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RESUMO

No presente trabalho, medidas de Ressonancia
Ferromagnética Fototermicamente Modulada ( PM-FMR )} foram realizadas
para ligas ferromagnéticas do tipo RzFe17 onde R = Pr, Gd e Nd. Para a
liga de Nsze17’ medidas de Ressonancia Ferromagnética ( FMR ) também
foram realizadas. Para esta amostra em especial, calculos para o sinal
da FMR, com a magnetizacgdo em estado nd3o-saturado, sdo apresentados.

Um modelo teérico para descrever estes espectros de FMR e
PM-FMR do Nsze17, na forma de pé prensado ( ndo-orientado ) é
discutido e uma boa concordincia ¢é obtida entre os espectros
experimentais e os calculados. Nossos préprios valores numéricos para a
magnetizacio, obtidos para uma larga faixa da temperatura, foram
utilizados para o calculo do sinal da PM-FMR, bem como os valores do

campo de ressondncia e a largura de linha dos experimentos de FMR.



ABSTRACT

We report photothermally modulated ferromagnetic
resonance ( PM-FMR ) results for ferromagnetic alloys of the type
RzFerf where R = Pr, Gd and Nd. For the Nszer7 alloy, ferromagnetic
resonance ( FMR ) results were also obtained. For this sample,
calculations for the ferromagnetic resonance signal with the
magnetization in the non-saturated regime are presented.

A theoretical model to describe the FMR and PM-FMR
spectra of this material ( R = Nd ) in the form of a non-oriented
pressed powder is discussed and fair agreement between experimental and
calculated spectra is obtained. Our own numerical values of
magnetization obtained over a wide temperature range are used for the
PM-FMR signal calculation as well as the resonance field and the

linewidth from our FMR experiments.
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INTRODUGAO

Neste trabalho, medidas de Ressonancia Ferromagnética
Fototermicamente Modulada ( PM~-FMR ) sdo apresentadas para compostos
intermetalicos, ricos em ferro, com elementos de terra-rara R ( R = Pr,
Nd e Gd ), na fase 2:17 sob a forma de pé6. E dada uma énfase especial a
liga de NdZFe17, com o objetivo de estudar as propriedades magnéticas
deste material.

No capitulo I, alguns aspectos gerais relativos a
ressonincia magnética foram apresentados, em particular, a teorla basica
envolvida na Ressonancia Ferromagnética convencional ( FMR ), as
principais interagdes num material ferromagnético e os métodos

fototérmicos alternativos na regido de microondas.

Dentre estes métodos, a técnica por noés utilizada, a

PM-FMR, é discutida mais detalhadamente no capitulo II.

No capitulo III sio mostrados os resultados experimentais

para Pr_Fe _, Gd_Fe e Nd Fe , bem como a preparagido destas amostras.
2 17 2 17 2 17

No capitulo IV, um modelo tedrico é apresentado para o
sinal da PM-FMR, aplicado a amostra de NdaFe17, cujas particulas tinham

entre 20 e 32 microns. S30 discutidos, também, os resultados

obtidos: os experimentais e os calculados.

As conclusdes finais e as perspectivas de trabalho sdo

apresentadas no capitulo V.

Dos resultados desta ‘tese, surgiram as seguintes

publicagdes:

1. A.Medina Neto, F.G.Gandra, J.A.Romano, A.C.R.M.Cortez,
E.C.Silva, S.Gama, F.Galembeck, H Vargas, S.A.Nikitov, " Conventional
and photothermally modulated ferromagnetic resonance investigations of

a Nsze17 powder sample ", J. Magn. Magn. Mater., 127 (1993).



2. J.A.Romano, A.C.R.Motta Cortez, H.Vargas, L.C.M.Miranda,
S.A.Nikitov, " On the use of photothermally modulated resonance
investigating ferromagnetic materials ", J. Appl. Phys. (1993),

submetido a publicagéo.



CAPITULO 1
MAGNETISMO: ASPECTOS GERAIS
1.1 TIPOS DE COMPORTAMENTOS MAGNETICOS:

Algumas substincias respondem diferentemente a um campo
magnético aplicado, e s#o estes diferentes tipos de comportamento que

iremos discutir.
Faraday, em 1845, realizou uma experiéncia através da qual

classificou as substancias em diamagnéticas e paramagnéticas (hoje, as
substancias ferromagnéticas constituem uma outra classificagdo). Ele fez
esta distincdo suspendendo substincias fracamente magnéticas num forte
campo ndo-homogéneo e notando se estas substancias eram atraidas a
regido de campo mais intenso ou se eram repelidas por esta. Notou que a
forca exercida sobre estas substancias era proporcional & intensidade do

campo magnético e também ao seu gradiente [1,2].

DIAMAGNETISMO

As substadncias repelidas pelo campo mais intenso s8o chamadas
de diamagnéticas ( agua, cloreto de sdédio, quartzo, etc.). Portanto, o
termo diamagnetismo é aplicado aos casos nos quais o momento magnético

induzido é oposto ao campo aplicado.

O diamagnetismo ocorre, com intensidade, em materiais
constituidos de atomos ou ions com "camadas eletrénicas fechadas", pois
nesses casos todas as contribuigdes de momento de spin se cancelam, e
ndo ha momento magnético permanente.

Esta presente em todos os tipos de materiais, porém tal efeito
é mascarado, por vezes, por um comportamento oposto mais intenso, que
pode ocorrer simultaneamente no material.

A susceptibilidade magnética por unidade de volume é definida,

no sistema CGS, por:

x = M/B (1.1)



onde B é a intensidade do campo magnético e M é a magnetizagdo (momento
magnético por unidade de volume). Vemos, por (1.1), que ¥ é adimensional
[a].

As substéancias diamagnéticas possuem susceptibilidade

magnética y negativa, e em sbélidos assume valores entre -1x10—6 a

-2x1078.

PARAMAGNETISMO

0 paramagnetismo resulta da tendéncia dos momentos magnéticos
permanentes, que existem no material e interagem fracamente entre si, de
alinharem-se com o campo magnético aplicado. Possuem susceptibilidade
magnética x positiva.

Em alguns casos, o paramagnetismo ndo é muito mais intenso do
que o diamagnetismo comum, como no caso dos metais Al, Na,... Este tipo
de paramagnetismo é chamado de paramagnetismo fraco: é independente da
temperatura e é causado pelos elétrons de condugdo do metal que tém
momentos de spin afetados ocasionalmente por um campo magnético.

Em outros materiais, como o NiSOs, CuClz, o efeito

paramagnético é muito mais forte. Este paramagnetismo forte é dependente

da temperatura, a susceptibilidade diminuindo com o aumento da
temperatura, e é causado pelo momento magnético permanente dos atomos ou
moléculas que os constituem. Possuem uma camada eletrdnica parcialmente

preenchida, tendo portanto um momento magnético resultante.

FERROMAGNETISMO

Num campo magnético forte, a forga sobre uma substancia
ferromagnética tem um sentido tal que a puxa para a regifio de campo mais
intenso, como nos materiais paramagnéticos, mas em vez de ser
proporcional ao produto do campo magnético e seu gradiente, é
proporcional ao gradiente em si.

