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RESUMO

Este trabalho apresenta uma analise dos resultados derivados de simulacdes
baseadas em um modelo de spin, a fim de elucidar os efeitos do campo elétrico
cristalino (CEF) sobre as propriedades magnéticas do composto intermetalico
contendo terras raras PrCu(BiixShy).. Isso inclui a determinacdo dos parametros de
troca J e parametros de CEF. Esses compostos apresentam propriedades fisicas
bastante interessantes, no entanto, ndo sao bem exploradas na literatura. As
atividades foram realizadas no Laboratério de Pesquisa em Materiais para
Aplicacbes em Dispositivos Eletrénicos (LABMADE), localizado na Universidade
Federal do Norte do Tocantins (UFNT), campus de Araguaina — TO.
Palavras-chave: Simulacfes. Terras Raras. Campo Elétrico Cristalino.

I.  INTRODUCAO/JUSTIFICATIVA

O estudo das propriedades fisicas de compostos intermetalicos contendo
elementos terras raras possibilita a compreenséao de diferentes fenémenos fisicos de
grande interesse cientifico, uma vez que o entendimento dessas propriedades pode
facilitar a sua utilizagcdo em diversas aplicagc6es tecnoldgicas nas diferentes areas do
conhecimento, tais como engenharia e medicina, bem como a compreensdo de
fendbmenos como supercondutividade e o efeito magnetocalorico, séo alguns
exemplos disso (MERCENA, 2020).

Em particular, o composto PrCu(Bi;xSby), apresenta propriedades fisicas
interessantes. E pouco explorado e possui uma literatura relativamente recente e

pouco extensa. Por esta razéo, este trabalho visa a exploracdo das propriedades
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fisicas dessa familia de compostos a partir de investigagdes tedricas (simulacdes
computacionais), uma vez que apresentam potenciais propriedades fisicas para

serem exploradas.

Il.  BASE TEORICA

O composto intermetalico PrCu(Bi;-xShy). pertence a uma familia de materiais
que possuem uma estrutura cristalina tetragonal com um arranjo atdbmico em
camadas distribuidas ao longo do eixo c¢, tornando-o bidimensional. O
desenvolvimento do trabalho se concentra na exploragdo das propriedades
magnéticas, com énfase nos efeitos do campo elétrico cristalino (CEF) (MYERS,
1999; ARAKI, 2003; GABRIEL, 2020).

Recentemente, medidas das propriedades magnéticas e de transporte
eletrénico foram realizadas em monocristais da série de compostos TRAgSh, (TR =
Y, La-Nd, Sm, Gd-Tm). Muitos deles exibem fortes efeitos anisotropicos devido ao
campo elétrico cristalino (CEF) que quebra a degeneracdao do multiplo de energia do
estado fundamental. Além disso, compostos da série bidimensional TRAgBI, (TR =
La-Nd, Sm, Gd) também foram treinados, com a maioria deles mostrando
ordenamento antiferromagnético em baixas temperaturas (MYERS, 1999; ARAKI,
2003; GABRIEL, 2020, PETROVIC, 2003).

Todos esses estudos destacam a importancia dos efeitos do campo elétrico

cristalino para a descricdo das propriedades magnéticas desses compostos.

lll.  OBJETIVOS

e Geral: Estudar as propriedades estruturais e magnéticas do composto
PrCu(Bi1-xShy)2, a partir de simulagéo de dados experimentais relacionados a
caracterizagdo magneética utilizando um modelo de spin.

e Especificos: - Investigar o comportamento magnético ndo usual do composto
PrCu(Bi1xShy)2;
- Explorar os efeitos de CEF sobre as propriedades magnéticas do composto
PrCu(BiyxSby)>.

IV. METODOLOGIA

O desenvolvimento do trabalho consistiu em:



e Aspectos experimentais: Sintese e caracterizacdo experimental das
amostras, desenvolvida pelo Prof. Dr. Samuel Gomes de Mercena no Instituto
de Fisica "Gleb Wataghin” (IFGW) da Unicamp e do Programa de Pds-
Graduacao em Fisica (PPGFI) da UFS.

e Aspectos teoricos: Simulagbes computacionais utilizando uma Hamiltoniana
[4] que leva em consideracao os parametros de troca J (parte magnética) e os
parametros de campo elétrico cristalino (CEF).

H=Hcgr + ZJ}' N ,t'},-'."gh?u . Z J;
ik i (eq. 3.38)

Heopr = A0S + A08 + A0; + A200 + AO; (eq. 3.39)
V. RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 1 ilustra como a suscetibilidade magnética (x) varia em relagdo a
temperatura (T) para diferentes concentracdes de dopante. Essa medicdo foi
realizada sob um campo magnético de H = 1 kOe, tanto na direcdo paralela quanto
na diregcdo perpendicular ao eixo c. Acima de 150 K, podemos observar um
comportamento caracteristico do tipo Curie-Weiss, enquanto em faixas de
temperaturas mais baixas, torna-se evidente a presenca de um eixo de facil
magnetizacdo. Além disso, é notavel que haja uma inversao desse eixo de facil
magnetizacdo conforme a concentracao de dopante variada, uma caracteristica que
pode ser atribuida a um possivel aumento na entropia devido a introducdo do ion
Sb. Essa observacdo sugere que o campo elétrico cristalino (CEF) pode estar

desempenhando um papel importante nesse comportamento magnético.
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Figura 1: Susceptibilidade magnética y em funcao da temperatura T para o0 composto PrCu(Bi,,Sh,),
para diferentes concentracdes de Sb, medida com H = 1 kOe.



