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RESUMO

Este trabalho relata o estudo do comportamento critico quintico em diversos
compostos férmions pesados (HF): CePd.Al,Ga, CePt ¢ YbFe,Ge,, usando medidas de
resisténcia elétrica sob altas pressdes (p) (até ~20 GPa) e ultrabaixas temperaturas (desde

~50 mK).

Os compostos, CePd;Al,Ga e CePt, possuem uma ordem ferromagnética (FM)
como estado fundamental (p=0), com Tc =18 K e 58 K, respectivamente. Nossos
resultados mostram que a transigio magnética-Ponto critico quantico (QCP) é diferente em
cada um destes compostos de Ce. A aplicagio de pressio muda a ordem magnética no
composto CePd;AlGa, passando da ordem FM para uma antiferromagnética (AF), em
tomo de p ~0.5 GPa. Acima desta pressdo, o estado AF segue um comportamento tipico
dos compostos HF, onde a extrapolagio de Ty —0 define o QCP na presséo critica pc ~3.6
GPa. Por outro lado, o composto rede Kondo FM CePt mostra uma transi¢do direta desde
um estado FM para o QCP, em p~12 GPa. O composto CePt € o primeiro sistema rede de

Kondo FM de Ce que mostra uma transigio de fase quintica FM direta.

O estado fundamental no férmion pesado YbFe.Ge: estda localizado no lado ndo
magnético do diagrama de fase, ao contrario dos compostos de Ce anteriores. Este material
apresenta um comportamento liquido de Fermi abaixo da temperatura de coeréncia (Teon), a
qual é reduzida com a pressiio. A anilise das medidas de resisténcia elétrica, R(T), sugere a
apari¢io de magnetismo acima de 13 GPa, presumivelmente uma ordem AF. A pressio
critica fo1 determinada em pc ~9.7 GPa, a partir da dependéncia de R(T) com T em lei de

potencia, e da extrapolagio de Ty — 0K

Finalmente foram encontradas evidéncias de que o cenario fisico do QCP ¢ o
mesmo para todos os compostos estudados, no qual a natureza bidimensional (2D) das
flutuagdes de spin, assim como das excita¢es magnéticas, tém um papel importante na

explicagdo do comportamento critico quintico destes férmions pesados.



ABSTRACT

This work reports the study of the quantum critical behavior of several heavy
fermions compounds (HF): CePd.Al:Ga, CePt and YbFe.Ge; using electrical resistance
measurements under higher pressures (p) (up to ~ 20 GPa) and very low temperatures

(down to ~50 mK).

Both CePd;Al;Ga and CePt compounds have ferromagnetic (FM) ground states
(p=0), with Tc =1.8 K and 5.8 K, respectively. Qur results show that the magnetic-quantum
critical pomt (QCP) transition is different for the two Ce compounds. The application of
pressure changes the magnetic order in CePd;Al.Ga, from FM to antiferromagnetic (AF),
around p~0.5 GPa. Beyond that pressure, the AF state follows a typical behavior of HF
compounds, in which the extrapolation of Tx— 0 defines the QCP at the critical pressure pc
~3.6 GPa. On the other hand, the FM Kondo lattice CePt shows a direct transition from the
FM order to QCP at pe ~12 GPa. The CePt compound 15 the first FM Ce Kondo lattice that

shows a direct FM quantum phase transition.

Contrary to the previous Ce compounds, the ground state of the heavy fermion
YbFe,Ge; is localized in the nonmagnetic side of the phase diagram. This material shows a
Fermi liquid behavior bellow a coherence temperature (T o), which is reduced as pressure
1s applied. The analysis of the electrical resistance data suggests the onset of magnetism
above 13 GPa, presumably an AF order. From the T dependence power law of R(T) and,

the extrapolation of Ty — 0K, the critical pressure is determined as pc ~9.7 GPa

Finally, we have found evidences that the physical scenario of QCP is the same for
all these compounds, in which the nature of the two dimensional (2D) spin fluctuations, as
well as magnetic excitations, play an important role in explaming the quantum critical

behavior in these HF compounds.
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Lista de Figuras

2.1 Diagrama esquematico dos sistemas férmions pesados (HF), proposto por
Continentino, mostrando a linha de coeréncia (Teop), a linha critica (Ty no
caso antiferromagnético) e a trajetéria ndo liquido de Fermi. A linha gc& =1,

separa o regime local do regime critico real (ver ref. [3]).

3.1. Estrutura cristalina do sistema CePda(Al, Ga)s do tipo PrNiAl;. No
caso do composto CePd>Al:Ga, os ions de Al e Ga encontram-se distribuidos

estequiometricamente no plano (001).

3.2. (a) Dependéncia com a temperatura e a pressio p(T, p), no CePd:Al;. O
“ insert” mostra a dependéncia de Ty com a pressio. (b) Dependéncia com a
temperatura e a pressiop(T, p), no CePd;Gas. O “ insert” mostra a

dependéncia com a pressdo de Tc [9].

3.3. Diagrama de fase de Ty em fungdo da concentragdo de Ga x para
CePdax(Al«Gay)s. Os quadrados representam as temperaturas de transigio
AF obtidas no experimento com dopagem, enquanto o tridngulo indicard a
temperatura de transicio FM Pdra o CePd,Al,Ga. A drea sombreada mostra a

regido de composi¢des onde ndo € possivel obter amostras homogéneas [13].

3.4(a). Diagrama de fase proposto para o sistema CePdy(GaixAl:). As
linhas verticats e as setas definem o eixo de pressio para cada composto,
respectivamente. (b) Dependéncia da temperatura de ordem magnética no

CePd,AlGa das medidas de susceptibilidade AC.

3.5. Medidas de calor especifico no CePd,Al,Ga. A figura do “msert” mostra

a dependéncia da temperatura magnética (T,) com a pressdo.
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22
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3.6 (a) Estrutura cristalina do CePt tipo CrB. (b) Estrutura magnética do
composto ferrromagnético CePt, vista ao longo do eixo b. Os nimeros
inscritos dentro dos 4tomos de Ce correspondem ao valor do parimetro y
proporcional a 100% do parimeiro de rede b. Os atomos de Pt ndo sdo

mostrados porque eles (ém as mesmas posigdes x, z dos atomos de Ce.

3.7 Temperatura de Curie T¢ e temperatura Kondo Tg do sistema CeNigPti«
em funcio do conteido x de Ni. Para o CeNiposPtoos ¢ CelNi, que
apresentam comportamento paramagnético de Pauli e valéncia intermediaria,

Tk ndo pode ser definida [25].