Uma regido de um material ferromagnético possui uma tendéncia
ao alinhamento espontéaneo dos momentos magnéticos num mesmo sentido (ndo

ha necessidade de nenhum campo magnético externo), como por exemplo Fe,



Fe30a.
Assim podemos dizer que existe, entdo, uma interagdo interna

que tende a alinhar os momentos magnéticos paralelamente uns aos outros.
Chamaremos esta interacgdo de campo molecular.

O efeito orientador deste campo é contrariado pela agitagéo
térmica e, para temperaturas altas, a ordem dos spins é destruida. Uma
determinada substéncia ferromagnética perde suas propriedades
ferromagnéticas ( a magnetizagfio espontinea se anula ) se aquecida até
certa temperatura. Esta temperatura de transigdo, chamada de temperatura
de Curie (Tc¢), é diferente para diferentes substéncias.

A temperatura de Curie separa a fase paramagnética desordenada
para T>Tc, da fase ferromagnética ordenada para T<Tec.

Sendo assim, podemos nos questionar por que cada pedago de
ferro , a temperatura ambiente , n3o é um imd forte, ja que os momentos
magnéticos estariam todos alinhados ! O fato de ndo ser uma imd forte a
temperatura ambiente acontece porque um pedago de ferro aparentemente
nio-magnetizado é composto de dominios; cada dominio estando totalmente
magnetizado, porém os diversos dominios podendo se orientar
aleatoriamente e assim apresentando um aspecto desmagnetizado, do ponto
de vista macroscépico [4]

A estrutura de dominios sempre se origina da possibilidade de
abaixar a energia do sistema. Portanto, esta divisido em dominios
acontece porque a energia magnética desta configuragdo é inferior a do
arranjo onde todos os spins estdo apontados numa sé direcdo e sentido
(fig.1.1).

A passagem de um dominio para um outro adjacente é gradual, e

a regido entre dois dominios é chamada parede de Bloch ( fig.1.2).




(a) (b)

fig.1.1: (a) estruturas de dominios; (b) material totalmente magnetizado

fig.1.2: Passagem de um dominio para um outro adjacente, através de uma

parede de Bloch.



1.2 RESSONANCIA MAGNETICA:

A ressonancia magnética forma a base do ramo da espectroscopia
de microondas, que tem contribuido valiosamente para os métodos de
investigacdo da fisica, fornecendo um meio de se estudar as propriedades
estaticas e dinamicas do sistema elétron-spin na matéria, no estado

sélido ou liquido [s].

A ressonincia magnética é um fendmeno encontrado em sistemas
magnéticos que possuem tanto momento magnético como momento angular. O
termo ressonancia implica que estamos em sintonia com uma freqiiéncia
natural do sistema magnético, neste caso correspondendo a freqiiéncia
giroscépica do momento magnético num campo magnético externo.

Um sistema como um nucleo pode consistir de muitas particulas,
tal que, em um dado estado, possua um momento magnético total p e um

momento angular total J:
B =2J (1.2)
onde y = razido giromagnética.
Para uma introdugdo do fendmeno da ressonadncia, utilizaremos
uma descricdo quantica simples. A aplicagdo de um campo magnético Ho,

produz uma energia de interagdo do nucleo de -p.Ho, 0 que nos fornece

a hamiltoniana :
H = -u.Ho (1.3)
Tomando o campo Ho ao longo do eixo z e tendo J = hI, teremos:
H = -yhlIzHe (1.4)

Os autovalores desta hamiltoniana s3o somente os autovalores

de Iz multiplicados por (yhHo). Assim, as energias permitidas sdo:

E = -yhHonm, m=1, I-1,..., -1 (1.5)



Esperariamos ent3o ser capazes de detetar a presenga destes
niveis de energia por alguma forma de detecéo espectral. O que ¢é
necessario ¢ ter uma interacdo que possa causar transigdes entre estes
niveis. Para satisfazer a conservacdo de energia, a interagdo deve ser

dependente do tempo e ter uma tal frequéncia angular w que:
hw = AE (1.6)

onde AE é a diferenca entre as energias final e inicial da transigio.
Entdo, para produzir a ressondncia magnética, é utilizado um

campo magnético oscilante aplicado perpendicularmente ao campo magnético

estatico (fig.1.3). Se escrevemos este campo oscilante em termos de uma

amplitude H%, teremos um termo pertubador na nossa hamiltoniana:
Hpert.= —yhIxHx. coswt (1.7)

e as transicdes permitidas serdo aquelas entre os niveis adjacentes em

energila:
hw = AE = yhHo (1.8)

Notamos, pela eq.1.9, que a constante de Planck, h, desaparece
da equagdo de ressondncia, sugerindo que esta férmula possa ser obtida
exatamente dentro da estrutura da aproximagdo classica. Isto fol feito
normalmente por Larmor, antes do aparecimento da teoria da mecanica
quantica, nos permitindo, assim, a utilizar a aproximagdo classica no
caso da ressonancia magnética atdmica, bem como no tratamento do
fenémeno da ressonancia magnética em sélidos e na explicagdo tedrica das
leis da ressonéncia ferromagnética em particular.

Assim, a conex3o entre a frequéncia ressonante e o campo

externo é dada por:

w = 7Ho (1.9)

res



onde y = razdo giromagnética = guB/h= ge/2mc, com:
g = fator de desdobramento espectroscépico,

By = Magneton de Bohr,

e carga do elétron,

massa de repouso do elétron,

m
¢ = velocidade da luz.

Entretanto, por uma questfo de conveniéncia experimental,

procedemos de uma maneira diferente: mantemos a freqiiéncia da microonda

constante (w) e fazemos variar a intensidade de Ho e, sendo assim, um

campo ressonante Hres é selecionado:

Hres = (1/%)w (1.10)

Observada ja no comego do século, experiéncias sistematicas em

ressondncia magnética sé6 foram realizadas apdés os avangos técnicos

realizados durante a Segunda Guerra, apesar da teoria ja ter sido
desenvolvida. Pode ser dividida em quatro amplas técnicas: ressonéncia
nuclear, paramagnética, ferromagnética e antiferromagnética. A primeira
delas esta relacionada com spins nucleares, enquanto as outras estdo

relacionadas com spins eletrénicos.



fig.1.3: Precessdo de M num campo magnético estatico Ho e num campo

magnético oscilante h(t)



1.3 RESSONANCIA  FERROMAGNETICA ( FMR: "Ferromagnetic

Resonance" }:

A técnica da Ressonancia Ferromagnética (FMR) tem se mostrado,
ja ha algumas décadas, uma técnica poderosa na investigagdo de
diferentes propriedades magnéticas internas de materiais
ferromagnéticos, tais como o valor de g, campos de troca e de

anisotropia.
O efeito da FMR foi pela primeira vez observado

experimentalmente por Arkad’'yev (1913) e uma interpretacdo qualitativa
para seus experimentos foi apresentada por Dorfman (1923). Depois disso
nio houve praticamente nenhum progresso por um longo tempo, até o
trabalho teérico de L.D.Landau e E.M.Lifshitz (1935) que apareceu para
trazer a luz a questio do comportamento de um corpo magnético em campos
de alta freqiiéncia. Mas n3o fol antes de 1946, entretanto, que os
fisicos novamente se voltaram para um estudo experimental da absorgéo
ressonante ferromagnética. Isto fol observado mais claramente pela
primeira vez em ligas de niquel e ferro-silicio, simulténea e
independentemente, por E.K.Zavoiskii, na entdo Unido Soviética, e por
Griffiths, na Gra-Bretanha. Estes trabalhos deram inicio a um vigoroso
estudo tedrico e experimental deste fendmeno. Os trabalhos de Kittel
(1947,1948) e de Van Vleck (1950), que generalizaram os calculos de
Landau e Lifshitz, foram de grande importancia no desenvolvimento da
teoria da FMR [s].