A Figura 2(a) exibe a suscetibilidade magnética (x) policristalina em funcao da
temperatura (T) em diferentes concentragcbes de dopante, medida com campo
magnético de H = 1 kOe. Enquanto a Figura 2(b) apresenta o ajuste de Curie-Weiss
na regido paramagnética do inverso da susceptibilidade policristalina, com curvas
vermelhas sélidas representando esse ajuste em alta temperatura. A Tabela 1
contém os parametros Ocw € Wes Calculadas a partir dessas configuragdes. Em todas
as concentracoes de dopante Sb, foi observada uma transicéo antiferromagnética do
tipo Tn, € 0s valores de Wes calculados estdo de acordo com os valores reportados
na literatura para o ion de Pr¥* livre. Além disso, os valores de Ocy indicam uma

interacdo antiferromagnética.
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Figura 2: (a) susceptibilidade magnética x em funcdo da temperatura T, medidas com campo
magnético H = 1 kOe. (b) ajuste de Curie-Weiss, na regido paramagnética do inverso da
susceptibilidade.

Tabela 1: Pardmetros experimentais extraidos das medidas de magnetizag&o: Ty, Ocw, Her.

PrCu(Bi1xSby)2 Tn (K) Ocw (K) Mefr (M)
00 2,06 - 6,59 3,64
025 1,72 - 13,16 3,80
100 3,5 - 4,26 3,62

A Figura 3 mostra o ajuste da suscetibilidade magnética (y) em relacdo a
temperatura (T) para a concentracdo 0,00 de dopante Sb, com um campo magnético
de H = 1 kOe aplicado nas direcbes paralela e perpendicular ao eixo c. Os dados
experimentais estdo em verde, enquanto a linha vermelha representa uma tentativa
de ajuste usando uma Hamiltoniana de Campo Cristalino. O modelo descreve bem
os dados apenas acima de 100 K (regido paramagnética), mas néo é adequado para

regido de baixa temperatura devido a anisotropia magnética, possivelmente devido



aos parametros de troca ndo estarem otimizados. Esse mesmo comportamento é
apresentado na magnetizacdo em relacdo ao campo magnético na Figura 4. Os
parametros de ajuste extraidos da simulacéo estdo na Tabela 2.

A Figura 4 mostra a magnetizacdo (M) em relacdo ao campo magnético (H)
para a amostra com concentracdo 0,00 de dopante Sb, a uma temperatura T = 2 K.
Os pontos verdes abertos representam a magnetizacdo medida na direcao paralela
ao eixo ¢, enquanto os pontos fechados representam a magnetizacdo com campo
aplicado perpendicularmente ao eixo c. As solidas em vermelho referentes ao
modelo de CEF ndo descrevem com boa qualidade os dados experimentais,
indicando que os parametros de troca J podem nao estar otimizados, embora o0s
sinais estejam corretos, indicando um ordenamento antiferromagnético. Os
parametros do Campo Cristalino (CEF) parecem estar proximos dos valores ja
relatados na literatura para composi¢cOes relacionadas, reforcando a validade da
metodologia empregada.
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Figura 3: Susceptibilidade magnética x em 0 ; 5 " ?

funcdo da temperatura T para o composto
PrCu(Bii«Shy), em concentragdo 00 de para o
ion Sb, medida com H = 1 kOe. As linhas em
vermelho correspondem ao Campo Elétrico
Cristalino.

Figura 4: Magnetizacdo em funcdo do Campo
Magnético aplicado nas direcbes paralela e
perpendicular ao eixo C.

Tabela 2: Parametros de Campo Cristalino e de Troca extraidos dos ajustes de CEF.

Parametros de Campo Cristalino (CEF) Parametros de Troca (J)
B20 1,33x10" Ji -1,49x10°
B40 -6,26x10™ Jz -1,10x10
B44 -2,49x10 J3 1,47x10?
B60 4,28x107° Ja -3,40x10°
B64 -3,28x10™




A figura 5 apresenta os niveis de energia do estado fundamental da Terra
Rara (TR) Pr®*. Esse é um resultado preliminar relevante que mostra a presenca de
um singleto de energia no estado fundamental com o primeiro excitado proximo de
20 K que determinam o magnetismo nesse estado. Para a verificagdo da veracidade
e a seguranca desse comportamento, sdo necessarias medidas termodinamicas tal
qual Calor Especifico em funcédo da Temperatura para a realizacdo de simulagdes
mais detalhadas ou Espalhamento de néutrons ou absor¢cédo de Raios-X.

120

—
=
=

2]
=

=,
=

[ ]
]

Nivel de Energia (K)
(=1
=
III|III|III|III|III|III

PrCuBi,

Figura 5: Diagrama de niveis de energia para o sistema PrCuBi,. Separacao dos niveis de energia
do multipleto do estado fundamental devido ao campo elétrico cristalino.

VI. CONCLUSAO/CONSIDERACOES FINAIS

Com base nos resultados e nas analises realizadas, foi possivel chegar a
algumas conclusdes: 1- Os parametros de troca nao forneceram uma descricdo mais
precisa da parte magnética em baixas temperaturas, em parte, devido a
necessidade de otimizagcdo dos conjuntos de parametros. 2- Os parametros de CEF
estdo em conformidade com as informacoes relatadas na literatura, o que aumenta a
confiabilidade da metodologia empregada neste estudo. Assim, é fundamental
continuar com as investigacdes para melhor compreender as propriedades desses

materiais magnéticos e suas possiveis contribuicdes para a inovagao tecnologica.
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