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Resumo

Este trabalho traz os resultados da realizagcdo de espectroscopia de impedancia no 6xido
de metais de transicdo Ca;,LaggFelrOg. Procurou-se entender o comportamento de uma
amostra através de seus espectros de impedancia para diferentes valores de tensdo e
temperatura ¢ se a aplicagdo de um campo magnético externo a temperatura ambiente
ocasionaria alguma mudanga no mesmo. Os resultados mostraram que a amostra de
CajLag gFelrOg em altas temperaturas apresenta comportamento condutivo e indutivo e que a
resisténcia aumenta proporcionalmente a frequéncia do sinal, fendmeno conhecido como
efeito Kelvin. Em 150 K, a parte real do espectro deixa de corresponder a previsao teorica do
efeito Kelvin, passando a haver influéncia das tensdes utilizadas, condi¢do esta, inexistente na
teoria. Em baixas temperaturas (10, 20 e 30 K) observou-se um comportamento resistivo e
capacitivo sendo possivel nestas condigdes, associar a amostra um circuito RC paralelo em
série com uma resisténcia de contato, através de um ajuste com o programa ZSim. Este ajuste
permitiu obter valores de capacitincia, resisténcia DC e resisténcia de contato. A aplicagdo de

um campo magnético de 700G a temperatura ambiente ndo provocou alteragdes nos espectros.

Abstract

This work introduces the results from the performing of impedance spectroscopy on the
transition metals oxide Ca,,LaggFelrO¢. It was sought to understand the behavior of one
sample from its impedance spectra for different AC voltages and temperature values and if an
applied external magnetic field at room temperature would cause some change on it. The
results revealed that the Ca, ;Lag sFelrOg at high temperatures shows conductive and inductive
behavior and that the resistance increases with frequency, phenomenon known as Kelvin
effect. At 150 K, the spectrum real part no longer consists with the theoretical prediction of
Kelvin effect, starting to be influenced by the utilized voltages, condition that inexists on
theory. At low temperatures (10, 20, 30 K) it was observed resistive and capacitive behavior,
being possible on these conditions, associate to the sample a paralel RC circuit in series with a
contact resistance with a fitting from the ZSim software. This fitting allowed the obtaining of
capacitance, DC resistance and contact resistance values. The application of a 700G magnetic

field at room temperature didn’t cause changes on the spectra.
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1-INTRODUCAO

Os 6xidos de metais de transicao tém sido tema de grande interesse cientifico devido a
suas propriedades fisicas interessantes e possiveis aplicacdes tecnoldgicas. Pode ser citada a
supercondutividade em cupratos a altas temperaturas como também o interesse da industria de
gravacao magnética no efeito de magnetorresisténcia gigante nas manganitas. Os elementos
de transi¢do nestes materiais sao suscetiveis a variagdes em suas estruturas eletronicas, o que
resulta em diversos estados de spin, € como consequéncia, o surgimento de propriedades
magnéticas e transi¢des do tipo metal-isolante.

O CajLaggFelrOg ¢ um exemplo destes 6xidos, e sua estrutura cristalina pertence ao
grupo das perovskitas duplas, com féormula AB’B’’O¢. Os cétions A sdo representados pelas
esferas azuis e os cations B’ e B’ estdo dentro dos octaedros de oxigénio, de forma alternada

conforme a figura 1.

Figura 1: Representacdo estrutural de uma perovskita dupla. [1]

Este material inédito, foi sintetizado pelo Dr. Leandro Félix Bufaigcal durante seu
doutorado no Instituto de Fisica “Gleb Wataghin” (IFGW) da Unicamp sob a orientagdo do
Dr. Pascoal Pagliuso, através da técnica de reacdo de estado s6lido, que consiste na mistura de
quantias estequiométricas na forma de p6 dos elementos que formardo os compostos, € em
seguida sdo aquecidos. O mesmo apresenta ordenamento ferrimagnético na composicao

(x=0.8) abaixo de (T=300K) [1].
Ir + (2-x)CaO + (x/2)La,03 +(1/2)Fe,03 — Cay<LayFelrOg [1]

Foi objetivo deste trabalho, estudar as propriedades eletronicas deste material, através
da realizagdo de espectroscopia de impedancia em uma amostra do mesmo utilizando
diferentes tensdes, temperaturas na faixa entre 300 K e 10 K e também um campo magnético

externo de 700G a temperatura ambiente aplicado em duas orientagdes na mesma.