Mas no que a ressondncia ferromagnética difere da absorgio
ressonante em atomos isolados ou num paramagneto? As caracteristicas do
fenémeno da ressonédncia em substincias ferromagnéticas sdo amplamente
determinadas pelo fato de que , nestas substancias, estamos tratando com
um sistema complexo de elétrons fortemente interagentes, conforme ja
descrevemos. No caso mais simples, o efeito destas interagdes internas
leva a necessidade de se considerar um campo efetivo interno, H, ao
invés do campo externo, Ho. Este campo efetivo dependera das

propriedades do material e das condigdes experimentais.



1.3.1 Teoria basica:

O fendémeno da ressonancia ferromagnética é basicamente uma
excitacdo coletiva dos momentos magnéticos elementares de uma amostra
ferromagnética por um campo magnético externo. A descrigio teérica é
normalmente baseada na equagdo de movimento para a magnetizagio M da

amostra dentro de um campo magnético efetivo H, dada aqui na forma de

Landau-Lifshitz [s,7]:
M= -7( MH ) - @ (/3) [ M x (D) ] (1.11)

onde o = parametro de amortecimento ((aw)-l: tempo de relaxagdo, w:
freqiiéncia da microonda),
¥ = razado giromagnética.

O primeiro termo do lado direito descreve o movimento de
precessio do vetor M, enquanto que o segundo termo introduz,
fenomenologicamente, uma forca de amortecimento tentando recolocar M em
sua posigdo de equilibrio.

Se nos restringimos ao regime linear, onde a intensidade de M
é mantida constante (o campo aplicado geralmente leva a um estado de
saturaciio) e o angulo de precessdo é pequeno, é Util expressar a equagio
(1.4) em coordenadas esféricas (fig.1.5), donde obtemos o seguinte

conjunto de equagdes acopladas para a diregdo (v,¢) da magnetizagédo:

v =y (Hp + alv)
psenv = -y (Hv - aHep) (1.12)

onde Hv e Hyp sdo as componentes do campo magnético efetivo no sistema de
eixos coordenados da magnetizacido conforme a fig.1.4, e dadas por:

~(Fu/M) + hv e'“*
-(Fe/M) - he e!

Hv
He

we (1.13)

"sendo Fv e Fgp as primeiras derivadas da densidade de energia livre de
Helmholtz da amostra com respeito a v e a ¢, respectivamente, e hv e hg,

as componentes do campo magnético da microonda no sistema da

10



magnetizagdo.
A posicdo de equilibrio do vetor magnetizacdo M é definida

pela condigéo:

Fv = Fp = 0 (1.14)

de cujas solugdes devemos selecionar aquelas nas quals a densidade de

energia livre é minima.

fig.1.4: Componentes do campo magnético efetivo no sistema de

coordenadas esféricas.
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Expandindo a densidade de energia livre ao redor de sua

posicdo de equilibrio (vo,¢o), para pequenas oscilagdes 8v e 3¢, temos:

Fv

Fvp 8¢ + Fvv Sv
Fop 8¢ + Fov &v (1.15)

"

Fo

onde as segundas derivadas da densidade de energia livre com respeito
aos angulos, Fvv, Fvp e Fpp, sdo calculadas para a posigdo de
equilibrio.

Utilizando as equacdes (1.8) e (1.6) em (1.5), obtemos um
sistema nio-homogéneo que tera solugdes periddicas com a freqiiéncia

complexa w se satisfizer a equagdo secular:

w2 - iwhw - w0 =0 (1.16)
res
onde w é definida como:
res
w = y(1+a2) . ( FvvFep - Fvgoz)l/2 (1.17)
res o
M senve
sendo a freqiiéncia de ressonadncia das oscilagdes, e
Aw = (dw/dH)AH = (ay/M). (Fvv +F¢¢/senZVo) (1.18)

é a largura da linha de absorgéo.

Portanto, devemos ter uma expressdo concreta para a densidade
de energia livre da amostra para calcular w . € Aw.

Este sistema linear pode ser resolvido e obteremos o tensor
susceptibilidade magnética ¥, no sistema de coordenadas esféricas. A

susceptibilidade magnética escalar pode ser encontrada pela equacdo [8]:
2 *
x = (1/h")( h.x.h) (1.19)

e normalmente é separada em sua parte real e sua parte imaginaria:

’

x=x - ix'’,

12



com x’ relacionada ao sinal da dispersdo e x'' ao sinal da absorgdo da

radiacdo, e dadas por (fig.1.S5):

2
x = (wz - w2)72(1+a2)F¢¢ + ayMw Aw
LA ——y T3 3
(0° - )" + wiw
res
(1.20)

2

v 2 2 - .
X' = whwy (1+a”)Fpp - ayMw (g;ns w’)

z T2 T2
(0° - w) + wlw
res

8 | .

4 |- -

O""—i -
| x'

-4 |- -

..E) - -

SUSCEPTIBILIDADE

Ho

CAMPO MAGNETICO

fig.1.5: Parte real e imaginaria da susceptibilidade magnética escalar

x da equacgdo de Landau-Lifshitz (1.4)
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1.3.2 Principais interag¢des num material ferromagnético:
Vemos dos itens anteriores que é muito importante conhecermos
a expressdao da densidade de energia 1livre, que depende de varios

fatores:

o da orientacdo da magnetizacgdo, que esta relacionada com
o angulo entre a magnetizacio e o campo externo ( Efeito Zeeman) —» Fo;

o do campo de demagnetizagdo -+ Fden;

o da anisotropia magneto-cristalina, a qual depende dos
angulos entre a magnetizagdo e os eixos principais da amostra — Fa;

o da interagdo magneto-elastica, que é uma fungdo da

direcdo da magnetizagdo e do "stress"— Fnm.e.;

o da interagdo de troca, que ¢é relacionada a

ndo-homogeneidade espacial da magnetizagdo — Fexch;

o dos contornos inter-dominios na amostra — Fd,

F = Fo + Fdem + Fa + Fm.e. + Fexch + Fd (1.21)

Os efeitos da forma da amostra, da anisotropia cristalina, do
"stress", da n3o-homogeneidade da magnetizagio e da estrutura de
dominios no fendémeno da ressonancia, sfo determinados pelas componentes
do campo efetivo interno que dependem das propriedades do material e das

condigdes experimentais.

