foi entdo possivel converter leitura de voltagens (Hall) em unidades de
momento magnético (V%Amz). A amostra magnética padrdo escolhida & um
cilindro de niquel de 1 mm de comprimento, 0,5 mm de didmetro e uma
massa de 6,1 mg, utilizada para a calibracio de um VSM produzido pela
Oxford Instruments. Esta amostra de niquel vem encapsulada em expoxy,
protegendo-a de oxidacdo e eventuais perdas de massa, e apresenta uma
magnetizacdo de saturacdo de 33,7 x10° Am? para campos maiores que 0,5

T. Uma imagem ampliada da amostra é apresentada na figura 3.12.

nire

Figura 3.12- Fotografia ampliada da amostra cilindrica de niquel, usada na

calibracao do magnetémetro.
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O arranjo experimental utilizado nesse tipo de medida é apresentado na
figura 3.13. Nela, é apresentada uma foto mostrando os equipamentos que
compoem de fato o sistema de medidas de magnetizacdo utilizando corrente
dc, o displex, o magneto, a fonte de corrente, o nanovoltimetro e o
computador para a aquisicdo de dados. Para medidas com corrente ac troca-
se apenas a fonte de corrente dc por uma de corrente alternada /. e utiliza-

se um lock-in para leitura da voltagem Hall.

Figura 3.13- Fotografia do sistema utilizado para medidas de magnetizagao.

Na configuragdo de equipamentos apresentada na figura 3.13, o
magnetOmetro Hall encontra-se localizado dentro do magneto a nove

centimetros da superficie superior externa. Essa corresponde a regido na qual
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0 campo gerado pelo magneto € mais homogéneo. Um bom alinhamento dos
sensores com O campo magnético aplicado reduz significantemente a
contribuicho da componente vertical desse campo e, conseqlentemente, no
valor do background do sistema que € proporcional ao campo magnético
aplicado. A eliminacao desse sinal & feita ainda ajustando o ganho dos pré-
amplificadores. Para demonstrar que a proporcionalidade entre a corrente e
voltagem gerada pelo magnetémetro, foram feitas medidas para a amostra de
niquel na presenca de um campo de 1 T (valor acima do campo de
saturagdo da amostra) e para diversos valores de amplitude de corrente /4.

Esses resultados sdo mostrados na figura 3.14.
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C) Dados experimentais da amostra
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Figura 3.14- Voltagem Hall da amostra cilindrica de niquel versus a amplitude
da corrente elétrica, na presenga de um campo magnético de 1 T. Dados

experimentais (circulos), enquanto que a linha cheia melhor ajuste linear.

Neste grafico, pode-se observar que Vy, €& de fato proporcional a /y
conforme esperado. Dessa forma, é possivel entdo medir a voltagem Hall
usando amplitudes de correntes no intervalo investigado, sem que com isso
sejam observadas nao linearidades introduzidas pela resposta do magnetémetro.
O valor escolhido neste intervalo por ndés para realizagdo das medidas foi 1
mA. Esse valor produz um sinal de saturagdo relativamente alto (0,2 V) sem
produzir aquecimentos desnecessarios oriundos da dissipacdo de calor pelos

sensores Hall. Uma curva de histerese obtida no nosso magnetébmetro Hall
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para a amostra de Ni, utilizando valores de campo magnético no intervalo de

+ 1T e para /- = 1 mA é mostrada na figura 3.15.
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Figura 3.15- Curva de histerese para a amostra de calibragdo de Ni obtida no

magnetdmetro Hall na temperatura ambiente.

Note que para o valor do ganho total G = 50 produzido pelos
amplificadores o valor da voltagem Hall V4 corresponde a aproximadamente
0,215V na saturagcdo da magnetizagdo da amostra de niquel. Em geral, quando
se trata de realizar medidas de sinais relativamente pequenos, a utilizagdo de
técnicas de deteccao tipo lock-in se mostra, em alguns casos, mais
apropriadas. Por conta disso, conforme mostrado figura 3.16, medimos a

voltagem Hall gerada pela amostra de niquel utilizando correntes ac. Como no
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caso anterior, a amplitude da corrente foi mantida em 1 mA enquanto que a

freqiéncia de oscilacao utilizada foi de 1 kHz.
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Figura 3.16- Curva de Histerese da amostra cilindrica de niquel, utilizando uma
corrente alternada de 1 mA de amplitude e freqiéncia de 1 kHz. O
deslocamento observado no grafico resulta da diferenca de fase na voltagem
Hall produzida pelos dois sensores Hall ndo permitindo assim o cancelamento
completo do sinal no modo diferencial, fazendo com que exista um background

no sinal.

Como observamos na figura 3.16 a curva de histerese do niquel esta
deslocada no eixo da voltagem. Esta contribuicdo estd associada a defasagem
entre os sinais gerados em cada um dos sensores Hall ndo permitindo assim

cancelar o background. Esta defasagem € observada, embora menor, mesmo
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para valores menores de freqiéncia. Entretanto, como a defasagem nao
depende do campo magnético ela pode ser facilmente subtraida do sinal,
produzindo assim uma histerese também simétrica para os valores de
magnetizacdo. A mesma histerese mostrada na figura 3.16, ap6s a subtragao

do background, é mostrada na figura 3.17.
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Figura 3.17- Curva de Histerese da amostra cilindrica de niquel, utilizando

corrente alternada passando pelos sensores.