2 - FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 — Circuitos A.C

Sdo circuitos elétricos cuja corrente que os circulam ¢ alternada, ou seja, varia no

tempo, e pode ser da forma

I = I, cos(wt), €))

onde I € a corrente em um instante t, I, ¢ a intensidade maxima da corrente e w ¢ a frequéncia

angular.
2.1.1 — Elementos de Circuitos

O elemento responsavel por instalar uma corrente elétrica alternada em um circuito €
chamado de gerador ou fonte. Existem outros elementos, responsaveis por limitar a passagem
da corrente alternada como resistores, capacitores e indutores. Considerando esses elementos
ideais, em resistores a resisténcia ¢ responsavel pela dissipacdo de energia elétrica em forma
de calor por meio do Efeito Joule, enquanto em capacitores e indutores, a reatancia ¢
responsdvel pelo armazenamento de energia elétrica em forma de campos elétricos e
magnéticos respectivamente, sem que haja dissipagdo por calor. Da-se o nome de impedancia

a acdo conjunta de resisténcias e reatancias.
2.1.2 — Circuito RLC

E um circuito formado pela associacdo em série ou paralelo de resistores, capacitores e

indutores (Figura 2). No caso em série,

Figura 2: Representacdo de um circuito RLC em série [2].



as tensdes no resistor, capacitor e indutor sdo respectivamente

Vi = RI, cos(wt), ?2)
1 s
Ve = (R) I, cos (wt — E)' 3)
/[
V, = wLlj cos (a)t + E) (4)

E possivel notar que a corrente estd em fase com a tensdo no resistor, adiantada de
(m/2) com a tensdo no capacitor e atrasada de (m/2) com a tensdo no indutor. Nas equagdes
(3) ¢ (4) os termos (1/wC) e wL sdo as reatincias, capacitiva (X;) e indutiva (X))
respectivamente. A tensdo total em um dado instante ¢ dada pela soma das equagdes (2), (3) e

(4)

V = R Iycos(wt) + (X, — X¢) Iysen(wt). (5)

Usando a relagao trigonométrica

acos(x) + bsen(x) = Acos(wt + @), (6)

onde

A=+a%?+ b2, ™)

a tensao torna-se

V =V, cos(wt + ¢). ®)
A amplitude V;, ¢ dada por
Vo = IR + (X, — X()? 9)
e a fase por
Q= arctanXL —Xc . (10)

A impedancia do circuito €

Z =R2+ (X, — Xc)2. (11)
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O formalismo dos nimeros complexos também pode ser utilizado, através da relagao de

Euler

iwt

e'®t = cos(wt) + isen(wt),

de modo que as equagdes de (1) a (4) podem ser reescritas como

I* = Ie™t,
Vi = Rlje't,
Ve = (i) Iye'®t,
JjwC
V) = joLl,e't

e a tensdo complexa total passa a ser

1
V= (R 4+ —+4 iwL) I,
iwC

onde a impedancia complexa ¢

1
"= R+ —+iwl.
iwC

No caso em paralelo (Figura 3)

-

Figura 3: Representacdo de um circuito RLC em paralelo [3].

a tensdo complexa ¢ dada por

— iwt
V* =Vye'®t,

e as correntes complexas no resistor, capacitor e indutor sdo dadas respectivamente por

SRR
V() ] SR =iL —+C

(12)

(13)

(14)

(15)
(16)

(17)

(18)

(19)



ou analogamente a equacao (11),

No caso em que ndo ha indutor, tém-se um circuito cuja impedancia ¢ obtida de

2 2

&) =@ &)

2.1.3 — Condutividade e Constante Dielétrica

Das Equacdes de Maxwell, a Lei de Ampére pode ser escrita como

VXH=]+ oD
=Tt
onde
J = 0oE,
D =¢E
com o campo elétrico dado por
E = Eye'®t.

Assim sendo

VX H = (0+iwe)E,

11

(20)

21

(22)

(23)

(24)

(25)

(26)

27)

(28)

(29)

(30)



Vtz(s—i%)E

sendo a condutividade e permissividade elétrica complexas respectivamente dadas por

" =0+ iws,

o
f=e—i—.
w
Como (V =Z*I)onde (Z* = L/Ac™),
1 A
72 71
e da propriedade de nimeros complexos
1 Z
z: |z
entao
, Z'—iz" L
0O =2 27
Z2+7" A

e a condutividade complexa ¢

7z L . 7" L
= Z[z +Z"2A lZ’Z +Z"2A .

*

o

Das equacgdes (32) e (33) tém-se

e a permissividade elétrica complexa ¢ dada por

A L +i Z' L
=——t i
ZIZ +le2 Aw Z,Z +le2 Aw

*

12

(€2Y

(32)

(33)

(34)

(35)

(36)

(37)

(3%)

(39)

(40)
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E como

e =key, (41)
a constante dielétrica complexa ¢é

~ z" L7 L
- ZIZ +Z"2 Agoa) lZIZ +an Agow'

*

(42)

2.1.4 — Efeito Kelvin

Quando um fio condutor é percorrido por uma corrente elétrica constante, ela distribui-
se de forma homogénea pelo mesmo, mas isto ndo ocorre quando a corrente ¢ alternada. A
densidade de corrente varia ao longo do raio, sendo maior nas bordas e menor no centro. Esse
fendmeno ¢ chamado de efeito Kelvin ou Pelicular, devido as contribui¢des de Lord Kelvin
através do estudo deste efeito em condutores cilindricos por volta de 1889 [4].