O EFEITO DA FORMA DA AMOSTRA NA FREQUENCIA DE RESSONANCIA:

Consideremos uma amostra magnética isotrdépica e homogénea.
Dependendo da orientagfio da magnetizagdo M, a densidade de energia livre
de uma amostra elipsoidal cujos eixos principais coincidem com os eixos

coordenados é:
F = —(Ms.Ho) + 1/2( NxM&x + NyMZy + NzMZz ) (1.22)

onde Ms é a magnetizagdo de saturagio e Nx,Ny,Nz sdo os fatores de forma

de demagnetizacgdo, que se relacionam por: Nx + Ny + Nz = 4.
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Escolhendo o eixo x do sistema cartesiano de coordenadas como

o eixo polar e supondo que Ho esta ao longo do eixo z, temos:

F = -MsHosenvseng +

Mi/z( Nysen‘vcos ¢ +Nzsen’vsen’¢ + Nxcoszv] (1.23)

Encontrando a posicdo de equilibrio pela condicdo (1.7), temos
que vo= II/2 e ¢o= N/2, e utilizando a equagdo (1.10) para wres obtemos

(a << 1):
wres/y = [(Ho + (Nx-Nz)Ms). (Ho + (Ny—Nz)Ms)]”2 (1.24)

Na tabela abaixo, temos Nx,Ny,Nz e wres para alguns formatos

simples:

tabela I

FORMATO Nx Ny Nz wres/ Yy

esfera 41/3 411/3 4n/3 Ho

disco fino 0] 0 41 Ho - 41IMs

(Ho L ao plano)

disco fino 0 an 0 [Ho(Ho + 4mMs)]'’?
(Ho // ao plano)

cilindro inf. 21 0 21 [Ho(Ho - 2MMs)]'"?

(Ho L ao eixo)
cilindro inf. 20 20 0 Ho + 2MMs
(Ho // ao eixo)
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O EFEITO DA ANISOTROPIA MAGNETO-CRISTALINA NA FREQUENCIA DE
RESSONANCIA:

Em amostras monocristalinas, um fator caracteristico da
ressonancia ferromagnética é a relacgdo da freqiiéncia de ressonadncia com
os angulos formados pelo campo externo e os eixos principais do cristal.
Esta anisotropia favorece a orientagdo espontdnea de M em uma
determinada direcdo, chamada de "eixo facil" de magnetizagédo.

Numa determinada freqiiéncia fixa de microonda, o valor do
campo no qual a ressonincia ocorre (Hres) é menor ao longo do "eixo
facil" e maior ao longo dos "eixos dificeis”.

A energia livre da anisotropia magneto-cristalina pode ser
expressa na forma de uma série, com respeito aos cossenos diretores do
vetor magnetizacdo M relativos aos eixos principais do cristal. No caso

de cristais com simetria cubica, temos:
2 2 2 2 2 2 2 2 2
Fa = Ko + Ki{a1“e2"+ a2“a3”+ a3”a1”) + Kaat“a2"a3™+ ... (1.25)

onde a1,a2,x3 sdo os cossenos diretores de Ms relativos as arestas do
cubo e K1 e K2 s3o a primeira e a segunda constantes de anisotropia,
dependentes da temperatura (geralmente, Kz << Ki); Ko é um termo de
normalizagdo. Nas diregdes de magnetizagdo facil e dificil, Fa tem

valores extremos.

1.3.3 Arranjo experimental:
Nos experimentos de FMR, a amostra é colocada numa cavidade
ressonante, numa regifo de campo magnético de microonda maximo, mas de

campo elétrico nulo.
A grandeza que se mede é a derivada de x’’ (parte imaginaria

da susceptibilidade, referente a absorgio) em relagdo ao campo magnético

externo Ho.

Devido as propriedades dispersivas da amostra, a freqiiéncia de
ressonancia da cavidade mudara nas vizinhangas da ressonancia da
amostra. Para eliminar este efeito, usa-se um controlador de freqiiéncias
(AFC: "Automatic Frequency Control "), que deteta a fase do sinal

refletido da cavidade e aplica uma tensdo correta no gerador de

Ar



microondas ("Klystron") para manter a freqiiéncia fixa na
freqiiéncia da cavidade (fig.1.6).
O sinal refletido da cavidade é detetado por um cristal,

amplificado e gravado ou num registrador ou num microcomputador [9].

preamp.
amplificador <
lock-in ponte de @
microonda h g

. bobinas de
microcomputador modulagdo

! )]
NO[j\OS

Ho
campo magnetico
externo modulado

plotter

fig.1.6: Diagrama de uma montagem simples de ressonincia em freqiiéncias

de microondas
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1.4 METODOS FOTOTERMICOS NA REGIAO DE MICROONDAS:

Recentemente (a partir da década de 70), alguns procedimentos
alternativos baseados na penetragdo de ondas térmicas dentro do material
(sélidos), tém sido introduzidos, fornecendo um perfil de profundidade
e, por vezes, uma resolucdo local das caracteristicas magnéticas da
amostra.

A resolugdo em profundidade ¢é aproximadamente da ordem do
comprimento de difus3o térmica (u): p = (2«’/w)1/2, onde o« é a
difusividade térmica do material e w é a freqiiéncia de modulagio,

embora, em metais, esta resolucio esteja sempre restrita ao "skin depth"

do material.
Esquemas experimentais diferentes tém sido desenvolvidos para

a detecdo de ondas térmicas em experimentos de absorgdo de microondas.
As técnicas mais promissoras ja utilizadas no dominio da FMR estéo
esquematizadas na fig.1.7.

No método de detecdo fotoacustico (PA-FMR: "Photoacoustically
detected Ferromagnetic Resonance"), a amostra é colocada na cavidade
dentro de um célula, selada acusticamente, que contém um gas ndo
absorvedor. Devido a modulagdio da poténcia de microondas, ha um
aquecimento periédico da amostra que é transmitido para o gas ao seu
redor. No gas, o aquecimento é convertido em mudangas na pressdo que sio
detetadas por um microfone (10 - 14].

Um outro método baseado em ondas térmicas é o de deflexdo
fototérmica de um feixe de laser (PD-FMR: "Photothermal laser beam
Deflection Ferromagnetic Resonance"), também chamado Efeito Miragem. O
aquecimento periédico da amostra, devido & absorgido da microonda
modulada, fornece um aumento oscilante no indice de refracio da camada
de gas préxima a superficie da amostra e este gradiente pode ser visto
pela deflexdo de um feixe de laser que passa, numa incidéncia rasante,
sobre a amostra aquecida. Esta deflexdo é detetada por um sensor de
posic8o que se move juntamente com o laser em relagio ao guia de onda.

O Gltimo método apresentado pela fig.1.7 é o que recentemente
[15s] tem se mostrado o mais promissor e interessante, ja que possul a

capacidade de resolugio espacial inerente as ondas térmicas aliada a

1%



alta sensibilidade da detecdo convencional e é chamado de Ressonéncia
Ferromagnética Fototermicamente Modulada (PM-FMR: "Photothermally
Modulated Ferromagnetic Resonance"). Nesta técnica, a intensidade de um
feixe de laser modulado, focalizado na amostra, causa a modulagdo da
resposta da microonda, dependente da profundidade e da posigdo do mesmo.