3.3.3 Resposta do sensor a variagao de temperatura

Nesta secado, apresentamos o0s resultados obtidos para a voltagem Hall Vy

obtidos para diferentes valores de temperatura 7 para um dos sensores
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empregados na construgdo do magnetdbmetro. A montagem experimental
utilizada para realizagdo destas medidas foi mostrada na figura 3.13. As
medidas foram feitas de 10 K a 300 K, em intervalos de temperatura de 10

K.

As medidas foram feitas aplicando-se um campo de 0,1 T utilizando os
procedimentos de resfriamento a partr de 300 K at¢é 10 K com o campo
aplicado, também conhecido como field-cooled, e resfriando sem o campo até
10 K e aplicando em seguida o campo magnético, também chamado de zero-
field-cooled. Como mostrado na figura 3.18, os resultados sao idénticos, dentro
da margem de erro, indicando que a resposta do sensor Hall & reversivel com
relacdo a variagcdo de temperatura e aplicagdo de campos magnéticos. Os
resultados foram ainda obtidos com o campo magnético aplicado
perpendicularmente a area ativa do sensor e para uma corrente gac de 1 mA

e frequéncia de 1 kHz.

40



0,050
Resfriando o sistema
B H=0
0,045 |
O H=01T
0,040 |- | no sensor
9 Amplitude 1mA
~ 0,035 } Frequéncia 1KHz
>
0,030 |
0,025 |
7] AP S TP S T S

Figura 3.18- Medida da voltagem Hall em fungdo da temperatura resfriando na
auséncia de campo e com campo ligado, para H = 0,1T, e corrente ac de 1
mA de magnitude e freqiiéncia de 1 kHz, mostrando a reversibilidade no sinal

do sensor Hall com respeito a esses procedimentos.

Essas medidas foram feitas ainda para os seguintes valores de campo
magnético aplicado: 0 T, 0,1 T, 0,3 T, 05 T, 0,7 T e 1T (ver figura 3.19).
Observamos que a voltagem Hall do sensor em fungdo da temperatura
apresenta um comportamento no linear com A para uma dada temperatura.
Resultados para dois valores de temperatura (11 K e 150 K) sdo mostrados

na figura 3.20.
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Figura 3.19- Medida da voltagem hall do sensor magnético em fungcdo da

temperatura para diferentes valores de campo aplicado.
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Figura 3.20- Variacdo da voltagem Hall com o campo magnético externo para
um dos sensores, medidos para dois valores diferentes de temperatura, 11 K
(quadrados) e 150 K (circulos). As linhas cheias representam o ajuste de uma

funcdo linear a esses dados.

3.3.4 Calibragcao dos magnetos

Detalhes das bobinas de Helmholtz utilizadas nas medidas a campos baixos
foram descritas no capitulo 3.2. Entretanto, antes do seu uso, medimos a
curva de calibracdo do campo gerado por ela em funcdo da corrente aplicada
nas bobinas. Essa calibragcdo foi feita usando um gaussimetro F. W. Bell. A
figura 3.21 mostra os valores de campos magnéticos lidos com o gaussimetro
(circulos abertos) em funcdo da corrente de alimentagdo das bobinas. A curva

cheia representa o ajuste de uma fungdo linear aos dados experimentais. Para

43



essas bobinas e para o maior valor de corrente utilizada, i.e., 4 A, foi

possivel se obter um campo magnético de 2,9 mT.

0,003

(O Dados experimentais
0,002 |-

Ajuste linear

0,001

E 0,000

-0,001

H

-0,002

-0,003

4 2 0 2 4

Idﬂ(A)

Figura 3.21- Campo magnético medido no centro do par de bobinas de
Helmholtz versus amplitude de corrente usadas para geracdo de H. Os circulos
abertos representam os valores medidos enquanto que a linha cheia representa

0 ajuste de uma funcdo linear a esses dados.

Para o magneto que usa um sistema de imas permanentes a calibracdo foi
verificada colocando uma ponta Hall no centro do magneto. Os valores
medidos foram entdo comparados com aqueles produzidos pela eletrébnica de
controle do magneto. Um grafico mostrando a forte correlagdo dos dois valores

de campo H (o medido pela ponta Hall externa e o indicado pela eletronica
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do sistema) €& apresentado na figura 3.22. Nesta figura, os circulos abertos
representam os dados experimentais enquanto que a linha cheia é o ajuste de

uma funcdo linear a esses dados.

1,0F

- O Pontos experimentais

Ajuste linear

0,5

"1 lu 'ujs ﬂ|u u;s 1 10

H (T)

Aplicado

Figura 3.22- Campo magnético no centro do magneto composto de um sistema
de magnetos permanentes descrito na secao 3.2. Os circulos abertos
representam os valores de campo lidos pela ponta Hall externa enquanto que

a linha cheia representa uma fungcdo linear ajustada aos dados experimentais.