3.8 (a) Resistividade elétrica em fungio da temperatura, em diferentes
pressbes, para o CePt e LaPt. (b) Resistividade elétrica em fungdo da
temperatura para o CePt, na vizinhan¢a da temperatura de Curie Tc. A

dependéncia de Tc com a pressdo é mostrada no insert da figura [29].

3.9 Curvas de resistividade elétrica py versus InT no CePt para diferentes

pressdes [29].

3.10 Proposta esquematica do processo de deslocamento do nivel de Fermi

Er do Ce por efeitos da pressio.

3.11. Valores de Tc como funcio da contragio do volume, por efeitos de

dopagem (CePtyNiy) e de pressdo p (CePrt) [29 ].

3.12 Representagio esquematica da analogia elétron-buraco nos férmions
pesados (HF) de Ce e Yb dentro do diagrama de fase. A regifio proxima do
ponto critico quntico é governada pelo cenario das flutuagdes magnéticas

(spin fluctuations-ST).
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3.13. (a) Resistividade elétrica em baixas temperaturas do YbRh.Si,, medida
ao longo do eixo a e em p=0, mostrando dependéncia p(T)=po+bT®, com e=1.
[a] Dependéncia com a temperatura do expoente efetivo €, definido como
SlnAp/8InT, onde Ap=p-p, [b] p vs T°, para B < 14 T aplicado ao longo do
eixo ¢. A posi¢io dos simbolos indica a temperatura de “crossover”, abaixo
da qual p o« T%. (b) [a] Resistividade elétrica do YbRh,Si, para p = 1.5 GPa.
Anomalias em T, em ultrabaixas temperaturas (T)) sdo observadas,
desenvolvendo uma dependéncia linear acima de Ty, Inset: derivada de p(T)
com T, mostrando que T, e T, sfo transigdes de segunda ordem. (b).
Dependéncia com a pressdo de T, e T) para trés amostras diferentes. O
simbolo em p=0 corresponde ao valor de Ty extraido da susceptibilidade

magnética [34].

3.14. A parte superior mostra o diagrama de fase magnético do YbRh,Si;
baseado em dados experimentais da temperatura de ordem (Tx) determinado
por (e)espectroscopia Mosshauer e (m , #) resistividade elétrica. Além disso,
a dependéncia com a pressdo do momento magnético pyy, € mostrada. A parte
inferior 1lustra as diferentes fases no diagrama de fase [JN(Er), T] sugerido
pelas ref. [35, 36]. N(Er) é a densidade eletronica de estados no nivel de

Fermi.
3.15 Estrutura cristalina do YbFe,Gey, tipo ThCr:Siz.

4.1 Criostato Janis usado nas medidas de resisténcia elétrica AC sob pressio

no intervalo de temperaturas entre 1.6K e 300 K.
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4.2 Criostato Oxford utilizado nas medidas de resisténcia elétrica AC sob

pressdo em ultrabaixas temperaturas [0.040 K -20K].

4.3. Diagrama de blocos do sistema de medidas de resistividade usado nas
medidas AC sob pressiio. A freqiiéncia utilizada foi de v = 16 Hz com

corrente de excitagio de T =1 mA.

4.4 Configuraglo convencional dos contatos para o calculo da resistividade

em uma amostra poliedral [6].

4.5 Representagio esquematica da célula de pressio liquida utilizada no
presente trabatho ( < 1. 2 GPa) : (1) Porta amostra, (2) Base conica, (3) Copo
de Teflon, (4) Orificio cilindrico, (5) Parafuso inferior, (6) Pistdo interno, (7)

Parafuso superior, (8) Pistdo extemo.

4.6 Representacio esquematica da célula de Bridgman usada nas medidas de

resisténcia elétrica AC (= 14 GPa)

4.7 Representaciio esquematica da montagem das amostras no anvil dentro
de uma célula de Bridgman (a) Corte lateral, (b) Corte transversal.

4 8. Representacgio esquematica de uma célula de compressdo com diamantes

(DAC) utilizada nas medidas de resisténcia elétrica AC (p < 30 GPa).
49: (a) Alinhamento entre os diamantes (b) Paralelismo entre os diamantes.

4.10: (a) Representagdo esquematica na preparagdo do isolamento elétrico do
gasket e do meio de transmiss3o hidrostatico em uma célula de compressio
com diamantes (DAC). (b) Vista transversal da DAC mostrando: (b1) a DAC
completamente preparada para medir resistividade elétrica AC e, (b2) Os

contatos elétricos.
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4.11. Diagrama de fase da mistura liquida He'-He* & pressio de vapor de
saturacdo. O diagrama mostra a finha lambda para a transigio superfluida de
He®, a linha de separagio de fases da mistura, abaixo da qual se formam uma
fase rica em He' e em uma fase rica em He', e a linha da temperatura de

Fermi (Tf) correspondente a componente He™ [17].

4.12. Representag3o esqueméitica de um refrigerador de mistura He’-He*

[17].

4.13 Foto do refrigerador de mistura He’-He" (diluete) utilizado em nossas

medidas de resisténcia elétrica AC, mostrando as componentes principats.

4.14 Vista esquematica do sistema completo de diluigio He'-He' utilizada
nas medidas de resisténcia elétrica (criostato e sistema de controle de
bombeamento). No sistema de controle: G= Grupo de bombas de alto vacuo,
P= Bomba, C= Bomba Compressora, R= Reservatorio da mistura He’-

He* F=Filtros, S= Valvula de seguranca.

5.1 Curvas de resisténcia elétrica, em fungfio da temperatura e da pressio
para um primeiro bloco de amostras do CePd:AkGa As curvas estdo
normalizadas aos valores das resisténcias em T= 120K, e as setas mdicam a

temperatura onde a resisténcia tem seu maximo valor (TR pax)

5.2. Medidas de resisténcia elétrica normalizadas a 20 K (R/R(20K)) em
diferentes pressdes. O retingulo mostra o regime de temperaturas estudado

que € apresentado na Fig, 5.3.

5.3. Medidas de resisténcia elétrica no intervalo de baixas temperaturas, para
algumas pressdes representativas. As linhas solidas representam os ajustes
considerando as contribuicdes do espalhamento elétron-magnon e liquido de

Fermi (FL), que serdo abordadas mais adiante.

38

60

61

63

66

67

68



Xy

54 Segunda derivada da resisténcia elétrica, dRATY(QVKY), no

CePd,Al;Ga para algumas pressdes.