Devido a Lei de Faraday

B
VXE=—— (43)

a corrente elétrica alternada produz um campo magnético que varia no tempo, induzindo um
campo elétrico no condutor, cuja orientagcdo favorece a corrente nas bordas, em detrimento do

enfraquecimento da mesma nas regides centrais, conforme ilustrado na figura 4

%

T T TN
N |
>
]

\__.e.__ﬁ
SN
— =N

e - S

é

Figura 4: J indica a densidade de corrente, E o campo elétrico e B o campo magnético [4].
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€ como consequéncia, a resisténcia do condutor passa a depender da frequéncia do sinal.

Considerando o efeito Kelvin cldssico caracterizado por

REY (44)
1< 45
” (45)

onde [ ¢ o livre caminho médio, § o “skin depth” ¢ T = v/w o tempo de relaxacdo do elétron,

em um condutor cilindrico infinito, as equagdes de Maxwell sdo dadas por

oD
=] +— 46
VXH=]+—, (46)
0B
= —— 47
VXE 5 (47)
V-D=p, (48)
V-B=0 (49)

e estabelecendo que o condutor seja homogéneo (o = cte.) , ndo magnético (u =cte.) e
eletricamente neutro (p = 0) e ainda considerando a corrente de deslocamento dD/dt muito
pequena em relagdo a corrente de conducdo J = oF , as equagdes de Maxwell assumem as

formas

VxH=], (50)
oB

__95 51

VXE 3 (5D

V-D=0, (52)

V-B=0. (53)

Aplicando o rotacional nas equagdes (50) e (51), obtém-se

JOE
V2E = uolt, 54
uo— (54)

JB
V?B = uo— (55)

at’
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a]
2y _
V%] = uo 3t (56)

que sdo conhecidas como equagdes de difusdo. Devido a simetria cilindrica do problema, o

laplaciano ¢ dado por

10 0 1 0% 0%
V= e Y rae e 47

Como a densidade de corrente independe de 6 e z, considera-se apenas a parte radial e

levando-a na equagao (56), obtém-se

1 a ( a]Z(r’ t)) _ a]Z(‘r" t) (58)
ror\' ar )Mo
onde
J(r,t) = J,(r)e'", (59)
que levado na equagdo (58) obtém-se
0%J,(r)  10],(r) .,
- = 60
ozt tTH(r) =0 (60)
com T? = —iwuo. Esta é a equagio diferencial de Bessel, e possui solu¢do do tipo
J2(r) = AJo(Tr) + BY,(T7), (61)

onde Jo(Tr) e Yy(Tr) sdo respectivamente as fungdes de Bessel de primeira e segunda
espécie de ordem zero. Como Y, (7Tr) possui uma singularidade em r = 0 e a corrente elétrica

¢ finita neste ponto, considera-se apenas

J2(r) = AJo(TT) . (62)

Associando as equacdes (27), (50), (51) e (62) t€ém-se
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A

E,(r) = ;Jo(Tr) ) (63)
A

Hy(r) = 711 (Tr), (64)

Izzﬁﬂhaﬂ (65)

sendo possivel obter uma expressdo para a impedancia através do teorema de Poynting-

Oumov

, _ SExH-fds

7 (66)
Considerando que
E, x Hy| = E,(rHp () , (67)
4A?riA®
12 = lez(TT') (68)
a parte real da impedancia ¢ dada por
Tr Jo(Tr)
Z=Ry—"—F7—, 69
"2 1:(T7) ©)
onde a resisténcia ¢
1
Ry = . 70
7 omr? (70)
Agora, T? pode ser reescrito como
WUo WUo
T2=%—iw,ua—%, (71)
o que resulta em
p2 o 0D _ V2l (72)
é é

onde § é o comprimento de penetragdo dos campos no material, ou “skin depth” e ¢ dado por
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5= |——. (73)
WUT

Observa-se entdo, que para baixas frequéncias, o comprimento de penetragdo dos
campos no material ¢ grande, o que resulta em um efeito Kelvin fraco. J& no caso de altas
frequéncias, o comprimento de penetragao € pequeno, o que resulta em um efeito Kelvin forte.

Para o efeito fraco, utilizam-se os primeiros termos das fungdes de Bessel

i r\2 1 /m\*
W =1-2(3) —(3) (74)
1,r¢ 1 r\*
Ji(Tr)=1- 2 (E) ~ 78 (5) (75)
e levando as equagdes (74) e (75) na (69), tém-se que
Z=R 1+1 mowr?)’ 76
— 0 12 CZ ) ( )

onde ¢ ¢ a velocidade da luz. Logo, para baixas frequéncias, a parte real da impedancia
depende diretamente de w?. Para o caso do efeito forte, utiliza-se a formula assintotica para

grandes argumentos das fungdes de Bessel

1 r_.r
Jo(Tr)~—e3 '3,
r

6

(77)

e o termo J;(Tr) pode ser obtido através da relagdo de recorréncia J; = —dj,/dr.
Novamente, levando estes resultados na equacdo (69), obtém-se para a parte real da
impedancia

1 W

Z=— |—, (78)
crN2no
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mostrando que para altas frequéncias, a parte real da impedancia depende diretamente de vw.