Em resumo, conforme apresentado nesse capitulo, foi exercido um cuidado
especial em verificar possiveis fontes de sinais externos, a linearidade na
resposta do magnetbmetro a variagdo de parametros externos, a calibracdo das

fontes de campo magnético utilizando correntes dc e ac
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CAPITULO 4

Resultados

Este capitulo €& destinado a apresentacdo e discussdao dos resultados obtidos
com o magnetdmetro por efeito Hall. Na primeira secdo apresentamos os
resultados para as ligas amorfas de FegC07ZrsNdsByy e FessCosNizZrigBog. Para
estas duas ligas foram medidas as curvas de histerese e foram comparadas
com os resultados obtidos usando susceptibilidade ac. Na segunda secédo
estudamos um disco magnético feito do nanocomposito (FepgCo0p4)035(MNO)g gs.
Para este material foi possivel estudar o comportamento da magnetizagdo de
saturacdo, da remanéncia e do campo coercivo em funcdo da temperatura. Os
resultados obtidos para esta amostra foram comparados com obtidos na
mesma amostra por magnetdbmetria por amostra vibrante. Para finalizar
apresentamos o efeito de exchange-bias neste material e estudamos a
dependéncia do campo de exchange com o campo de resfriamento do sistema,

investigado pela primeira vez neste material.

4.1 Ligas amorfas

Foram estudadas duas ligas amorfas com composi¢coes Feg,Co7ZrsNdsByy e
FessCosNi7ZrioBoo. As quais foram produzidas e caracterizadas por G. F.
Barbosa, no nosso grupo de pesquisa, utilizando um sistema melt-spinning.
Uma imagem ampliada de umas das ligas amorfas estudadas €& apresentada
na figura 4.1.
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Figura 4.1- Fotografia ampliada da liga amorfa de FegsC07ZrsNd3Byg.

As fitas apresentaram uma espessura média de 35 e 26 pum para a liga
com Ni e Nd, respectivamente, tendo sido caracterizadas por difracdo de raios-
X e por microscopia eletronica de varredura. Na figura 4.2 sao apresentados
difratogramas de raios X obtidos para as amostras FegCo7ZrsNdsBoyy €

FessCo7Ni7ZrioByg respectivamente.

Fe,Co;Nd,Zrs B, Fe,,Co;Ni, Zri B,
0 % €
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Figura 4.2- Difratrograma de raios X da amostra FegCo7ZrgNdsByy a direita e

FessCosNi7ZrioBog @ esquerda.

As medidas de magnetizacdo nessas amostras foram feitas utilizando
correntes alternadas de amplitude /., = 1 mA e freqiéncia f = 80 Hz. Os
campos magnéticos aplicados nessas medidas foram gerados usando um par
de bobinas de Helmholtz, tendo sido variados em intervalos de 0,2 mT. Ja o
intervalo de tempo total gastado para se obter cada um dos ciclos de

histerese foi de aproximadamente vinte minutos.
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4.1.1 Liga amorfa Feg,C07ZrgNd;Byg

As ligas amorfas sao caracterizadas por possuir uma baixa, ou quase nula,
anisotropia magnética podendo ter a sua magnetizacdo facilmente alinhada ao
campo magnético aplicado. Esse comportamento (baixo campo de saturacao) &
denominado de magneticamente mole. Apesar de ter uma anisotropia magnética
intrinseca baixa, podem-se induzir anisotropias nesses materiais no processo de
fabricacdo da liga, como também através de tratamentos termomecanicos
produzindo tensdes na liga. Por conta da alta permeabilidade magnética
inerente as ligas magneticamente moles e, conseqlientemente, a influéncia que
esse parametro tem ao determinar o campo desmagnetizante, esses materiais
tém sido comumente investigados por medida de susceptibilidade magnética. No
nosso magnetdometro esse tipo de problema €& minimizado pelo fato de se
poderem usar fitas longas para realizagdo das medidas. Uma curva tipica de
magnetizacao versus campo magnético aplicado, obtida para a liga
magneticamente mole FegCo7ZrsNdsBog, € mostrada na figura abaixo (figura
4.3). Esta medida foi feita para um pedagco da fita amorfa com 5 cm de

comprimento.
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Figura 4.3- Curva de histerese da fita amorfa FegC07ZrsNd3sByy de 5 cm de

comprimento, realizada utilizando o magnetémetro por efeito Hall.

A partir da curva de magnetizagdo versus H é possivel determinar a
dependéncia da susceptibilidade magnética com H. Esse resultado permite fazer
uma comparagdo com medidas de susceptibilidade a&ac. As medidas da
susceptibilidade ac foram feitas para um pedago de fita de 85 cm e um
campo alternado na freqiéncia de 280 Hz. Essa comparagdo é mostrada na

figura 4.4.
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Figura 4.4- Susceptibilidade magnética versus A para a liga amorfa
FesC07ZrgNd3sBoy  obtida utilizando um susceptdmetro ac (a) e através da

magnetizacao medida com o magnetdOmetro por efeito Hall (b).

Em parte, as diferencas observadas entre as medidas realizadas pelo
susceptdmetro e pelo magnetdmetro podem ser entendidas como segue. No
caso da medida feita no magnetdmetro, uma das extremidades da fita é
localizada sobre o sensor. Dessa forma, o sinal & influenciado pela existéncia
de dominios de fechamento tipico desses sistemas. Por outro lado, a medida
realizada no susceptdmetro ac é feita em praticamente todo o comprimento da
fita e as medidas sdo feitas com campo ac. Por fim, como é visualizada na
figura 4.3, a magnetizacdo possui uma contribuicdo linear que resultou
principalmente do desbalanceamento (ganho nos pré-amplificadores) do sinal,
refletindo em uma componente constante adicional na derivada da curva de

magnetizacao.
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4.1.2 Liga amorfa Fes55Co7NizZroB2g

Na figura 4.5 €& apresentada a curva de histerese para a liga amorfa
FessCosNi;ZrioBog de 5cm de comprimento, medida utilizando o magnetémetro

por efeito Hall.
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Figura 4.5- Curva de histerese da fita amorfa FessCo;NizZrioByy de 5 cm de

comprimento, realizada utilizando o magnetémetro por efeito Hall.