5.5 Dependéncia com a pressdo da temperatura de ordem magnética, Trmag,

extraida das medidas de resisténcia elétrica R(T) e calor especifico C(T) (ref.

(oD.

5.6. AR=(R-Ry) vs. InT. As linhas retas, com pendente &, s&o construidas a

partir da relagiio AR=R-Ry=aT".

5.7 Dependéncia com a pressdo do expoente efetivo €. A seta indica a

transigdo de uma fase magnética para uma paramagnética

5.8 Temperatura de ordem magnética (Tp,,), gap das ondas de spin FM e AF
e, coeficientes A e b (calculados das eq. 5.2 e 5.3) em fung#o da pressdo. As

linhas pontilhadas sdo usadas como guia.

5.9 Linhas criticas para diferentes expoentes efetivos y associados a

transi¢io AI'M-QCP no CePd,Al:Ga.

5.10. Proposta de estrutura magnética para o CePd,AlGa. (2) Caso
ferromagnético (FM). (b) Caso antiferromagnético (AF). (c) Caso das
flutuagBes de spin bidimensionais (2D-SF), que por simplicidade fo1

representada apenas num plano.

5.11. Ty e gap em fungdio da pressdo para a ordem antiferromagnética (AF).
As linhas retas representam as diferentes formas de queda linear do gap
definindo diferentes pontos de corte no eixo P (pc°™). A curva pontilhada é
reproduzida substituindo na eq. 5.5, para o caso 2D, a fungfio linear para o

gap da forma A(p)=0.2*(3.5-p) e I/kg =2.55 K.
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5.12. Curvas de Tn(p) calculadas a partir da eq. (5.5), para diferentes
expressdes lineares do gap que dependem da pressio e do valor de pc™™®

escolhido.

5.13. Comparagfo entre as curvas preditas pelos modelos tedrtcos, campo
medio (MF) e as ondas de spin em duas dimensdes (SW-2ZD), e os valores

experimentats de Ty obtidos a partir da analise dos dados de R(T)

5.14 (a). R(T) vs T° para diferentes pressdes. A seta indica o limite méximo
do comportamento com T* (T*). (b) Representagio de T em fungdo da
pressio. A dependéncia de T com a pressdo esta em contradigdo com o que
se espera para um estado liquido de Fermi (FL) na fase paramagnetica,
indicando que o material se encontra na fase magnética em pressdes menores

que o QCP.

5.15. Diagrama de fase tentativo para o férmion pesado CePd:Al,Ga
proposto a partir da analise de R(T). FM = Ferromagnético,
AF=antiferromagnético, PM = paramagnético, FL = Liquido de Fermi, NFL
= Nio Liquido de Fermi e, 2D-SF = Flutuagdo de spin bidimensional. Tmg ~

temperatura de ordem magnética e T.o, ~ Temperatura de coeréncia,

6.1 Curvas de resisténcia elétrica da rede Kondo CePt ¢ do composto ndo
magnético LaPt, normalizadas & temperatura ambiente R(T)/R(300 K), em
diferentes pressdes. O retdngulo pontilhado mostra o intervalo de
temperaturas de interesse para a observagio dos fendmenos criticos

quéinticos.

6.2 Medidas de R(T) do CePt no intervalo de baixas temperaturas, T < 30K,
para algumas pressdes representativas. (a) Abaixo de 11 GPa, (b)Acima de
11 GPa. As setas indicam as posi¢bes onde as inflexSes em R(T) sao

observadas e associadas a Tc.
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6.3 Dependéncia com a temperatura da resistividade elétnca sem a
contribuigdo elétron-fénon (p-pyh). As linhas retas indicam uma dependéncia

—logT em altas temperaturas.

6.4. Curvas de susceptibilidade magnética ac (yac) para diferentes pressdes.
Estas medidas foram realizadas pelo grupo do Institut fiir Technische Physik

- Technische Universitit Braunschweig (Alemanha)[13].

6.5 log (R-Ry) vs. Log T para o CePt na pressdo p =12.2 GPa. Ry ¢ a
resisténcia residual. A analise feito com a lei AR = R- Ry o T® mostra dois
intervalos diferentes de temperaturas, onde £ =2 para T <7 K, e &= 1.34 para

T<T<30K.

Coa - fo 2 : A - :
6.6. Resisténcia elétrica R(T) vs. T°. Teqn € a temperatura de coeréncia abaixo
da qual o sistema se comporta como um liquido de Fermi, com dependéncia

linear R(T) com T~.

6.7 Valores da temperatura de Curie (Tc), obtidos mediante as medidas de
resisténcia elétrica R(T) e susceptibilidade magnética x(T). A temperatura
de coeréncia (Teo) também é mostrada. O ponto critico quantico (QCP) pode

ser encontrado préximo a 12 GPa[15]

6.8 Valores de Tc em fungiic da contragio do volume (-AV/V), obtida em

diferentes experimentos: [P] pressio (este trabalho) ¢ [A] ligas [ref. 12]

6.9 Ajustes das curvas Tc(P) e Ten(P) usando a fungdo analitica §=- aT’ -
bT" onde &= P— P, ey é o expoente efetivo. Para Tc(P), y =3/4 (3d) ou

w =1 (2d) reproduzem satisfatoriamente a linha critica. Para Teot(P), W =3/2

associado ao expoente dinamico z=3.
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6.10 Resistividade magnética ppa, em fungdo da temperatura para diferentes
pressdes. As curvas solidas representam o ajuste dos dados pmy pela

contribuigdo do gap das ondas de spin FML

6.11 Temperatura de Curie (T¢), gap das ondas de spin FM (A) e, o -

coeficiente & em fungio da pressdo. A linha pontilhada serve como guia,
enquanto que, a linha sélida é calculada usando a relagdo (6.3) com I'/kp

=258 K e A(P)= 4.28 | P-12|

6.12 Estrutura cristalina do CePt observada ao longo de eixo b. As bolas

maiores representam os atomos de Ce

6.13 Dependéncia com a pressdo do coeficiente A do termo T" no estado
liquido de Fermi (FL). A linha solida é o ajuste dos pontos experimentais

dando uma pressido de divergéncia proxima de 12.1 GPa.

6.14 Medidas de resisténcia elétrica do CePt para pressdes acima de 13 GPa
a baixas temperaturas. As linhas solidas sdo os ajustes usando a expressao

6.4 para uma impureza Kondo diluida.