E, pois, neste método que concentraremos a nossa discussdo daqui para a

frente.
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microonddas

FMR
detecgdo fg f gi ! poténcia de
convencional Qﬁc rr;nic::'reofci)gga

r

microondas, modulada
PA-FMR 3 §
detecgdo % )
fotoacustica

pressdo
J®8B, acustica

(.

microondas, modulada

PD-FMR {
efeito § {§ | o dngulode
miragem 2 deflexdo

4 | ® 8,
microondas

PM-FMR
modulagdo ; ; § poténcia de
fototermica + "" 48 microonda
detecgdo ®8, refletida
convencional (moduladal

feire de luz, modulado

fig.1.7: Representagdo esquemdtica das técnicas de detegio de FMR

convenclional e baseadas em ondas térmicas.
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CAPITULO 11
RESSONANCIA FERROMAGNETICA FOTOTERMICAMENTE MODULADA (PM-FMR)

2.1 INTRODUGAO:

Esta técnica baseia-se na dependéncia da temperatura da
absorgdo ressonante. A absorgdo de microondas pela amostra é modificada
localmente quando esta é aquecida por um feixe de laser modulado,
focalizado sobre sua superficie. A absorgdo, neste caso, segue a
modulagdo térmica gerada com o laser.

0 aquecimento periédico da amostra modula a poténcia de
microondas refletida na cavidade que pode ser detetada por um diodo,
como na ressondncia convencional (FMR).

A profundidade de penetragdo do calor pode ser variada
mudando-se a freqiliéncia de modulagdo; e a varliagdo local pode ser
encontrada correndo-se o feixe sobre a superficie da amostra, o que se
faz usando um translador xy.

Em relagéo a montagem experimental da ressonancia
ferromagnética convencional, algumas modificagdes s3o necessarias na
cavidade ressonante.

A amplitude do sinal obtido pela PM-FMR é proporcional ao
valor da derivada da susceptibilidade magnética (x’’) do material com
respeito a temperatura.

Por simplicidade, supomos que existe uma producdo instantanea
de calor depois do féton ter sido absorvido e também que a taxa de
relaxagdo de energia no sistema de spin ou do sistema de spin para a
rede é muito maior do que a freqiiéncia de modulacio.

A derivada da parte imaginaria da susceptibilidade em relacio
a temperatura tem varias contribuigdes, que devem ser consideradas

individualmente:

x''(T) = x'" (Me(T),K(T),...) (2.1)
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com a magnetizacdo espontinea sendo descrita por Me(T) e a constante de
anisotropia por K(T).

Normalmente o que se descreve na literatura sdo experimentos
realizados em condigdes tais que a amostra se encontra num estado de
saturagio e a intensidade de M é mantida constante durante toda a
experiéncia.

Neste trabalho, realizamos experiéncias utilizando a técnica
da PM-FMR na investigacio de materiais ferromagnéticos na forma de pé.
Utilizamos compostos intermetalicos, ricos em ferro, com elementos de
terra-rara na fase 2:17: RzFe17 ( onde R = Pr, Nd, Gd ). Estes materiais
foram escolhidos por diversas razdes, entre elas, a de que normalmente
sdo materiais ferromagnéticos com uma temperatura de Curie relativamente
baixa e também porque vém sendo objeto de estudo como possivels fases
basicas para a construgdo de imds permanentes de alta qualidade
[16,17,18]. Os compostos da série RzFe17 tém alta magnetizagido de
saturagio [19].

E por apresentarem esta alta magnetizagdo de saturagdo, ndo
fol possivel alcanga-la em nossos experimentos, mesmo para o mais alto
campo magnético. Trabalhamos, assim , com amostras ferromagnéticas
ndo-saturadas, cuja magnetizagdo varia com o campo magnético externo
aplicado.

Apesar da PM-FMR possuir a capacidade de resolugdo espacial,
esta ndo fol a nossa meta, de tal forma que o "spot" do laser foi
ajustado , através de uma lente, para compreender toda a amostra na

cavidade.
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2.2 ARRANJO EXPERIMENTAL:

Foi utilizado, neste experimento, um espectrémetro EPR Varian
E-line, equipado com uma ponte de microondas de banda-X. Para o feixe de
luz, no caso um laser, alcangar a amostra, a cavidade de microondas
usada foi uma cavidade cilindrica e sem paredes (TEo11), e que foi
especialmente construida para este fim, seguindo o desenho de Chamel et
al [20]. O corpo da cavidade é composto de cinco anéis concéntricos,
espacados igualmente, que estfo conectados uns aos outros por pinos de
Teflon. Um parafuso de sintonizagdo (iris} acima do orificio de
acoplamento é usado para adaptar a cavidade ao guia de onda. Tem um
fator de qualidade Q, definido como a habilidade da cavidade em
concentrar a poténcia nela jogada, de cerca de 3100 e a freqgiiéncia de
ressoniancia de 9,26 GHz (fig.2.1).

A amostra é colocada no centro desta cavidade com o campo
externo paralelo a sua superficie, e & iluminada por um feixe de laser
modulado mecanicamente por um "chopper", ajustado de tal forma que o
"spot" do laser, conforme jA afirmamos, compreendesse toda a amostra.

O laser utilizado é um laser de Argénio em modo multilinha
(458-514 nm) e com um poténcia de saida de 200 mW. Depois de passar pelo
modulador a 100 Hz e por todos os acessérios oépticos, atinge a amostra
com uma poténcia aproximada de S0 mW. A poténcia da microonda foi de 5
mW.

O diodo detetor da ponte de microondas mede a poténcia
refletida da mesma forma que na ressonincia convencional, mas o sinal
agora sera modulado pelo feixe de laser, na freqiiéncia do modulador (nio
hd mais modulagdo do campo magnético ), e a detegdo é feita por um
amplificador "lock-in" (fig.2.2).

A temperatura da amostra foi mudada usando-se um sistema de
fluxo de gas N2, com a amostra posicionada fora do recipiente do gés e
com um termopar acoplado com pasta térmica na sua parte traseira.

Enquanto a freqiéncia de microonda foi mantida constante, o
campo magnético externo, Ho, variou de 0 a 10 kOe, a fim de alcancar as

condi¢des de ressonancia ferromagnética.
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A'amplitude do sinal obtido, conforme dissemos anteriormente,
é proporcional a derivada da susceptibilidade magnética em relagdo a

temperatura, em fungio do campo magnético externo ( 8x'’/8T x Ho).

PARAFUSO

CAMPO
MAGNETICO DE ACOPLAMENTO
EXTERNO RIS
\\
ANEIS
CONCENTRICOS
SUPORTE PARA
AMOSTRA
O
‘v\." 4&?
8

fig.2.1: Cavidade cilindrica sem paredes para medidas de PM-FMR em 9.2
GHz.
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fig.2.2: Diagrama de blocos do arranjo experimental utilizado para

PM-FMR.
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CAPITULO 111
RESULTADOS EXPERIMENTAIS
3.1 PREPARACAO DAS AMOSTRAS:

As amostras de PrzFe17 , Gd2Fe17 , NdZFe17 fpram preparadas
pelo "arc-melting" de quantidades apropriadas de ferro, de 99,99% de
pureza, e do elemento de terra-rara R ( R=Nd, Gd, Pr ), com 99,9% de
pureza, sob atmosfera de Argdénio, para formar a fase RzFe17. Esta foi,
entdo, temperada por alguns dias, variando de 7 a 10 dias, em 1100°C,
ainda em atmosfera de Argénio. Uma andlise por raios-X revelou a fase
dese jada, mais uma pequena quantidade de ferro puro ( estimado = 3% )
[21]. Um p6 fino foi obtido por trituramento do material, que foi entéo

prensado na forma de um disco, em temperatura ambiente e na auséncia de

campo magnético.
3.2 MEDIDAS DE PM-FMR EM PrzFe17:

Experimentos de PM-FMR foram realizadas com a amostra de
PrzFe17 na forma de um disco, cuja temperatura de Curie &
aproximadamente Tc = 10°C. Variamos a temperatura da amostra através do
sistema de fluxo de N2 anteriormente citado, e apresentamos, a seguir,
os varios espectros obtidos para diferentes temperaturas da mesma
(fig.3.1).