2.2 — Condutividade em Condutores e Nao Condutores

Nos metais, os elétrons que participam da conducao estdo livres e a conducao se da por
um grande numero de elétrons que percorrem pequenas distancias [Tipler]. Como a
frequéncia do movimento eletrénico é da ordem de 10'* Hz, num metal so se observa efeitos
de variagdo na resistividade para frequéncias acima do infravermelho. Portanto, num condutor
ideal, na faixa de frequéncia menor ou da ordem de MHz, ndo se esperaria variagdo com a
frequéncia. Para um bom isolante, as cargas estdo localizadas, e a conducdo se da por
“hopping” de portadores entre estados localizados, o que depende da energia térmica e da
frequéncia do salto. Assim, para isolantes se espera uma resistividade menor com o aumento

da temperatura e da frequéncia.

2.3 — Propriedades Magnéticas dos Materiais

Todos os materiais sdo constituidos fundamentalmente de atomos que possuem elétrons
girando em seus proprios eixos e orbitando seus nucleos. O movimento destes elétrons
constituem correntes elétricas, cujas dimensdes microscopicas permitem relacionar a cada
uma um dipolo magnético, assim existe o surgimento de campos magnéticos e
consequentemente, momentos dipolares magnéticos. Quando um campo magnético externo ¢
aplicado em um material, ocorre o alinhamento dos momentos magnéticos com o campo,

tornando o meio magnetizado de modo que o campo resultante ¢ dado por

B =u,(H+M), (79)

onde H ¢ o campo aplicado e M a magnetizacao, ou seja, momentos magnéticos por unidade

de volume. Estas quantidades estao relacionadas por

M= y,H, (30)

onde Y, € a susceptibilidade magnética e estd relacionada ao quanto um material esta

suscetivel a magnetizagao mediante um campo magnético aplicado.
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2.3.1 — Paramagnetismo

O paramagnetismo ¢ caracterizado pela tendéncia ao alinhamento paralelo dos
momentos magnéticos associados ao movimento de rotacao e translagdo dos elétrons com um
campo magnético externo aplicado. Isto ocorre, pois a energia relacionada a interacdo do

momento com o campo ¢ dada por

E=-p-B, 81

onde u ¢ o momento magnético. Deve ser mencionado, que o alinhamento ndo ¢é perfeito,
pois a agitacao térmica tende a perturba-lo.
O elétron tratando-se de um férmion, ou seja, possui spin multiplo semi-inteiro de A,
obedece a propriedade de antissimetria
1

N [Ya (D5 (2) — ¥, (Da(2)] (82)

1l}=

de modo que considerando dois elétrons no mesmo estado quantico
1

\/E [¢a(1)¢a(2) - 111’(1(1)7~.ba (2)]=0, (33)

1l}=

ou seja, dois elétrons com spins iguais ndo podem ocupar o mesmo estado. De fato, qualquer
sistema formado por varios elétrons deve ser descrito por uma autofungdo antissimétrica
(Principio da Exclusao de Pauli). Como o efeito do paramagnetismo para o movimento orbital
¢ desprezivel, em adtomos multieletronicos com numero par de elétrons, estes se juntam em
pares de spins contrarios, anulando os momentos magnéticos € consequentemente o
paramagnetismo, assim, este sera melhor observado em &4tomos com numero impar de

elétrons.
2.3.2 — Diamagnetismo

Dé-se o nome de diamagnetismo ao fendmeno em que momentos magnéticos
antiparalelos surgem devido a aplicacdo de um campo magnético. E um efeito relacionado ao
movimento orbital dos elétrons, de modo que pela Lei de Lenz, a corrente induzida pelo
campo magnético aplicado ird gerar um campo que se opde ao que o originou, gerando

também um momento magnético antiparalelo ao campo.
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2.3.3 — Ferromagnetismo

O ferromagnetismo se caracteriza pela existéncia de magnetizagdo espontanea em

regidoes do material denominadas dominios magnéticos, conforme a figura 5.

t
A

LS B

N,

T

Figura 5: Representac@o dos dominios magnéticos [5].

e

Estes dominios existem devido a um favorecimento energético, pois a existéncia de
apenas um dominio acarretaria em um grande campo magnético para ser mantido. Na
presenca de um campo magnético externo, estes dominios tendem a se alinhar favoravelmente
ao campo. Mesmo apoés retirar o campo, pode ocorrer de a magnetizacdo ndo cessar, efeito

conhecido por histerese, conforme a figura 6.