E feita também para esta liga amorfa a respectiva comparacdo com a
susceptibilidade medida com o susceptdbmetro ac também para uma frequéncia

de 280 Hz. Para a liga de FessCosNizZrigByy usou-se um pedagco de fita com
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8.5 cm de comprimento. Os dois resultados, para comparagdo, sao mostrados

na figura 4.6

1,0F e
(b)
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H (T) H (T)

Figura 4.6- Susceptibilidade magnética versus A para a liga amorfa
FessCosNizZrigByy  obtida utilizando um susceptdmetro ac (a) e através da

magnetizacao medida com o magnetdOmetro por efeito Hall (b).

No entanto, em valores absolutos, a susceptibilidade magnética obtida
através da magnetizacdo € ligeiramente menor que a obtida por

susceptibilidade ac.
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4.2 NanO'comp()SitO de (Feo’6C00’4)0,35(Mn0)0,55

Para realizar medidas no nanocomposito (FegeC0g4)035(MNO)ges compactamos,
fazendo uso de uma prensa mecanica e aplicando uma pressdao de 2 ton por
5 min, amostras no formato de um disco magnético de 2 mm de didmetro e
0,3 mm de espessura, com uma massa total de 4,3 mg. O nanocompoésito
(Feo6C004)035(MnO)g 65 € constituido de 35% de particulas ferromagnéticas (FM)
com composicdo FepsCops € 65% de particulas antiferromagnéticas (AF) de
MnO. Este nanocomposito foi produzido pela técnica mecano-sintese por L. R.
S. Arauvjo. As caracteristicas fisicas e estruturais dessas amostras podem ser
encontradas na referéncia [31]. Na figura 4.7 é apresentada uma fotografia do

disco magnético.

Figura 4.7- Fotografia de um disco magnético de 2 mm de didmetro, 0,3 mm
de espessura e massa de 4,3 mg do nanocomposito (FepsCo0p4)o35(MNO)ges

utilizado para realizagdo de medidas de magnetizagdo.

4.2.1 Interagdes magnéticas a temperatura ambiente

Na figura 4.8 &€ mostrada uma curva de histerese (circulos brancos) para o
disco de (FepeC004)035(MNO)oes obtida a temperatura ambiente, obtida no

magnetoOmetro por efeito Hall. Nessa figura, a magnetizacdo esta normalizada
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pela magnetizacdo de saturacdo (Ms = 67,19 Am2/kg). Foi encontrado para
magnetizacdo remanente o valor de Mz = 24,85 Am2/kg e para o campo
coercivo o valor de Hco = 0,058 T. O tempo de medida para obtencdo de

meio ciclo da curva de histerese foi de aproximadamente de 30 min.

1,0«

VSM

0,5 O Magnetometro por

Efeito Hall

M/ M

L] L] ] T T

. I v | r
-1,5 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5
Figura 4.8- Curva de histerese do material (FegC004)035(MNO)pes. Disco
magnético de 2 mm de didmetro e 0,3 mm de espessura (pontos brancos)
medido com o magnetdbmetro por efeito Hall e disco magnético de 3,2 mm de

diametro e 0,5 mm de espessura (pontos pretos) medida utilizando a técnica

VSM.

A titulo de comparagcdo, uma curva de histerese medida em um
magnetOmetro por amostra vibrante VSM (Vibranting Sample Magnetometer)

modelo PAR 150A é também mostrada na figura 4.8 (circulos escuros). Essas
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medidas foram feitas em uma amostra com formato de um disco de 3,2 mm
de didmetro e 0,5 mm de espessura, as quais foram extraidas da referéncia
[31]. Os graficos sao comparados normalizando as duas curvas de histerese

pela magnetizacdo de saturagao.

4.2.2 Baixas temperaturas

A magnetizacdo do nanocompésito foi medida também em funcdo da
temperatura com a amostra inicialmente desmagnetizada. O valor mais baixo
de temperatura medida pelo sistema foi de 10 K e o tempo médio para
atingir este valor de temperatura foi aproximadamente de uma hora. Ao atingir
esse valor de temperatura o sistema como um todo entra em equilibrio em
aproximadamente vinte minutos. Iniciaremos a nossa analise com as curvas de
histerese medidas nas temperaturas 10 K e 300 K, as quais sdo apresentadas
na figura 4.9. Comparando as duas curvas de histerese obtidas nestas
temperaturas observamos um aumento significativo nos valores da magnetizagcao
de saturacdo (Ms = 71,81 Amzlkg), da magnetizacdo remanente (Mr = 42,12
Am2/kg) e do campo coercivo (He= 0,127 T) para a curva de histerese obtida

para 10K em relacdo a obtida a temperatura ambiente.
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Figura 4.9- Curvas de histerese para (FeosC0p4)035(MnO)oes medidas em 10 K

(pontos pretos) e em 300 k (pontos brancos).