6.15 Dependéncia com a pressio da concentragio das impurezas magnéticas

diluidas {cimp) € a temperatura onde R(T) € minimo (T min)

7.1 Curvas de resisténcia elétrica R(T) do YbFe,Ge, em diferentes pressoes,
normalizadas com respeito ao valor da resisténcia a temperatura ambiente
(300 K). Nesta figura também se inclui a curva de resisténcia elétrica do

monocristal LuFe;Ge; cedida por E. Avila e col. {3].

7.2 Contribuigio magnética 3 resisténcia elétrica do YbFe:Ge-, normalizada
ao valor de resisténcia a temperatura ambiente, considerando a aproximagio
acima descrita. As setas apontando para abaixo indicam o deslocamento de

Tr™ e, para cima o aumento da pressio no texto.
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7.3. Curvas de resisténcia elétrica normalizadas a 300 K, no intervalo de
temperaturas T< 40 K. As setas apontando para baixo mostram as inflex3es
nas curvas de R(T) associadas a possiveis transigdes magnéticas, enquanto

que a seta apontando para cima indica o aumento de p.

7.4 Dependéncia de AR com a temperatura, para pressdes acima de 13 GPa.
As linhas retas mostram o intervalo de temperaturas onde AR ¢ linear. Os

valores calculados de & > 2 revelam o comportamento magnético do

YbFe.Ge; actma de 13 GPa.

7.5 Dependéncia com a pressio do expoente efetivo €. As linhas pontilhadas
mostram os diferentes estados fisicos do YbFe:Ge; de acordo com e e P
NFL=Nio liquido de Fermi, FL = Liquido de Fermi, OM=Magnético, NOM

= Nio magnético, AF =antiferromagnético.

7.6 R(T) vs. T no YbFe,Ge:. A seta indica a temperatura de coeréncia (Tcon)
abaixo da qual o sistema apresenta um comportamento liquido de Fermi

(FL).

77 Analise de AR vs T, onde uma dependéncia linear de AR com T'**! é

encontrados num intervalo de temperaturas entre 2-20K

7.8 Temperatura de coeréncia (Ten) € temperatura magnetica (Tmag) em

funcio da pressao.

7.9 Ajustes das curvas de resisténcia elétrica R(T) usando as equagdes (7.1) e

(7.2) para o calculo do gap das ondas de spin AF.

7.10 Dependéncia com a pressdo da temperatura de ordem magnética Trn(P),

do gap das ondas de spin AF A(P) e, o coeficiente A(P)
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7.11 Ajustes para Tw(P)ec 13| onde v & predito pelos modelos tedricos:
Flutuagio de spin (SFT) e Campo Médio (MFT). As linhas retas seguem a 135

lei de poténcia predita pela SFT para o caso de um AF em 2D (y=1).

7.12 Dependéncia com a pressio de Ty (linha sélida) obtida a partir do
comportamento do gap descrito pela linha pontilhada e a eq. (7.3) com I'ks 138

=221 K considerada constante.

7.13. Diagrama de fase do YbFe;Ge, proposto a partir da analise das medidas
de resisténcia elétrica sob pressio. Ty= Temperatura de Néel, Too='
Temperatura de coeréncia, Tg~temperatura de Kondo. FL= Liquido de
Fermi, NFL=Nio liquido de Fermi, QCP= Ponto critico quantico, SF-2D 140

(AF)= Flutuagiio de spin bidimensional tipo antiferromagnético.
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que escala com o comportamento ndo liquido de Fermi (Txir).



CAPITULO 1

INTRODUCAO

Nos Gltimos anos tem aumentado de forma notavel o interesse no estudo dos
sistemas eletrénicos fortemente correlacionados. Do ponto de vista fisico estes sistemas
s30 muito interessantes porque suas propriedades envolvem transigOes de fase quéntica
e fendmenos criticos. Podemos citar como exemplo os isolantes de Mott ¢ os férmions
pesados (HF = heavy férmions), materiais que captam atualmente a maior atengdo da

comunidade cientifica f1].

Os férmions pesados (HF) sdo sistemas eletrdnicos que contém elementos com
camadas f instaveis, como os elementos do grupo dos lantanideos ou actinideos, por
exemplo, Ce, U e Yb, [2]. Estes sistemas se caracterizam pela natureza da interagdo
entre os portadores de Carga, que sfo diferentes dos metais comuns. Os HF apresentam
uma enorme densidade de portadores de carga (~10% ¢m™) que interagem fracamente.
Muitas das propriedades fisicas dos HF em fungdo da temperatura, como a
susceptibilidade magnética, o calor especifico ou a resistividade elétrica, podem ser
descritas de forma similar aos metais convencionais, considerando. uma alta
renormalizacio da massa d(_)s' portadoreé de carga a uma grande escala (mur ~100 —
1000 m., m, =massa do elétron livre). O estado fundamental adotado pelos HF ¢ muito
diversificado, podendo apresentar um estado magnético ou nao magnético, ou ainda

magnético coexistindo com o estado supercondutor, ¢omo € 0 ¢aso do CeCu,Siz [3].

De forma geral, as propriedades fisicas dos férmions pesados sdo descritas pela
competicio entre duas intera¢des: a interagdo Kondo e a interagdo magnética coletiva de
longo alcance Ruderman Kittel Kosiya Yosida (RKKY). Ambas as interagdes escalam
com duas energias diferentes, cujas temf;eraturas caracteristicas, Tk (interagio Kondo) e
Trexy (interagio RKKY), dependem do valor do pardmetro de ordem (J/W), sendo J a
constante de acoplamento entre o spin dos ions fe 0s spins dos elétrons de condugio, €

W ¢ a largura de banda dos elétrons de condugdo. O estado magnético do HF ocorre



quando a interag¢io RKKY predomina sobre a interagdo Kondo, € vice-versa para o

estado ndo magnético. A situagdo mais interessante nos HF ocorre quando a compeugao

RN / I S

entre ambas as interagdes atingem o equ111br10. Neste cenano ‘os HF se apresentam
numa situagdo de instabilidade magnética, proximo a uma trans19§o de fase de segunda
ordem, de um estado magnético (MO) para um ndo magnético (NMO). O valor do
pardmetro de ordem que fixa a transi¢io de fase de segunda ordem na temperatura zero,
(J/W)c, é conhecido como ponto critico quantico (~quantum critical point - QCP),
regifio onde as flutuagdes do pardmetro de ordem sdo determinadas pela mecinica
quantica. No QCP se esperaria que os compostos HF apresentassem um comportamento
nio liquido de Fermi (NFL), podendo coexistir, em alguns casos, com um estado

supercondutor, como € observado no CePd;Si; [4].