Notamos nestes espectros que o valor maximo da amplitude se
desloca para campos magnéticos maiores a medida que a temperatura
aumenta, e vemos que é possivel através da PM-FMR obter espectros tanto
para temperaturas abaixo de Tc (fase ferromagnética) como para

temperaturas acima de Tc (fase paramagnética).
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3.3 MEDIDAS DE PM-FMR EM Gszel¢

~

Para a amostra de Gsze17, que possui Tc= 200°C, também
obtivemos espectros para varias temperaturas, mostrados na figura abaixo
(fig.3.2).

Nestas curvas observamos a existéncia de uma amplitude finita
em campo igual a zero, sendo esta, para temperaturas mais baixas, o
maximo da curva, que aumenta conforme aumentamos a temperatura da
amostra. Para temperaturas da ordem de Tc hd um deslocamento desse

maximo para campos magnéticos maiores, conforme observamos também nas

medidas com o Pr _Fe _.
2 17
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3.4 MEDIDAS REALIZADAS COM Nsze17:

Foram realizadas para o Nsze17 (amostra I: pé ndo peneirado),
de TCE 54°C, o mesmo tipo de medidas para varias temperaturas e
obtivemos os espectros abaixo (fig.3.3 e fig.3.4).

Para este material notamos também que existe uma amplitude
finita para campo igual a zero, e que o valor desta amplitude aumenta a
medida que a temperatura aumenta, até atingir um valor maximo e depois
comega a diminuir mesmo com o aumento da temperatura.

Também como caracteristica destas curvas, observamos um
minimo na amplitude do sinal, como vemos nos espectros de temperaturas
maiores de 41°C.

Para temperaturas maiores que Tc, observamos que a amplitude
do sinal diminui e o deslocamento do valor maximo para campos magnéticos
maiores é bem menor ou mesmo inexistente. Isto devido talvez ao fato de
estarmos numa regido onde a amostra é paramagnética.

Neste trabalho nos concentraremos no estudo do Nsze17 em
particular, devido ao fato de apresentar uma temperatura de Curie
intermediaria e podermos facilmente realizar varias medidas na sua fase
ferromagnética assim como na sua fase paramagnética, para uma melhor
analise. Preparamos uma segunda amostra (amostra II) deste material,
onde o pd, obtido do trituramento da liga, foi peneirado, de tal forma
que obtivemos particulas de tamanhos entre 20 e 32 microns, e sé entéo
fol prensado sob 10° N/m2 na forma de um disco.

Com esta amostra II, foram feitas medidas da magnetizacdo em
fungdo do campo magnético externo, para diferentes temperaturas, tanto
para Ho perpendicular a superficie da amostra quanto para Ho paralelo &
mesma [24]. Sdo mostradas algumas das curvas obtidas para a magnetizacéo
na fig.3.5. Estes dados experimentais foram utilizados nos cdlculos
tedéricos desenvolvidos, pois, desde que a magnetizagio de saturacido da
amostra ndo foi atingida, o valor da magnetizagdo (Mz) em funcdo do
campo magnético externo para diferentes temperaturas foi utilizado.

Uma curva M x T também foi obtida para Ho paralelo ao plano do
disco, de intensidade constante de 3 KGauss e, considerando que 8M/3T

ndo é fortemente dependente de Ho, destes dados foram obtidos os valores
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numéricos para esta derivada para temperaturas especificas, utilizados
nos calculos desenvolvidos a seguir.

Também foram realizadas medidas de FMR convencional, para Ho
paralelo e Ho perpendicular a superficie da amostra; e de PM-FMR
(Ho//), com a variacio da temperatura. Nas curvas obtidas da PM-FMR,
notamos o mesmo comportamento para o valor da amplitude em H=0, e a
presenga do valor minimo da amplitude para certo valor do campo

(fig.3.6).
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CAPITULO IV
DISCUSSOES
4.1 MODELO TEORICO:

Aqui sera desenvolvido um modelo teérico [22,23] para o tipo
de material estudado, no caso, uma amostra em pd de Nsze17’ constituida
de particulas de tamanho entre 20 e 32 microns, prensada na forma de um
disco (amostra II).

Para isto, devemos lembrar que trabalhamos com particulas de
formatos aleatérios e cuja magnetizagdo se encontra em regime

nio-saturado. Estes dois fatos foram considerados da seguinte forma:

a) Supomos que as particulas no p6 sio elipsdides e que existe

uma distribuigio gaussiana para esta forma das particulas:

¢ (n) = exp [ -n°/ (2n)2] (4.1)

onde 1 é o fator de forma do elipsdoide e definido por: n = Nt - Na.

b) Como ja afirmamos anteriormente, a magnetizagdo de
saturagdo (Ms) da amostra nd3o foi atingida durante o experimento,
variando a medida que o campo magnético externo (Ho) variava. Devido a
este fato, medidas da magnetizacdo em fungdo de Ho, para diferentes
temperaturas, foram realizadas e foram utilizadas nos cdlculos teodricos,
substituindo Ms.

Partindo da equagdo de Landau-Lifshitz (eq. 1.11), encontramos
a expressdo da susceptibilidade magnética da amostra, x’’, que depende
da segunda derivada da densidade de energia livre do sistema, conforme
vimos no cap.I, secdo 3. Assim, é muito importante obtermos uma
expressido concreta para a densidade de energia livre, F, da amostra.

Utilizando o sistema de coordenadas da magnetizagdo, mostrado abaixo

(fig.4.1),
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eixo daparticula

fig.4.1: Sistemas de coordenadas e de 4&ngulos da particula para

descrigdo tedrica da FMR e da PM-FMR.

37



e fazendo duas considerag¢des importantes, a saber:

1- O eixo cristalino da particula coincide com o eixo da

particula;
2- Cada particula isolada constitue um monodominio,

teremos, como contribuigdes relevantes para a densidade de energia

livre, as seguintes energias:
a) energia Zeeman (Fo):

Fo=-M. Ho
Fo = - MHo( senv. sen@.cos(p - ¢) + cose.cosv) (4.2)

b) energia de anisotropia magneto-cristalina (Fa):
Sendo que o Nsze17 possui uma estrutura romboédrica com eixo
magnético facil na direg3io do plano basal (18], serd considerado o caso

de anisotropia uniaxial:
2 4
Fa = Ki.sen"y + K2.sen"y (4.3)

2 . N
e sendo K2 << K1 : Fa = Ki.sen“y , onde ¥ é o angulo entre o vetor M e
0 eixo cristalino da particula, que consideramos coincidente com o eixo

da mesma, dado entdo por:

cosy = senv.sena( cosg.cosB + seng. senf) +

+ COSV. cosa (4.4)

Assim temos:

Fa = K1. ( 1~ cos“y) (4.5)

c) energia de demagnetizagido (Fdem):

Esta energia é constituida de duas contribuig¢des: uma devido

ao formato da amostra (Fdwu), e outra devido a forma das particulas no

pé (Fdemp ).
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c.1) Por ter sido preparada na forma de um disco fino,

bem compactado, teremos: Nx = Nz = 0 e Ny = 4n, e entédo:

(1/2) M.N. M (4.6)

Fdem
A

(1/72) M2Nysen2v.coszw

FdemA
= 2n Mzsenav.cosz¢ (4.7)

c.2) Para a particula isolada na forma de um elipsoide,

temos:
Fdem = (1/2) M.Np. M (4.8)

~
com Np sendo o tensor de demagnetizacio de um elipsdéide de rotagdo com
Na e Nt como fatores de demagnetizagdo axial e transverso,

respectivamente, e tendo o fator de forma 7 { n = Nt - Na).