Curvas de histerese foram também obtidas para valores de temperatura
intermediarios, com o intuito de se obter a dependéncia com a temperatura
para Ms, Mr e Hg Essas medidas foram feitas resfriando a amostra na
auséncia de campo magnético, partindo inicialmente de 7 = 10 K em
intervalos de 10 K. O procedimento para variar a temperatura foi
estabelecendo passos de 7 = 1 K e, ap6s atingir a temperatura desejada
esperamos aproximadamente 10 minutos para que o sistema pudesse atingir o
equilibrio térmico. Em seguida, a amostra era desmagnetizada, através de lagos
de histereses cada vez mais estreitos, apagando assim a memoéria da medida

anterior. Esse procedimento foi seguido até que a temperatura ambiente fosse
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atingida. Na figura 4.10 s&o apresentadas, para fins de clareza, apenas as

curvas de histerese obtidas em 60 K, 100 K, 140 K e 220 K.
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Figura 4.10- Curvas de histerese do disco magnético, nas temperaturas 60 K,
100 K, 140 K e 220 K. As linhas que unem os pontos sao apenas guias

para os olhos.

A partir das curvas de histerese medidas em diferentes valores de
temperatura foi possivel construir curvas de magnetizacdo de saturagdo Ms,
magnetizacao remanente Mz e campo remanente Hc em funcao da temperatura
7. Os dados para Ms e para Mgz sao apresentados na figura 4.11 e 4.12

enquanto que os para Hc sdao mostrados mais a frente (figura 4.14).
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Figura 4.12- Magnetizacdo de remanéncia Mz versus temperatura para

(Feo,6C00,4)0,35(MNO)g 65.

Nos graficos acima é observado o aumento de Ms e Mz com a diminui¢cdo
da temperatura cujo comportamento resulta principalmente pela diminuicdo das
vibragcdes térmicas dos atomos (fénons) e dos desvios dos momentos
magnéticos (magnons) a medida que a temperatura na amostra diminui. Por
fim, a reducdo na energia térmica reduz processos de ativagdo. Seguindo esse
raciocinio, Ms7) e MgT) deveriam atingir valores maximos nas menores
temperaturas medidas, que no presente caso, foi de 10 K. Entretanto, observa-
se que os valores maximos de Ms7) e MgT7) ocorrem em uma temperatura
proxima de 60 K e, como pode ser observado nas figuras 4.11 e 4.12, esses
parametros apresentam um comportamento anOmalo para temperaturas menores
do que 120 K. Esse comportamento resulta do fato do MnO ser

antiferromagneto abaixo dessa temperatura (7y = 120 K). Para temperaturas
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abaixo de 7y o Oxido de manganés deixa de ser um material paramagnético e
seus momentos de dipolo magnético se ordenam na fase antiferromagnética.
Em razdo do acoplamento AF-FM, proximo de 7, o FM atua no AF
competindo com a desordem térmica e fazendo com que os momentos do AF
se alinhem com os do FM resultando em um aumento em Ms e em Mg
Entretanto, quando o acoplamento AF predomina, esses parametros diminuem
por conta do alinhamento antiparalelo no AF, se somando cada vez menos
com a magnetizacdo da fase FM. A dependéncia em temperatura da
magnetizacao de saturagdo para particulas ultrafinas de Fe e Co foi reportado
por Gangopadhyay [32,33]. Neste trabalho o comportamento do material
ferromagnético com a temperatura foi aquele predito pela lei de Bloch [34]
( M(T) I MO = B 777 ). Alguns autores [35,36] apontam para o estudo de
materiais que apresentem desvios da lei de Bloch 72 Na figura 4.13
apresentamos os dados experimentais relativos a Ms e o ajuste de uma
fungcdo do tipo [ Ms(O)-Ms(T) 1 | MO = B 77 indicando mais claramente que
o desvio ocorre abaixo de 7, para o nanocompoésito. No qual &€ mostrado o
desvio do comportamento 777 para valores de temperaturas inferiores a 7 =

120 K.
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Figura 4.13- Comportamento da magnetizacdo de saturacdo reduzida [ Ms
(10K)-Ms (T) 1 / Ms (10 K) = B T2 em funcdo da temperatura para o disco

magnético de (FegsC00.4)035(MNO)ges.

A seguir discutiremos o comportamento do campo coercivo em fungcdo da
temperatura (ver figura 4.14). A magnitude desta quantidade pode ser obtida
usando a relagdo Hc = |HerHed 1 2, onde Hgy € o valor de campo coercivo
que anula a magnetizacdo no segundo quadrante da curva de histerese e Hgo
0 que anula a magnetizacdo no quarto quadrante. Foi observado que Hc¢
aumenta mais rapidamente com 7 para temperaturas abaixo de 7, Essa é
também uma clara indicacdo do acoplamento através da interacdo de troca
entre o AF e o FM. Como foi estudado na referéncia [31] o campo coercivo
do nanocompoésito varia 74 até 7n em acordo com o modelo de Stoner-

Wohlfarth [37] para um arranjo de particulas de dominio Unico.
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Figura 4.14- Medida do campo coercivo versus temperatura para o disco
magnético de (FepC004)035(MnO)oes. Dados experimentais (pontos) e ajuste

linear para a temperatura com ™

4.2.3 Exchange bias

As medidas anteriores foram feitas resfriando a amostra na auséncia de
campo magnético aplicado. Entretanto, €& conhecido que certos sistema
magnéticos do tipo FM-AF apresentam um deslocamento em campo na curva
de histerese quando o resfriamento da amostra é feito na presenga de um
campo aplicado. Esse efeito &€ conhecido como exchange-bias e o campo de
deslocamento da histerese como campo de exchange-bias Hgs. Em funcéo
disso, estudamos o) comportamento Hes no nanocomposito
(FepsC00.4)035(MNO)ges em funcdo do campo de resfriamento. Na figura 4.15 (a)
sdo mostradas duas curvas de histerese obtidas em 10 K com a amostra

resfriada sem (quadrados) e com um campo aplicado Hr de 0,2 T (circulos).
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Uma amplificacdo da regido em torno de H = 0 é mostrada na figura 4.14

(b).