A pressdo externa (p) é um parimetro importante para investigar as propriedades
fisicas dos HF, pois induz mudan¢as no pardmetro de ordem J/W. As correlagdes
eletronicas nos HF sdo muito sensiveis a separagio entre os fons magnéticos f, e que
podem ser explorados por efeito de pressio [5]. Além disso, a pressdo externa ¢é
considerada um método limpo, pois a indugido de defeitos e impurezas no material ¢
minima comparada ao método de pressio quimica (substituigdo de um atomo por outro
com raio menor). Assim, o diagrama de Doniach, que representa o comportamento dos
HF com a variagio da temperatura ¢ do parimetro de ordem J/W [6], pode ser realizado
experimentalmente considerando J/W = p. Desta forma, as propriedades fisicas do QCP

podem ser exploradas e a pressio critica (p¢) determinada no QCP.

Este trabalho esta focalizado no estudo das mudangas das propriedades fisicas
nas vizinhangas do ponto critico quantico (QCP) em compostos de férmions pesados a
base de terras raras (RE) de Ce e Yb: CePdyAl;Ga, CePt YbFe,Ge;. Medidas de
resisténcia elétrica AC sob pressdo e a ultrabaixas temperaturas foram realizadas com o
fim de explorar o comportamento critico destes intermetalicos nas vizinhangas do QCP.
Varias células de pressdio foram usadas para atingir as diferentes regides de pressio: 1)
uma célula de pressio liquida (Liquid cell) (p <12 GPa), 2) uma célula de pressdo de
Bridgman (p <13 GPa) e 3) uma célula de pressdo de diamante (DAC~diamond anvil
cell, p<30 GPa). Um sistema de diluigio He’-He* (diluete) foi usado para realizar as

medidas de resisténcia elétrica a ultrabaixas temperaturas (desde 40 mK).



Da analise de resisténcia elétrica é possivel obter a temperatura de ordem
magnética (Tmag), € valor do gap da interagdo elétron-magnon (A), este ultimo podendo
ser usado para definir o tipo de ordem magnética no material [8, 9, 10]. Com estas duas
grandezas fisicas é possivel construir um diagrama de fase para os compostos HF.
Embora, todos estes intermetalicos possam ter suas propriedades fisicas explicadas
dentro do diagrama de Doniach, existem diferengas substanciais entre 0s cenarios

fisicos, como sera discutido mais adiante.
Esta tese esta dividida nos seguintes capitulos.
O capitulo 1 apresentard a Infrodugdo com o esquema da tese.

O capitulo 2 apresentard os Fundamentos tedricos, introduzindo conceitos basicos
referentes aos férmions pesados, fendmenos criticos quanticos, além de outros modelos
teéricos que serdo usados para andlise e interpretagdo das medidas de resisténcia elétrica

AC em fungdo da temperatura.

O capitulo 3 abordara as principais propriedades fisicas apresentadas pelos compostos

estudados: CePd:ALGa, CePt e YbFe,Ge;.

O capitulo 4 apresentar4 as técnicas experimentais usadas. As diferentes células de
. ™ . . . e 4
pressdo utilizadas serdo descritas brevemente, bem como o sistema de diluigo He’-He

usado para alcangar ultrabaixas temperaturas.

No capitulo 5 serdi apresentada a discussio dos resultados do composto HF
CePd>Al,Ga. Este composto apresenta a pressio ambiente (p=0), uma ordem
ferromagnético (FM), com uma temperatura de Curie Tc ~1.8 K. Nossos resultados
indicam que a influéncia da pressdo extema leva este matenal para um ponto critico
quintico em pc ~3.7 GPa. A pressdes mais baixas o sistema muda de uma ordem FM
para uma ordem magnética diferente, possivelmente antiferromagnética (AFM) em p =

0.6 GPa [7,8]

O capitulo 6 apresentara a discussdo dos resultados obtidos para um composto Kondo
ferromagnético CePt. Este composto possui uma temperatura de Curie (Te) Tc=58 K

em p=0 atingindo o QCP em p. = 12 GPa, sem mudanga na sua ordem FM. Este



comportamento ¢ diferente do CePdAlGa [9] e tem sido raramente observado nos HF

a base de Ce, pois a maioria destes materiais atinge o QCP a partir de uma ordem AFM

[11].

O capitulo 7 apresentara os resultados preliminares do HF YbFe:Ge;. Ao contrario dos
dois intermetalicos anteriores com Ce, 0 composto YbFe;Ge; ndo apresenta uma ordem
magnética em p=0. Em altas pressdes este composto apresenta uma ordem magnética o
QCP, obtida de nossa proposta de diagrama de fase, sendo definida como pc ~12 GPa.
Os resultados para o HF YbFe;Ge; serfio discutidos num cenario fisico um pouco

diferente do usado para os compostos a base de Ce.
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CAPITULO 2

FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 Férmions pesados (HF).

Qs férmions pesados (keavy fermions = HF) podem se definidos como sistemas
eletrdnicos que contém elementos com camadas f instaveis, como os elementos do grupo
dos lantanideos ou actinideos, por exemplo Ce, U e Yb [1]. As correlagdes eletrGnicas nos
HF proporcionam estados fundamentais diversos, magnético, ndo magnético ou
supercondutor, coexistindo num regime de instabilidade magnética. As propriedades fisicas
destes sistemas numa transicio de fase magnética quéntica, quer dizer, magnético- ndo
magnético em T=0, sio descritas por fendmenos criticos quanticos, tornando estes sistemas

atraentes como tema de trabalho.

De forma geral, as propriedades fisicas dos HF sdo descritas pela competigdo entre
duas interagdes: a interagio Kondo (K) e a interagdo Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida
(RKKY), que escalam temperaturas caracteristicas Tk € Trxy , respectivamente (Doniach
[2]). A interagio Kondo produz a blindagem dos momentos magnéticos locais, dos
elementos f, enquanto que, a,iriteragﬁo de troca RKKY favorece o ordenamento de longo
alcance (ver fig. 2.1). Assim, uma situagdo interessante nos HF aparece proximo a
instabilidade magnética, onde os graus de liberdade relevantes sdo as excitagdes
magnéticas. Nesta situagfio, a aplicagio de pequenas pressdes, quer dizer, pequenas
mudancas nos parimetros, pode induzir ao desaparecimento do estado fundamental

magnético nestes sistemas [3].