W

Figura 6: Curva de Histerese [1].

E possivel notar que a magnetizacdo cresce até o ponto (1), onde ocorre uma saturagao.
Ao retirar o campo, o material ainda apresenta magnetizagdo em (2) denominada
magnetizacdo remanente e para retira-la, € necessario aplicar um campo na direcdo contraria,

conhecido como campo coercivo (3).
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Existem outros efeitos magnéticos associados ao ferromagnetismo, chamados
antiferromagnetismo e ferrimagnetismo em que os momentos magnéticos assumem posi¢oes
antiparalelas de acordo com a figura 7, de modo que no antiferromagnetismo o momento
resultante € pequeno o suficiente para ser considerado nulo, enquanto no ferrimagnetismo

nao.

Figura 7: Em (C) o antiferromagnetismo ¢ em (D) o ferrimagnetismo [6].

Também ¢ importante mencionar a influéncia da temperatura no ordenamento dos
momentos magnéticos. No caso do ferromagnetismo e ferrimagnetismo, o ordenamento
ocorre para temperaturas abaixo de T¢ (temperatura de Curie) que caracteriza uma transi¢ao
de fase para o paramagnetismo. No caso do antiferromagnetismo, o ordenamento existe para
temperaturas abaixo de Tx (temperatura de Néel) que também caracteriza uma transi¢cdo de
fase para o paramagnetismo.

O material estudado neste trabalho, o Ca;,LaggFelrOg, apresenta comportamento
ferrimagnético resultante da ligagio Fe''—O—Ir*"—0O—Fe’" em temperaturas abaixo da

temperatura ambiente (T =300 K), conforme o grafico abaixo.

Figura 8: Grafico da susceptibilidade magnética do Ca, . La,FelrO¢ em fungdo da temperatura. Figura extraida

da referéncia [1].
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3 - METODOS EXPERIMENTAIS

3.1 — Espectroscopia de Impedancia

O estudo de materiais por meio de medidas elétricas frequentemente requer uma
abordagem que consiste em estimular o sistema estudado e observar sua resposta. A
espectroscopia de impedancia € uma técnica que consiste em aplicar uma corrente elétrica
alternada do tipo senoidal na amostra do material de interesse através de eletrodos e observar
seu espectro de impedancia, ou seja, o comportamento das partes real e imaginaria da

impedancia complexa em fun¢do da frequéncia.
3.2 — Montagem da Amostra

Na amostra de Ca;,LaggFelrOg, os contatos foram realizados fixando com tinta prata,
nas partes superior e inferior da mesma, fios de cobre previamente lixados para a remocao do
esmalte isolante. A seguir, a amostra foi depositada em um filme de mica fixado em uma
placa de circuito, onde parte dos fios de cobre foram soldados para evitar que os mesmos se

soltassem das pastilhas, conforme a figura 9.

Figura 9: Montagem do Ca, ;La, gFelrOg.

3.3 — Equipamentos e Programas

Para realizar as medidas, foram utilizados o analisador de impedancias Solartron 1260A

(Figura 10), um eletroima (Figura 11) e um criostato de circuito fechado de Hélio (Figura 12).
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O impedancimetro e o criostato operaram em conjunto com o programa de interfaceamento

Labworks.

Figura 12: Criostato.

Nas medidas a temperatura ambiente e sem a aplicacdo de campo magnético, a amostra
foi colocada em um recipiente metalico (Figura 13), seus fios foram soldados a conectores e

ligados ao impedancimetro. Para poder aplicar o campo magnético, o recipiente ndo pdde
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mais ser utilizado, pois suas dimensdes eram incompativeis com as do eletroima, e foi
necessario adaptar um suporte com funcionamento analogo ao do recipiente para a amostra
(Figura 14). A intensidade do campo foi de 700G, valor obtido da calibragdo do ima através
de sondas Hall, e foi aplicado tanto paralelamente quanto perpendicularmente ao sentido da
corrente na pastilha, mas a presenga deste ndo provocou alteragdo alguma nos espectros de
impedancia. Levando a amostra ao criostato (Figura 15), foi possivel variar a temperatura na

faixa de 300K até 10K em intervalos de 10K.

Figura 13: Amostra no recipiente metalico.

Figura 14: Suporte para o eletroima.

Figura 15: Amostra no interior do criostato.
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4 - RESULTADOS

4.1 — Altas Temperaturas

Em temperatura ambiente (T=300 K), foram realizadas medidas para diferentes tensoes,
sendo elas 20, 50, 100, 200 e 300 mV. Abaixo, o grafico das partes real (Z’) e imaginaria

(Z’’) da impedancia.

Z'20mV
Z' 50mV
Z'100mV
Z'200mV
Z' 300mV
Z" 20mV
Z" 50mV
Z" 100mV
Z" 200mV
Z"300mV —

0,0 2,0x10° 4,0x10° 6,0x10° 8,0x10° 1,0x10°
Frequéncia (Hz)

Z"e 7' (Q)
L

.
N
* 00O VvA4dDPOR

Figura 16: Grafico Z’’ e Z’ vs. frequéncia para diversas tensdes a temperatura ambiente.