80 80
(a) ' (b) ~
60 |- " - 60 | og=—"m
] * .'r'"
L f *...
40 |= = 40 ~ m
- .
e, ; ) , /
* 20 - : 0 * 20 | ; Jx.r'J.,. .2
o~ ™~ // f{f’
¢ N e VA
L] "'III -":"r
S : p— !:r/ ,..J’F
= " =2r o
s } s vy
40 | q 40 | o
. . ot
S flm H=oT __m
s o “ o H=o02T -
1ot
-0 L ¥ A 1 " al 1 A0 1 MR P T
-1,0 05 0,5 1,0 0,14 -0,07 0,00 0,07 0,14

H(T) H(T)

Figura 4.15- (a) Efeito de exchange-bias em (FeyeC004)035(MnO)oes medido em
10 K resfriando a amostra na auséncia de campo magnético (quadros) e na
presenca de um campo Hr de 0,2 T (pontos). Na parte (b) da figura é

mostrada uma ampliacdo da curva de histerese em torno de H = 0.

O deslocamento na curva de histerese para temperaturas menores que a
temperatura de Néel €& associado a interagcdo de troca entre os momentos
magnéticos na interface entre os materiais FM (ferromagnético) e AF
(antiferromagnético). Assim, quando um campo magnético é aplicado em 7y <
7: < Tz 0s momentos magnéticos do material FM se alinham com o campo,
enquanto que os momentos do AF estdo em estado paramagnético. Apbs o
resfriamento da amostra a uma temperatura 77 (< 7p) € na presenga de um

campo magnético, os momentos magnéticos do AF na interface entre os dois
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materiais alinham-se com o FM enquanto que o0s momentos magnéticos em
outros planos acompanham a ordem AF. Quando o campo aplicado € invertido,
os momentos do material FM iniciam um movimento de rotagdo. Se a
anisotropia magnetocristalina do AF for suficientemente alta, os momentos AF
permanecerdo imoveis. Assim, devido a interagdo de troca, os momentos
interfaciais AF exercem um torque microscopico sobre os momentos FM, que
tende a manté-los na sua posicao original, alinhados a interface e na direcédo
do campo de resfriamento. Por isso, 0 campo necessario para inverter
completamente a magnetizacdo de um material FM serd maior se ele estiver
interagindo por contato com um AF, ja que é necessario um campo extra para
superar o torque microscopico originado pelo acoplamento. O FM se comporta
como se existisse um campo de bias, por isso, a curva de histerese do FM
€ assimétrica com relagdo ao eixo do campo, como mostra o ciclo de

histerese da figura 4.15.

A magnitude do deslocamento na curva de histerese pode ser calculada
utilizando a expressdao Heg = (HertHeo) | 2, onde Her € Her sao os campos
coercivos no segundo e quarto quadrantes, respectivamente. A dependéncia do
campo Hgg com o valor do campo de resfriamento Hr é apresentada na figura
4.16. Os dados experimentais sao representados por circulos e com as
respectivas barras de erro, enquanto que o ajuste de um modelo tedrico
(discutido a seguir) é representado pela linha cheia (equagdao 4.2). O campo
Heg apresenta um crescimento para valores crescentes de Hg, atinge um valor
maximo de 22,5 mT para Hzs = 0,5 T e decresce para valores maiores de

Hpg, atingindo 17 mT em Hr = 1 T.

64



-0,020

-0,015

(T)

-0,010
o

-0,005

U.Um} [ | i L i 1 5 1 4 1 i ]
0,0 0,2 0,4 0,6 08 1,0

H o (T)

Figura 4.16- Campo de exchange-bias Hez para o0 nanocomposito
(FepsC00.4)035(MnO)ges, obtido apdés o resfriamento da amostra até 10 K na
presenca de diferentes valores de campo magnético Hg A linha cheia
representa um ajuste dos dados experimentais do modelo apresentado na

referéncia [38].

O ajuste apresentado na figura 4.16 foi baseado num modelo tebrico do
campo de exchange bias realizado por B. Kagerer, Ch. Binek, W. Kleemann,
para um heterosistema uniaxial de FeF,-CoPt com anisotropia perpendicular

[36].

Neste modelo o comportamento do campo de exchange observado na figura
4.16 €& explicado qualitativamente, como uma competicdo entre a interacdo de
troca £ = -JSg¢Sur (Exchange) do AF-FM e a energia de acoplamento £ = -

gusSar'H (Energia Zeeman) do AF com o campo de resfriamento Hz assim
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como a rugosidade da superficie. Para campos baixos de
acoplamento de Exchange AF-FM prevalece sobre a energia .
como resultado um crescimento do campo Hgz como pode sel
configuracdo de spins formada na interface para campos baixos

apresentada na figura 4.17.
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Figura 4.17- Configuracao de spins na interface AF-FM, (a)
ambiente e (b) abaixo da temperatura de Néel, para camy

resfriamento Hp.