O hamiltoniano basico que descreve a fisica dos férmions pesados esta baseado na
rede de Kondo que considera a competigdo entre as interagdes Kondo ¢ RKKY, reduzindo

as flutuagdes de carga, e sendo dada por.



H=Y ¢g.c,0,+J).8 00 2.1
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onde o primeiro termo descreve a banda dos elétrons de condugfio de spin & e largura W e,
o segundo termo descreve a interagio entre os momentos magnéticos destes elétrons com

os elétrons flocalizados, S;, situados no sitio i de uma rede regular [3].
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Figura 2.1 Diagrama esquemdtico dos sistemas férmions pesados (HF), proposto por

Continentino, mostrando a linha de coeréncia (T, a linha critica (Iy no caso

anfiferromagnético) e a trajetoria ndo liguido de Fermi. A linha qc& =1, separa o regime local do
regime critico real (ver ref- [3]).

A informagio geral incluida no hamiltoniano (2.1) para sistemas HF tridimensionais
pode ser resumida na seguinte forma; na temperatura zero, abaixo de um valor critico da

razio entre a constante de acoplamento J e a largura de banda W, quer dizer (/W) < (J/W)c,



a interagio RKKY prevalece e o estado fundamental do sistema ¢ magnético. Por outro
lado, para (J/W) > (J/W)c, a blindagem Kondo é dominante e o estado fundamental é ndo
magnético. A transi¢io de fase em T=0, (/W) = (J/W)c, é uma transi¢io magnética desde
um estado antiferromagnético (AF) com magnetiza¢io ms # 0, para um estado ndo
magnético ms =0. Esta transicio é de segunda ordem e, o pardmetro de ordem da
temperatura zero, ms, diminoi continuamente na proximidade do ponto criticoquantico
(quantum critical point ~ QCP) como ms o | g| P onde g = (J/W) - (/W) mede a distincia
ao QCP ¢, [} é um expoente critico. Do lado critico do diagrama de fase, quer dizer (/W) <
(J/W)c, existe uma linha critica, que representa uma transi¢io de fase de segunda ordem,
associando uma temperatura de Néel (Tn) para um valor J/W. Esta linha diminui na
proximidade do QCP como Ty = l g| ¥, onde w é defimdo como o expoente de

deslocamento (shift exponent).

Por outro lado, do lado ndo magnético, quer dizer (/W) > (J/W)c, os sistemas HF
nd0 apresentam transigdo de fase de segunda ordem mas, a existéncia das fortes cormrelagdes
eletronicas permitem ao sistema entrar num estado liquido de Fermi (crossover), observado
abaixo de uma temperatura caracteristica, conhecida como temperatura de coeréncia (Teon)
[3]. Abaixo de T, 0 comportamento de muitas propriedades fisicas com a temperatura
caracterizam os sistemas HF; a susceptibilidade constante ¥ ( T— 0} = yx, o calor
especifico linear C/T = myr ¢; a resistividade p = py + AT?, onde os parimetros xo , 77 e A
sdo fortemente renormalizados pelas interagdes. Por exemplo, a massa térmica myr das
quase particulas nos HF é 2 a 3 vezes maior que do que as quase particulas num simples
metal de cobre. Alias, a températura que escala o comportamento FL nos férmions pesados

é baixa comparada com as temperaturas criticas nos metais comuns.

De forma geral, a competi¢io entre as interagdes Kondo ¢ RKYY niio fornece o
cenario fisico apropriado para descrever o desvio de um comportamento FL na proximidade
do QCP. Em regides muito proximas ao QCP, as propriedades fisicas sdo descritas por um
comportamento ndo liquido de Fermi (NFL), caracterizado pelas flutuagdes quanticas das
excitacdes magnéticas. Porem, muitos modelos tedricos tem sido desenvolvidos visando

entender os mecanismos que regulam os fenbmenos criticos quinticos nas proximidades do



QCP [4]. Uma abordagem dos resultados relevantes de algum deste modelos teéricos sera

apresentada a seguir.

2.2 Teorias do Ponto critico quintico (QCP).

Por um lado, o modelo de Landau para o liquido de Fermi prediz, em temperaturas
baixas (< 1K), a dependéncia com a temperatura de certos observaveis fisicos. O modelo
liquido de Fermi descreve corretamente os parimetros medidos em baixas temperaturas
para sistemas metalicos, onde as interagbes elétron-elétron em T— 0 sdo de curto alcance
em espaco e tempo e, independentes da temperatura. Por outro lado, um desvio do
comportamento liquido de Ferma {(FL) ocorre quando o magnetismo € suprimido em T=0,
caracterizando o QCP pelo estado ndo liquido de Fermi (NFL). No estado NLF, os
parimetros experimentais refletem as interagdes elétron-elétron de longo alcance que
inibem o comportamento FL. Freqientemente, o comportamento NLF € encontrado na
proximidades da fase magnética ordenada do diagrama de fase dos HF, indicando que o
- estado NLF destes sistemas esta ligado a uma instabilidade magnética préximo a T =0.
Assim, o estado NLF pode ser alcangado pela aplicagio de uma perturbagfio externa nos
pardmetros de ordem do sistema, por exemplo mediante pressio, campo magnético ou
dopagem quimica. No entanto, existem poucos sistemas, como o CeNi;Ges, que apresentam

um comportamento NLF no estado fundamental. [6].

Transi¢des de fase classicas que ocorrem numa temperatura critica e finita (Tc),
tendo a temperatura como pardmetro de controle, podem ter as flutuagdes térmicas
dominando o comportamento critico na regido proxima a Tc. Por outro lado, nas transigdes
de fase quintica que ocorrem em T=0, conhecido como QCP, as flutuacdes de natureza
quintica sdo relevantes no QCP e nas suas proximidades. Assim, os diferentes modelos
tedricos para o QCP descrevem também a regido critica quantica, sendo que os cenarios

fisicos envolvidos dependem do lado do diagrama de fase em relagfio ao QCP [7].

Na metodologia das integrais de fase para a formulagio da mecinica quintica, um
sistema quéntico d dimensional (T=0) pode ser visto como um sistema classico (d+z)

dimensional, onde z é um expoente que escala com as flutuagdes quinticas (expoente
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associado a dindmica). Ao contrario do problema clissico, para uma transi¢io de fase
quintica, a dinimica e termodindmica n3o podem ser separadas. Partindo disto podemos
formular 1déias gerais para descrever os fendmenos criticos quénticos envolvendo pontos
criticos em temperaturas finitas. A seguir, diferentes modelos tedricos envolvendo
flutuagdes de spin serdo brevemente apresentados, nos quais se consideram a influéncia do
ponto critico quintico nas propriedades fisicas de temperatura finita accessiveis

experimentalmente.