Nestas condigdes, pode ser observado da parte real, que seus valores sdo baixos, logo a
amostra ¢ um bom condutor e também aumentam proporcionalmente a frequéncia, indicando
a presenca do efeito Kelvin. Da parte imaginaria, seus valores sdo positivos, indicando um
comportamento indutivo. Também ¢ possivel ver que as tensdes utilizadas pouco influenciam
o comportamento da amostra. Analisando a parte real do espectro, na faixa de frequéncias

entre 100 Hz e 40 KHz a partir do grafico da figura 17, este mostra que
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Figura 17: Grafico Z’ vs. frequéncia (100Hz — 40KHz) para diversas tensoes.

a influéncia do efeito Kelvin estd aproximadamente de acordo com a previsdo teodrica para
baixas frequéncias, onde Z’ ¢ diretamente proporcional 2 ®”. Ao realizar o ajuste das curvas,

os seguintes resultados foram obtidos:

Tensdo (mV) Equacdo (Z' =R + Aw?)
20 2= (5,49) + (7.68x10 )"
50 2= (5,51) + (3.44x10" ' "
100 2= (5,52) + (2.06x10*)w "
200 2= (5,54) + (7.23x10 )"+
300 2= (5,55) + (9.10x10 )"+

Tabela 1: Resultados do ajuste de Z’ vs. frequéncia (100Hz — 40KHz) para diversas tensoes.

mostrando que 1 < b < 2. Agora em relacdo a faixa de frequéncias entre 40KHz ¢ 1MHz,

observa-se do gréafico da figura 18
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Figura 18: Grafico Z’ vs. frequéncia (40KHz — IMHz) para diversas tensoes.

que o efeito Kelvin também esta aproximadamente de acordo com a previsdao teodrica para
altas frequéncias, onde Z’ ¢ diretamente proporcional a ©*. Na tabela 2, encontram-se o0s

resultados dos ajustes das curvas

Tensdo (mV) Equacdo (Z' =R + Aw?)
20 7’=(5.38) + (9.28x107)0"
50 7’= (5.40) + (8.58x107)p" %
100 7’=(5.41) + (8.11x107)0"®’
200 2= (5.43) + (7.11x10”)0*"
300 7’=(5.44) + (8.26x10™)0"®

Tabela 2: Resultados do ajuste de Z’ vs. frequéncia (40KHz — 1MHz). para varias tensoes.

onde 0 < b < 1. Agora, quanto a parte imaginaria, na faixa de 100 KHz at¢ 1MHz, obtém-se
de um ajuste linear do tipo Z"' = wL no grafico da figura 19, valores de indutincia, que

encontram-se na tabela 3.




28

0 L |

0,0 2 0x10°

Frequéncia (Hz)

8,0x10° 1,0x10°

Figura 19: Grafico Z”’ vs. frequéncia (100 KHz -1 MHz) para diversas tensdes a temperatura ambiente.

Tensao (mV) Indutancia (uH)
20 0,789
50 0,790
100 0,791
200 0,794
300 0,794

Tabela 3: Valores de indutancia para varias tensdes a temperatura ambiente.

Na faixa de frequéncias entre 100 Hz e 1 MHz, subtraindo dos valores de Z’> medidos (X) os

valores de Z’’ obtidos do ajuste (X} ), foi possivel obter valores de reatancia capacitiva (X.) e

suas respectivas capacitancias. Os valores encontram-se na tabela 4.
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Frequéncia (Hz) | C (20 mV) C (50 mV) C (100 mV) C (200 mV) C (300 mV)
292,8 0,440 0,424 0,500 0,545 0,529
251,2 0,452 0,381 0,394 0,377 0,394
215,4 0,209 0,285 0,288 0,287 0,289
184,8 0,190 0,199 0,200 0,218 0,213
158,5 0,130 0,182 0,179 0,157 0,169
135,9 0,103 0,129 0,117 0,119 0,124
116,6 0,039 0,101 0,088 0,091 0,092

100 0,058 0,073 0,087 0,073 0,078

Tabela 4: Valores de capacitancia a temperatura ambiente para varias frequéncias e tensdes.

4.2 — Temperaturas Intermediarias

Ainda na faixa de 100 KHz até 1MHz, ao analisar o espectro na faixa de temperaturas
entre 300 K e 100 K, verifica-se que os valores da indutancia tendem a diminuir a partir de
150 K, de acordo com o graficos da figura 20, e na tabela 5, estdo os valores obtidos dos

ajustes.