Para campos altos a energia Zeeman supera a energia d
maioria dos atomos no FM e AF estdo alinhadas com o camg
um cluster de spins na mesma diregcao, como é apresentado
(a). Para baixas temperaturas a interacdo de exchange-bias na
ver figura 4.18 (b) e a magnetizacdo & mais facilmente invertic

zero, dando como resultado uma diminuicdo de Hgs.
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Figura 4.18- Configuracdo de spins na interface AF-FM, (a) na temperatura
ambiente e (b) abaixo da temperatura de Néel, para campos altos de

resfriamento Hp.

Para descrever qualitativamente a forte dependéncia do campo Hegz com o
campo Hgi antes do resfriamento do sistema é preciso considerar a estrutura
de spins na superficie do AF-FM na temperatura de Néel. Temperatura na
qual o estado AF & estabelecido. Assim para valores intermédios de Hg
teremos valores intermédios de Hgs regido na qual ndo existira um completo
alinhamento dos spins do FM e AF com o campo. E (til considerar um
estado de equilibrio termodindmico da interface na temperatura 7 = 7Ty << T¢
sob a restricdo de um capo externo fixo aplicado. Assume-se também que a
estrutura dos spins no FM ndo muda com a temperatura. Devido a que esta
configuracdo se estabelece numa temperatura 7y < 7 < 7o € com um campo

aplicado Hg Para 7 < Ty o ordenamento do material AF ndo muda a
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configuragdo do FM, mas o acoplamento de exchange-bias gera a anisotropia

unidirecional.

Uma representagcdo da estrutura dos spins na interface AF-FM e suas capas
adjacentes depois de resfriar o sistema abaixo de 7y para um campo de
resfriamento de 0 < Hgz < Hs € apresentada na figura 4.19. Hs é o campo de

saturacdo do material FM.
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Figura 4.19- Representacdo esquematica da estrutura de spins na interface AF-
FM esfriando o sistema abaixo de 75 com um campo aplicado 0 < Hz < Hs.
As setas indicam os momentos magnéticos do FM (acima da interface) e AF
(Abaixo da interface). Na interface os spins adjacentes estdo acoplados pela
constante de Exchange J do AF (Linha solida) e uma constante adicional J

para os degraus da interface (Linha tracejada).

Consideram-se somente quatro possiveis orientacdes dos pares de spins do
AF-FM na interface, S = *1 e Sp = *1. Na energia consideram-se s6 a
energia de Exchange e a energia Zeeman. Esta ultima sé afeta Sus por que
se supO6s que a orientacdo de Sr é independente na temperatura 7 < T
assim nao preciso ter consideragdes termodindmicas com Sk Considera-se que
o0 ordenamento dos spins do AF na interface AF-FM comec¢a na temperatura 7
= Ty*OT, onde 0 < OT << Ty Por tanto o acoplamento de Exchange na

interface & considerado sO6 entre Sur € Spr depreciando a interacdo de Syr
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com as vizinhangas do AF, este ordenamento requere 7 < 7y Uma vez a
estrutura dos spins esteja estabelecida na interface, os subjacentes AF
desarrolham sua estrutura de dominio na interfface em todo o cristal. A
estrutura de dominio final do AF dard origem a anisotropia unidirecional final,

a qual caracteriza o Exchange bias.

Com todas as aproximagdes apresentadas acima se define a funcdo de

energia que controla a configuracdo de spins na interface:

E = -JSFSar- gusSar'H 4.1)

Onde J é a constante de troca dos spins Sk e Sis U O magnéton de
Bohr, e g a constante giromagnética do elétron. Utilizando todas as
aproximagfes anteriormente mencionadas na interface AF-FM, assim como a
expressdo para a energia, e dentro das consideracbes do modelo de Stoner-

Wohlfarth o campo de Exchange bias é considerado como:

H, O ]((1 - O() + a%j (217; - no)mF
i 7 (4.2)
n;(l—a)Am+no(1—0()m +Wamo(2n;—no)

Onde n£ é o numero de spins localizados nos degraus da figura 4.19, ny
o numero total de spin no material FM, o é a rugosidade definida pelo numero
de spins nos degraus sobre o numero de spins nos terracos da figura 4.19,
mge € my sdo os momentos magnéticos do FM e AF respectivamente, e Am =

m’-m’. Definindo a magnetizacdo media:
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m* = gy, tanh[(xJ + gu,H) | K,T] (4.3)

A expressdo 4.2 foi ajustada para os dados experimentais apresentados na
figura 4.16, substituindo nesta equacdo H = Hz E assumido que a
configuracdo definida na interface para 7 = 7n ndo variara para as medidas
feitas em 10 K. Também sao depreciadas as interagcbes entre as capas do
FM e AF com as outras capas da amostra. Os parametros considerados para
a realizacdo do ajuste sdo: J /KsT, Hs o, J lJl e gus /KsTn. Enquanto que
Ng, Mg € J[(1-a)+aJ/IJI] sdo absorvidos dentro de wuma constante de

proporcionalidade P dentro da equagdo 4.2.

Na tabela 4.1 s&o apresentados os valores determinados para estes
parametros, para o] melhor ajuste obtido no nanocomposito

(FeO’GCo MnO)

0,4)0,35( 065 € no sistema de bicamadas de FeF -CoPt.

Bicamada de FeFZ-CoPt Nanocompésito de

(MnO)

(FeO'SCo

0,4)0,35 0,65

gu,l K = 9548 KIT

gu, ! K = 7859 KIT

H =012 T H=04T
s s

J/KBT = -0,46 J/KBT = 0,05074
a =02 a = 0,02956

Tabela 4.1- Comparacdo dos valores obtidos para os parédmetros estabelecidos

no ajuste da expressao 4.2, para um Nanocompoésito de (FeOGCo

e um sistema de bicamada de FeF,-CoPt.