2.2.1 Teoria das flutuacées de spin (SFT) do comportamento nio liguido de Fermi.
(a) Predigdes teoricas de Herty e Mills

Os trabalhos tedricos reportados por Hertz (1976) [8] e Mills (1993) [9] constituem
as primeiras contribuigdes relevantes no entendimento dos fendmenos criticos quinticos
dos HF. O tratamento tedrico em ambos os casos assume que, dentro da metodologia do
grupo de renomalizagiio, é possivel mtegrar os elétrons de condugiio num sistema com
dimensdo fisica d e expoente critico dindmico z, sendo z =2 para um antiferromagnético
(AF) e z =3 para um ferromagnético (FM) [8,9]. A teoria € aplicavel a sistemas que se
encontram acima da dimensdo critica d'=4-z (quer dizer, as relagdes de hiperscala ndo sio

aplicaveis [31), de maneira que a dimensdo efetiva (d+z) > 4.

Por um lado, as predigdes de Hertz para um sistema conduzido para uma transi¢do
de fase magnética quantica, desde um estado FM com z = 3, revelam que o QCP ¢ um
ponto fixo Gaussiano com expoentes tipo Landau para d >1 [8]. Para o caso particular de
um ferromagneto Ising com z =1, a abordagem classica do problema dentro da teoria de
campo de médio (MF) produz linhas criticas e de cruzamento no diagrama de fase, as quais
obedecem a expoentes do tipo Wilson-Landau. Do lado magnético, a temperatura de ordem
magnética Tiag oc | gl 12 e do lado niio magnético, a temperatura de cruzamento Torss o
| gl ¥%, onde | ¢l mede a distincia ao ponto critico quantico. O resultado esperado para Toross
€ o mesmo ja sugerido por Continentino e col. [3] usando-uma teoria de hiperescala com
temperatura de coeréncia Teop |g1 Y comv=1/2 nd lado ndo magnético. Assim mesmo,
no lado magnético se espera que o amolecimento dos modos das ondas de spin, leve o gap

das excitagdes magnéticas a diminuir proporcionalmente com a distdncia ao QCP, quer

dizer A« | g [8].
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Por outro lado, o tratamento de Mills assume que todos os sistemas conduzidos ao
QCP a partir de um estado fundamental liquido de Fermi, com excegiio do antiferromagneto
bidimensional (d=2, z=2), se encontram acima de dc" [9). Quando o sistema se aproxima
do QCP, o tempo da comelagio (t) diverge mais répido do que o comprimento da
correlagiio £, tack”. Os resultados dos diversos modelos dependem da dimensionalidade d,
do expoente critico z, da temperatura reduzida (+ = 7/7* , sendo T* uma temperatura
caracteristica) e, do parimetro de controle | gl que mede a distincia ao QCP. A proposta de
diagrama de fase para os HF apresentada por Mills é semelhante & proposta de Continentino
na fig. 2.1 [9, 3]. Alguns aspectos relevantes sobre a natureza das flutuacdes sdo deduzidos
deste diagrama. Abaixo da linha de cruzamento (Teross), as flutuagdes sobre a escala de £
tem energias maiores que kgT. Portanto, a natureza das flutuagdes quanticas governam o
comportamento liquido de Fermi, onde a linha de Teos varia como Tomss o gl %2 (Toross &
linear para o caso AF, ver fig. 2.1). Para a regifio entre a linha T, (ou de coeréncia
segundo Continentino, ver fig. 2.1) e a linha critica Tuae (Tn no caso AF) encontramos o
comportamento NLF, definindo em particular a trajetoria NLF ao longo do QCP. Na regio
NLF, os modos relevantes tem energias menores que kgT e, o cumprimento da correlacdo é
controlado por T e ndo mais por | gl. Do lado magnético uma lei de poténcia regula a linha

Critica Tinsg , dada por Tmag oc | gl #4772,

(B) Modelo de renormalizacdo auto consistente de Moriya e Takimoto

Mortya e Takimoto (1995) desenvolveram um modelo alternativo para o estudo das
flutuagdes de spin proximo® 4 transigdo de fase magnética chamado de modelo de
renormalizagio auto consistente (RAC) [10]. Este modelo é usado mna descrigio do
comportamento critico dos sistemas magnéticos itinerantes, proporcionando informagdes
sobre o estado NLF. A interagdo fraca entre as flutuagdes de spin acima da transigio de fase
quéntica constitui a base desta teoria. Em comparagio com os cenarios de Hertz e Mills
f8,9], o modelo RAC proporciona um tratamento mais sistematico do acoplamento modo-
modo entre as flutuagdes de spin no vetor de onda zero, ¢ =0, e o vetor de onda para a
ordem AF, ¢g= Q. Este modelo tem descrito satisfatoriamente os sistemas com elétrons d

itinerantes e, Ccom menor sucesso o0s férmions pesados com momentos magnéticos
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localizados. No entanto, muitas das predigdes do modelo RAC coincidem com os
resultados de Mills e Hertz, como se observa na tabela 2.1.
Tabela 2.1 Dependéncias com a temperatura de pardmetros relacionados com as teorias das

Slutuacdes de spin para o comportamento ndio liquido de Fermi: (a). Mills/Hertz, (b) Moriya e

col. (¢) Lonzarich. A notaciio para a temperatura de ordem magnética é dada Ty ¢ para os casos

AF e FM, respectivamente,
(@)
A¥,d=3,=2 AF¥,d=3,r=2 FM,d=3,7z=3 FM,d=2,7=3
T y—aiT ¢ log(TyT) clog (T/T) T
Ax ™ L@l
Ap T T T
Tic |gim |gl igim Ig{
Teon | ¢l gl ' tgl*” | gt >
b
FM, 3-dim FM, 2-dim AF,3-dim AF, 2 dim
C/T -log T T . Yo—al?* -logT
xo ™ Tog T i -(logTiT
Ap Iu-.f/”:‘ T-VJ T&’Z T
A 14 g| 1”2 1/ g{ 2
©
¥M, 3-d (d=z=3) M, 2-d (d=2; =3) Antiferro. 3-d (d=3; z=2)
CiT log T T v +a T
AX T2 T! T37
p T—SB T—dB T-3-'2
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Um dos resultados mais importantes do modelo RAC estad em relacionado com o
coeficiente 4 do comportamento liquido de Fermi na resistividade, quer dizer p(T)=AT" O
modelo RAC prediz uma divergéncia de A ao se aproximar da instabilidade magnética, tal
que, A oc 14 gl ? para o caso de um sistema quase AF no regime local e, A «c1/ gl ' para um
sistema quase FM [3, 1]. A tabela 2.1 mostra os resultados das predigBes feitas pelos
diferentes modelos tedricos das flutuagdes de spin propostos por Hertz, Mills, Moriya, e
Lonzarich, este Gltimo partindo de uma instabilidade FM [4].