1,3 T : T ' '
I "IIIIIIIIIIIIIIII |
12| ] I
T | - _
1 | . 1
.©
[5)
o _ |
:(E
3 10} I
£
L [ ] |
= 100 mV
09} @ e 300mV
L " 1 L :

Temperatura (K)

Figura 20: Grafico indutancia vs. temperatura em 100mV e 300 mV.
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Temperatura (K) Indutancia (uH) 100 mV Indutancia (uH) 300 mV
300 1,242 1,243
290 1,243 1,243
280 1,243 1,243
270 1,247 1,244
260 1,245 1,246
250 1,245 1,246
240 1,246 1,247
230 1,246 1,247
220 1,247 1,247
210 1,247 1,248
200 1,249 1,249
190 1,250 1,250
180 1,252 1,252
170 1,252 1,253
160 1,252 1,253
150 1,252 1,251
140 1,246 1,244
130 1,233 1,230
120 1,201 1,191
110 1,130 1,107
100 0,947 0,896

Tabela 5: Valores de indutancia para diversas temperaturas em 100 mV e 300 mV.

Em 150 K (Figura 21), comparando Z’ em 100 mV e em 300 mV, observa-se que ha

uma grande diferenca no comportamento de ambos. Em 100 mV o efeito Kelvin ndo ¢

~ ¢ ;. 2 .
observado e em 300 mV ndo corresponde a previsao tedrica onde (Z° ~ ®°) em baixas

frequéncias e (Z’

da tensao, condicao esta, inexistente na teoria.

A (o)

40,5

39,5

@
| 150K : &
) - ® .
LN ]
‘.’.oc
@
F}
.
L - . B} .
= 100 mV .
s 300mV
0 2x10° 4x10° 6x10° 8x10° 1x10°
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Figura 21: Grafico Z’ vs. frequéncia em 150 K para 100 mV e 300 mV.

~ ®"”) em altas frequéncias. Também nota-se que o mesmo sofre influéncia
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E possivel presumir que entre os fatores que levam a estas diferencas, um deve-se ao
fato de que teoria abordada para o efeito Kelvin neste trabalho considera o efeito classico no
caso ideal de um condutor cilindrico infinitamente longo, € o outro, ¢ que o condutor foi
suposto ndo magnético, sendo na realidade ferrimagnético. Esta condi¢ao ¢ ainda favorecida
pelas baixas temperaturas, pois o alinhamento dos momentos magnéticos sofre uma menor
influéncia da agitagdo térmica. Quanto a Z’’, pode ser visto na tabela 5 que ao contrario de Z°,

a indutancia sofre pouca influéncia da tensdo nesta temperatura.

4.3 — Baixas Temperaturas

No caso de baixas temperaturas, em 10, 20 e 30 K, a amostra do material apresenta-se
capacitiva e resistiva, com um comportamento similar a de um circuito RC em paralelo como
pode ser visto pelos graficos das figuras 22 e 23. Com o software ZSim, foi possivel associar
os resultados obtidos, a este circuito (figuras 24 a 30) e obter valores de capacitancia,

resisténcia DC e resisténcia de contato que encontram-se na tabela 6.
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N2 e - R " i, Ix10°
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Figura 22: Graficos —Z’’ ¢ Z’ vs. frequéncia em 100 mV para 10,20 ¢ 30 K .
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Figura 23: Graficos -2’ e Z’ vs. frequéncia em 300 mV para 10,20 e 30K .
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Figura 24: Circuito do tipo R(CR) utilizado na simula¢do do ZSim, onde R1 ¢ a resisténcia de contato e C e R2

sdo respectivamente o capacitor e o resistor equivalentes da amostra.
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Figura 25: Ajuste —=Z’’ vs. Z’ do ZSim em 10 K e 100 mV.
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Figura 26: Ajuste —Z’’ vs. Z’ do ZSim em 20 K e 100 mV.
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Figura 27: Ajuste —Z”’ vs. Z’ do ZSim em 30 K e 100 mV.
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Figura 28: Ajuste —=Z’’ vs. Z’ do ZSim em 10 K ¢ 300 mV.
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Figura 29: Ajuste —Z’’ vs. Z’ do ZSim em 20 K e 300 mV.
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Figura 30: Ajuste —=Z’’ vs. Z’ do ZSim em 30 K e 300 mV.
Temperatura (K) Capacitancia (pF) 100 mV Capacitancia (pF) 300 mV
10 19,8 19,8
20 40,0 25,0
30 70,0 35,0
Temperatura (K) Resisténcia DC () 100 mV | Resisténcia DC (Q) 300 mV
10 4.337.000 5.215.000
20 212.400 258.400
30 25.400 32.420
Temperatura (K) Res. de Contato (2) 100 mV | Res. de Contato (2) 300 mV
10 5.745 4.583
20 11.900 10.130
30 10.590 12.710

Tabela 6: Valores de capacitancia, resisténcia DC e resisténcia de contato obtidos do ajuste com o ZSim.