MnO)

0,4)0,35( 0,65

Na figura 4.16 o campo de exchange bias apresenta um valor de Hg (Hgr =

0) = 3 mT, quando o sistema tem sido resfriado sem campo aplicado. Este

valor pode ser atribuido a um erro sisteméatico do calculo do campo de

70




exchange bias. Esta constante foi introduzida no ajuste como um pardmetro no
nosso sistema obtendo como valor H= = 3,11 mT. A constante de acoplamento

JIIJI = -1 toma um valor negativo para obter a forma apropriada da curva.

O parametro gus /KgTy obtido para nosso sistema & 600 vezes maior do
que o valor esperado para o0 momento magnético do elétron no AF, esta
discrepancia pode ser atribuida a que nosso sistema é formado por
nanoparticulas, nas quais a interacdo de troca é estabelecida na superficie AF-
FM e o numero de spins AF-FM interagindo &€ em propor¢do, muito maior do
que na interface de um material em bloco. Em comparacdo com o0s sistemas
de capas, a curvatura das nanoparticulas beneficia a desordem do spin e por
tanto uma diminuicdo do acoplamento, assim a constante JKg7y teria um valor
positivo. O campo de saturacdo Hs dado pelo ajuste & aceito ja que para
este valor o disco magnético alcanca o 93% da magnetizagdo de saturacao
ver figura 4.14, estando no limite de Hr < Hs no qual ndo todos os spins do
FM sao alinhados com o campo, assim o subseqliente incremento de Hr sera

entendido como o dominio do efeito Zeeman sobre o acoplamento de troca.
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CAPITULO 5

Conclusoes

Construimos um magnetometro por efeito Hall utilizando dos sensores Hall de
GaAs e foi montado em um refrigerador de ciclo fechado do tipo Displex
(Advanced Research Systems) o qual permite uma variacdo de temperatura no
intervalo de 4 - 800 K, podendo, inclusive, ser facilmente colocado na
presenca de um campo magnético. Para aplicagdbes de campos baixos (até
0,003 T), foi utilizado um par de bobinas de Helmholtz, enquanto que para
campos maiores (até 1 T) foi usado um magneto permanente (Advancing
Magnetic-eletronics). O magnetémetro foi testado usando tanto correntes dc (/i)
quanto correntes ac (/;), variando a amplitude de 0,1 a 3 mA. Conclui-se que
0 magnetbmetro €& sensivel ao desalinhamento do plano dos sensores com o
campo externo aplicado, introduzindo uma constante (background) na medida de
magnetizacdo que pode facilmente ser eliminada quando é utilizada corrente
dc. No entanto, quando utilizamos corrente ac uma defasagem no sinal dos
sensores €& encontrada, ndo permitindo assim cancelar o background. Para uso
de ac esta constante pode ser subtraida na saturacdo da amostra na
temperatura ambiente assim com em baixas temperaturas, realizando a curva
de histerese da amostra na temperatura desejada. A sensibilidade do
magnetdmetro foi estimada a ser 3x10° Am®. Dentre as possiveis fontes de
limitagdo na sensibilidade a maior delas €& o alinhamento do magnetébmetro
com relagdo ao campo magnético. Contudo, embora o magnetdmetro né&o

possa competir em sensibilidade com outras técnicas, ele é de baixo custo,
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facil de ser implementado e de facil adaptacdo a sistemas de refrigeracdo de
ciclo fechado.

Foram medidas as curvas de histerese das ligas FegC07ZrgNdsBy €
FessCosNizZrigBog € os  resultados foram comparados com medidas de
susceptibilidade ac. Concluindo que o sinal medido pelo magnetémetro nas
duas amostras € influenciado pela existéncia de dominios de fechamento tipico
desses materiais, além da forte influéncia do background gerado pelo
desalinhamento do sistema com o campo externo, considerando estas, as
principais causas has diferencias encontradas nas duas técnicas. No entanto, o
magnetdmetro constitui uma ferramenta pratica e Gt na medida de
magnetizacdo, que a diferencia de outras técnicas e ndo diminui o
comprimento da amostra.

Com o magnetbmetro foi possivel medir a dependéncia da magnetizacdo de
saturacdo, da remanéncia e do campo coercivo com a temperatura para o
nanocomposito  (Fep 4C0p6)0,35(MNO)oes. Foi observada uma boa correspondéncia
entre nossas medidas de magnetizacdo com as medidas em um VMS. Foi
observado ainda o efeito de exchange bias neste material e foi estudado pela
primeira vez o comportamento do campo de exchange-bias em fungdo do
campo de resfriamento para este material. Este comportamento foi modelado
utilizando um analise qualitativa no qual a energia que controla a configuracédo
de spin na interface de um AF-FM resulta da competicdo entre a energia de
exchange na interface AF-FM e a energia Zeeman do AF com o campo
externo aplicado.

Como perspectiva futura, se faz necessario reduzir a contribuicdo do campo
externo aplicado (alinhamento). Isso pode ser feito construindo um guia que
permita localizar o magnetdmetro sempre na mesma regido de campo
magnético ou utilizando um eletro-imd@ mais homogéneo. Além disso, é
recomendavel utilizar correntes constantes as quais nao sao influenciadas por

efeito de fase.
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