Faen = (1/2) MNe - (1/2)M2n[ senZB. sen’v. cos- (p-a) +
+ coszB.coszv +

+ (1/2)sen23.sen2v.cos(¢-a)]

(4.9)

Utilizando as expressdes acima, obtemos uma expressio para

densidade de energia livre para a nossa amostra especifica:
F =Fo + Fa + FdemA + FdemP (4.10)

F = -MHo[senvsen®. cos(¢-¢) + cosbcosv| +
2 2 2
+K1[1- sen“vsen“a(cosgcospB +sengsenB) +
-2senvsena. cosvcosa (cosgcosB +sengsenf)+
2 2
-cos“vecos“a ] +
2 2 2
+2nM sen vcos ¢ +
2 2 2 2 2 2
+1/2M°Nt -1/2M"n| sen“Bsen”v.cos (¢g-a) + cos Bcoszv +

+1/23enZBsen2v.cos(¢-a)] (4.11)
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Considerando, entdo, o caso particular onde o campo magnético

externo Ho é paralelo a superficie do disco, temos:

¢ =6 =u/2
A=38=0 (4.12)

Fazendo a aproximacdo de que todas as particulas estdo com

seus eixos no plano xy, teremos:

B =n/2

«=g¢ (4.13)

Também foi considerado que a amostra possuia uma pequena
anisotropia, de tal forma que K1 << 4mM. Normalmente, Ha & determinado
pelo ponto de intersegdo das curvas de magnetizacdo para Ho paralelo e
Ho perpendicular ao eixo facil, que no nosso caso é um valor bem
pequeno, como podemos ver pela fig.3.4.

Para encontrarmos a expressdo para x' ', dada pela eq. (1.20),
precisamos saber quais os valores das segundas derivadas da densidade de

energia livre, Fypp, Fvv e Fgv, calculadas para a posigdo de equilibrio

da magnetizagido, e, para isso, fazemos como antes Fv = F¢p = 0:
Fv = -MHo(cosvseng) + 4ansenvcosvcoszw - 1/2M2n25envcosv
(4.14)
Fv = Mcosv[—Hosenw + 4nMsenvcos‘p - Mnsenv] =0 (4.15)
Entdo:

ou Mcosv = 0, e sabendo que M # 0, temos cosv = 0
v = n/2 (4.16)

ou -Hosenp + 4nMsenvcoszw - Mnsenv = 0 (4.17)



Fp = -MHosenvcosyp + 4ansen2vsen¢cos¢ (4.18)

Fo

Msenvcosg [ -Ho + 4nMsenvseng ] =0 (4.19)
Desta equagdo, pode-se tirar que:

ou Msenvcosyp = 0 (4.20)
ou -Ho + 4nMsenvseng = 0, e seng = Ho/(4nMsenv) (4.21)
Das equagdes (4.18), (4.19), (4.20), (4.21), concluimos que:

Vo = n/2
sengo = (Ho/ 4mM). (1/senve} = Ho/ 4nM (4.22)

e utilizando estes valores para vo e ¢o, calculamos as segundas

derivadas de F para a posigdo de equilibrio da magnetizacéo:

MHo + 4nM° + M°q

Fop =
Fov = MHo + M2y (4.23)
Fev = 0

De posse disto, podemos encontrar através da eq.1.17:

W = wol = 72[ Ho® + Mn. (2Ho + 4mM) + 4mMHo + M°n>
(4.24)

e da eq.1.18:

Aw = oy [ 2Ho + 4nM + 2My ] (4.25)
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e, também, da eq.1.20 (a2<< 1):

X' = whw 72 Fop - ayMw (ws - w°) (4.26)

2 2.2 2, 2
(W™~ w7)° + W AW

com Aw = ¥y (AH/2)

4.2 DISCUSSAO DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS E TEORICOS:

Apresentamos na fig.4.2 as curvas de absorgdo, para Ho
paralelo, para diferentes valores de campo de anisotropia, Ha, ( com 3 =
constante = 7.2 ) (a); e também para diferentes tipos de distribuicio da
forma das particulas, w, ( com Ha = constante = 1.8 ) (b). Notamos que
para grandes valores do campo de anisotropia, a linha de ressonancia se
desloca em direcdo ao campo magnético externo igual a zero, e, desta
forma, a melhor concordancia com os espectros de FMR foi encontrada para

pequenos valores deste campo. O mesmo foi feito para Ho perpendicular

(fig.4.3).
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fig. 4.2 : Absorgdo calculada para He paralelo para diferentes valores do
campo de anisotropia (a), e para diferentes tipos de

distribuicio da forma da particula (b).
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fig.4.3 : O mesmo que na fig.4.2, mas para Ho perpendicular.



A derivada de x'’ em relagiio ao campo magnético externo foi
calculada para comparar este resultado com o obtido experimentalmente
por FMR (fig.4.4). O mesmo foi feito para Ho perpendicular, e
encontramos as curvas da fig.4.S.

» Para a FMR, a forma da linha é claramente distorcida e
nio-simétrica devido a M(H) estar crescendo com o campo Ho, mas sera
considerado que Hres é determinado pelo cruzamento do sinal com a linha
de base. O campo de ressonincia e a largura de linha para a direcgéo
paralela s3o dados na tabela II, para varias temperaturas. O erro na
determinagdo de ltes e AH é grande pois a linha é distorcida, muito
larga e dependerda da escolha da 1linha de base, que é uma escolha
arbitraria, dependendo da poténcia, do ganho e do acoplamento da
cavidade, que ndo sfo controlados de modo quantitativo.

Exceto para a parte inicial do espectro, isto é, para campos
magnéticos externos pequenos, as curvas teéricas e experimentais
concordam qualitativamente, pois as curvas calculadas mostram os fatores
basicos das curvas obtidas pelo experimento. O pico no comego do
espectro medido para Ho, ndo é reproduzido pelo calculo e uma possivel
razdo para isto é que consideramos as particulas como monodominios, o
que, na verdade, ¢é uma aproximagdo grosseira para particulas de

aproximadamente de 30 um.

temperature H,. AH
C (kOe) (KQe)

" -55 05+ 0.2 -

| s 0.5 .