4.4 — Resistividade e Constante Dielétrica

A parte real da condutividade da amostra ¢ dada por

ZI

~ L
T 7ry2n

onde L=0,07cm ¢ A=0,02 cm?. Tomando o inverso, tém-se a parte real da resistividade. Na

figura 31, encontram-se os graficos de resistividade.
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Figura 31: Graficos de resistividade vs. frequéncia para diversas temperaturas em 100 mV e 300 mV.

E possivel notar que independente da frequéncia, 4 medida que a temperatura diminui, a
resistividade aumenta. O incremento da resistividade em funcao da diminui¢do da temperatura
do Ca;,LaggFelrO¢ ja foi reportado pelo Dr. Leandro Bufaigal através de medidas DC em sua

tese de doutorado. No grafico da figura 32, estdo superpostos os valores de resistividade

obtidos pelo Dr. Leandro e valores obtidos a partir dos ajustes de nossas medidas.
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Figura 32: Grafico da resistividade DC vs. temperatura.



Quanto a parte real da constante dielétrica, esta ¢ dada por
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e seu comportamento pode ser visualizado abaixo:
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Figura 33: Graficos da constante dielétrica vs. frequéncia em 10, 20 ¢ 30 K (100mV e 300 mV).

e na tabela 7, alguns valores de constante dielétrica.

k(x10°) k(x10°)
(100 mV) (300 mV)
Frequéncia
) 10K 20K 30K 10K 20K 30K
10° 2,63 4,58 7,19 2,39 4,55 6,72
10* 1,70 3,08 4,81 1,57 2,87 4,40
10° 1,29 1,89 2,94 1,22 1.75 2,63
10° 1,14 1,34 1,69 1,10 1,26 1,54

Tabela 7: Valores de constante dielétrica em baixas temperaturas.

Os altos valores das constantes, mesmo em baixas temperaturas, mostram que o

comportamento da amostra estd mais proximo de semicondutor do que isolante, ou seja,

paralelamente a polarizacdo do material, o campo elétrico também produz uma corrente.
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5 - CONCLUSOES

As medidas revelaram que o Cajj;LaggFelrOgs possui propriedades fisicas muito
interessantes. Em altas temperaturas (T=300 K), ¢é possivel observar dos espectros de
impedancia um comportamento condutivo devido aos baixos valores da parte real, e também
indutivo devido aos valores positivos da parte imaginaria. Na parte real, observou-se que
existe uma dependéncia desta com a frequéncia, fendmeno conhecido como efeito Kelvin. A
influéncia deste no comportamento de Z’ corresponde aproximadamente a previsdo teorica,
para o caso ideal de um condutor cilindrico infinitamente longo, onde para baixas frequéncias
(Z’ ~ ) e para altas frequéncias (Z* ~ ).

Em 150 K, ao comparar as curvas da parte real em diferentes tensdes, 100 mV e 300
mV, notou-se que o comportamento de ambas era muito diferente. Enquanto que para 300 mV
um forte efeito Kelvin era observado, mas que ndo correspondia a previsao tedrica para baixas
e altas frequéncias, para 100 mV a curva apresentava um comportamento tipico de
semicondutor, sem evidéncia de efeito Kelvin. Esse comportamento pdde ser observado com
alguma variacdo na forma das curvas, até aproximadamente 110K. Portanto, nessa faixa de
temperatura em que ocorre a transi¢do “metal-isolante” existe uma marcada influéncia da
tensdo aplicada no efeito Kelvin. Porém, no tratamento formal dado ao efeito, como visto na
secdo 2.1.4, ndo existe influéncia da tensao AC aplicada no mesmo.

A baixas temperaturas (10, 20, 30 K), o comportamento da amostra mostrou-se resistivo
e capacitivo, devido aos altos valores da parte real e valores negativos da parte imaginaria. O
espectro de impedancia apresentou similaridades ao de um circuito RC em paralelo e devido a
isto, com o auxilio do programa ZSim, foi possivel ajustar os valores de Z’’> ¢ Z’ em um
grafico —Z"’ vs. Z’ de um circuito R(CR), ou seja uma resisténcia de contato em série com um
RC em paralelo. Deste ajuste, foi possivel obter valores de resisténcia de contato, resisténcia
DC e capacitancia.

Quanto a resistividade da amostra, observou-se que esta aumenta a medida que a
temperatura diminui, resultado ja reportado para medidas DC na tese de doutorado do Dr.
Leandro Bufaical, e as constantes dielétricas, mesmo em baixas temperaturas, apresentam um
valor alto, indicando um comportamento mais proximo de semicondutor do que isolante.

Diferentemente das medidas DC, as medidas AC revelaram em torno de 150 K tanto a

mudang¢a na indutdncia quanto a enorme e inexplicavel variacdo do efeito Kelvin com a
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tensdo, de forma a sugerir que 150 K ¢ de fato a temperatura de uma transicdo “metal-

isolante” na amostra, mesmo que os valores de resistividade ainda nao sejam elevados.
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