E : 6.0 + 0.5

|| 21 0.7 7.0 |

e 0.95 i

|| 41 1.0 + 0.2 1.0

“ 48 1.25 7.5+ 0.5

53 1.5 8.0.

tabela 11 56 1.65 -

I 62 2.25 -

|| 71 2.5 £ 0.3 -
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fig.4.4: Espectros de FMR experimentais (E) e teéricos (T) para Ho

paralelo e para diferentes temperaturas.



|
O 2 4 6 8 100 2 4 6 8 10
CAMPO MAGNETICO ( KGAuss )

fig.4.5: O mesmo que para a fig.4.4, mas para Ho perpendicular. A linha
pontilhada é a linha de base. Para ambas as configuragdes de
magnético, os seguintes parametros foram wutilizados nos
calculos: g = 2.1, tempo de relaxagdo = 5.3x10-“s, Ki =

2

6.8x10° J/m°.
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Sabendo que a amplitude do sinal da PM-FMR é proporcional a
derivada de x'’ em relacdo a temperatura, esta derivada foi calculada,
mantendo em mente que somente a magnetizacdo M e a largura de linha AH
dependem da temperatura:

ax’'’'/a8T = { [73w.(MH + nMZ)(l/Z)(aAH/aT) +
7w (AH/Z)( H(8M/3T) + 2Mn (6M/6T))] x
[ (wol- )% + wzyz(AH/Z)z] +
3 2 2
-y w (AH/2)Fpp [ 4wo (wo“-w") (Bwo/8T) +

w2y’ (AH/2) (aAH/aT)]} X

[ (wo2- w2)? + w%f(AH/Z)Z]'2 (4.27)

Se negligenciamos a dependéncia de AH(T), entdo o unico

parametro dependente da temperatura é M. Assim temos:
ax'’/aT = { 73w (AH/2) (8M/8T) ( H + 2Mny ) x
[ (woo- )% + wzwz(AH/Z)z] +
7’0 (AH/2)Fep [ 4wo(w2-w02)(6wo/6T)] } X

[ (woo- w2)? + wzqu(AH/Z)z]‘2 (4.28)

O campo magnético no qual a amplitude da PM-FMR tem seu valor
minimo é determinado pelo valor igual a zero da derivada de (ax’'/8T)
com respeito ao campo magnético. Tal dependéncia da amplitude, segue do
seguinte fato: com o aumento da temperatura, a linha da ressonancia se

desloca para campos mais altos e sua intensidade diminui. Este minimo
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aparece proximo ao campo de ressonancia, e € encontrado por:

a (ax') =0 (4.29)
3H | 3T
L EH - (aM/eT). Te AHS. (%) (4.30)
min res 4nMHr .

onde Hres é o campo de ressonincia e &(n) é a distribuigdo da forma da
particula.

Com o aumento da temperatura, a magnetizagdo torna-se menor e,
ao contrario, os valores de (8M/8T)Tc, Hres e AH(T) aumentam. Este fato
leva a um deslocamento da posigfio do minimo para campos mais altos, ou
mesmo ao desaparecimento deste minimo.

Na fig.4.6 s3o mostrados os espectros experimentais e os
calculados. A posigdo do minimo da amplitude mostrada nos dados
experimentais (a) estd estritamente conectada ao campo de ressonancia da
FMR. A amplitude da PM-FMR é proporcional a derivada da susceptibilidade
magnética em relacdo a temperatura, e esta susceptibilidade tem um
maximo no campo de ressondncia. O aumento da temperatura desloca a linha
de ressonancia da FMR para campos mais altos que pode, entdo, levar a um
decréscimo na amplitude da PM-FMR.

Consideraremos agora o comportamento da amplitude em H=0.
Conforme a temperatura aumenta, a amplitude do sinal da PM-FMR em H=0
também aumenta e, depois de atingir um maximo, comeca a diminuir. Neste
experimento, este maximo foi atingido por volta de T = 40°C. Isto indica
que o comportamento desta amplitude, com respeito & temperatura, ndo é
governado somente pelo comportamento de M(T), mas também por AH(T).

Assim, da eq.4.27, em H=0, e utilizando:

2
Fop = nM

wo® = ¥°( Mn® + anM’y ) (4.31)
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Bwo = ( wo ) f OM
aT M aT
temos:

ax’ ' /dT = {(6AH/6T).M [ (wy)3- (AH/z)z] +
2(8M/8T). AH [ (w/y )+ (AH/Z)Z]} x

[ (w/y)? + (L\H/z)z]'2 (4.32)

Para o nosso caso, (8M/8T)Tc é negativo acima de Te, mas por
outro lado, (8AH/8T)Tc é positivo. Portanto, um maximo de amplitude pode

existir para algum valor da temperatura (fig.4.6).
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Espectros experimentais (a) e teéricos (b) do sinal da PM-FMR

para diferentes temperaturas.
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CAPITULO V
CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

Inicialmente, medidas de PM-FMR foram obtidas para materiais
intermetalicos de fase 2:17, com elementos de terra-rara R ( onde R =
Pr, Nd e Gd ), na forma de péd, e duas caracteristicas distintas foram
observadas nos dados experimentais: uma amplitude finita para H = 0 e
uma amplitude minima para algum valor do campo magnético externo.

Numa segunda etapa, experimentos de FMR e PM-FMR foram
realizados para uma amostra em pé de Nszerf cujas particulas tinham
entre 20 e 32 microns. Estas medidas foram realizadas a fim de se
estudar as propriedades magnéticas deste material, pois somentes poucas
delas estdo determinadas na literatura.

Os espectros de FMR foram obtidos tanto para o campo magnético
externo paralelo quanto para o campo perpendicular a superficie da
amostra, para diferentes temperaturas. Dados para a magnetizacgdo da
amostra como fungdo do campo magnético externo para diferentes
temperaturas, e como fungdo da temperatura, também foram obtidos
experimentalmente. Em todo o intervalo em que variou o campo magnético
externo, trabalhamos com um material ferromagnético ndo-saturado.

Utilizando o modelo teérico aqui desenvolvido, que leva em

P e,

i

2 ~_

experimentais.
Foi mostrado que os espectros de PM-FMR exibem fortes

dependéncias da largura de linha da absorgio convencional e da
magnetizagdo do material. Em campo igual a zero, a amplitude da PM-FMR
aumenta com o aumento da temperatura e ent3o comega a decrescer acima
de certa temperatura. Dois mecanismos diferentes influenciam este
processo: a magnetizagio e a largura de linha, dependentes da
temperatura.

O modelo apresentado poderia ser melhorado se uma estrutura de
multi-dominios da particulas no pé fosse considerada, assim como

interagdes magnetostaticas entre os grdos no pé. Isto poderia levar a
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uma melhor concordancia com os dados experimentais observados, pois o
modelo de uma particula mono-dominio é uma aproximagdo grosseira devido
ao grande tamanho das particulas (2 30 um) no pdé e ao momento magnético
ndo-saturado, que fariam com que os grdos se dividissem em dominios,
dificultando a solugédo do problema.

A importancia deste método alternativo para caracterizacio de
materiais magnéticos sugere a continuidade de investigac¢des nesta area,
explorando também a outra caracteristica da técnica que é a sua
capacidade de imagens e de resolugdo local, bem como utilizando esta

técnica no estudo de outros tipos de materiais como filmes finos de uma

ou mais camadas.
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