2.2.2 Ondas de spin no comportamento critico

e e

Os modos de excitagdo magnética coletiva (modos de onda de spin) sio quantizados

como magnons. Do comportamento do espectro dos magnons podemos obter informagdes

relevantes sobre a dindmica da ordem magnética de longo alcance [11].

Uma relagdo que vincula a magnetizagio (o) com o espectro de ondas de spin (&)

para um sistema de N spins com S=1/2 é dada por [12):

1
—=— tgh-——c 2.2
& 200 AT 2k T (22)

Na aproximac#io de baixas temperaturas e para um sistema com dimensio 4, a eq.

(2.2) pode ser expressa na forma integral:

I - [ de=2 2ksT 1 (2.3)
N(Zﬂ' €y 2

1
Io}

sendo V o volume do espago nas coordenadas do vetor de onda de spin &.

Continentino e col. [12] estudaram o comportamento critico de Ty para um férmion

pesado AF através de uma teoria de onda de spin, onde o seu espectro AF inclui um gap
amsotrépico (A) que € dado por. ¢, =vA’ + Dk’ | sendo D a rigidez das ondas de spin.

Substituindo a relagdo de dispersdo para o caso AF na eq. (2.3) se obtém uma relagio entre

Ty e A, que depende da dimensionalidade do espectro dos magnons, tal que:



14

Caso AF, d =3: kT, = I (2.4)

[AT A3 A zl

21+ = | {1 - ——arctan] ——

r z T NEY
Caso AF, d=2: kT, = 2L - (2.5)

a2 T
I+A/T) I 14—
(&/7) [ Z(A/I")“:;

onde I' é a constante de acoplamento magnético dos ions com momento local e
proporcional a D[12].

Para analisar nossos resultados para uma rede Kondo ferromagnética CePt (13)
buscamos uma nova relagio baseada na teoria de ondas de spin. Considerando a relagfio de

dispersdo para o caso FM g, = A + Dk’ e eq, (2.3) se obtém as seguintes expressdes:

Caso FM, d=3 kT, =—;— £, (2.6)
{1— jE—Oarctg(JT"H
1 E
Caso FM, d=2 kT, =m0 2.7
so EM, ) (A+E0] @7)
In| A

Aqui Ep € uma constante associada ao acoplamento FM que é proporcional a rigidez das

ondas de spin,

Em principio, nos sistémas férmions pesados podemos esperar que o amolecimento
dos modos de excitagio proximo ao QCP conduza ao desaparecimento da ordem magnética
de longo alcance, de maneira que, quando A—0, Tne — 0. Alem disso, considerando os
momentos ndo extintos (unquenched) no QCP (I, Ey #0), a simples relagio para os AF e
FM em 3D nio explicaria o desaparecimento de Ty — 0 quando A—0. Uma situagio
contriria ocorre para o espectro de magnons em 2D, onde das relagdes em (2.5) e (2.7) se

deduz que Ty — 0 quando A—0.
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CAPITULO 3

COMPOSTOS FERMIONS PESADOS: CePd,ALGa, CePt, YbFe,Ge,.

3.1 Introducio

Como foi visto no capitulo anterior, os férmions pesados (heavy fermions =HF)
podem ser descritos pelo diagrama de fase de Doniach [1]. Dentro deste contexto fisico, os
HF apresentam uma situagdo de instabilidade magnética quando as interagdes Kondo (K) e
RKKY competem entre si com a mesma intensidade. Esta situacdo torna-se ainda mais
mmteressante se a temperatura do sistema € reduzida até o zero absoluto (0 K) Nestas
condigdes, os HF experimentam uma transi¢io de fase quantica, caracterizado por o ponto
critico quantico (QCP). Na regifo critica, vizinha ao QCP, as propriedades fisicas sdo
governadas unicamente por fendmenos criticos quanticos, o que toma estes sistemas muito

atraentes como tema de pesquisa.

Este capitulo tem como objetivo resumir as principais propriedades fisicas ja
conhecidas dos compostos: CePd,Al,Ga, CePt e YbFe-Ge.. Estes compostos encontram-se
proximos da instabilidade mag'nética, sendo muito atrativos para o estudo dos fendmenos
criticos quinticos. Embora os férmions pesados com base em Ce e Yb possam ser descritos
dentro do diagrama de Doniach, seus cenarios fisicos podem apresentar diferencas

substanciais quando se aproximam do QCP.
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3.2 Composto CePd;ALLGa

Em geral, de acordo com o diagrama de fase de Doniach, podemos esperar um
estado fundamental magnético para os HF 4 base de Ce (Ce-HF), onde predomina o carater

local dos momentos magnéticos do ion do Ce (4f) [1].

Os Ce-HF apresentam propriedades fisicas muito interessantes no regime de
instabilidade magnética, quer dizer, na transi¢io de fase entre uma ordem magnética (MO)
para uma ndo magnetica (NMO). Este regime € particularmente atrativo pois perto desta
transi¢do, efeitos como comportamento nio Liquido de Ferm: (NFL), eventualmente
coexistindo com a supercondutividade, podem ser induzidos, por exemplo, mediante a

aplicagfio de pressio [2, 3].

Em geral, os compostos Ce-HF apresentam uma ordem antiferromagnética (AF) na
pressio ambiente (p=0). Nos experimentos sob pressio externa (p), estes sistemas s3o
conduzidos para o QCP, na pressfio critica pc, onde a temperatura de Néel Ty = 0K. Na
regido critica quantica, as propriedades magnéticas e de transporte se desviam do carater
liquido de Fermi (FL) convencional. Por exemplo, a resistividade elétrica (p) passa de uma
dependéncia do tipo Ap=p-po=AT’ (com po = a resistividade residual e A = cte), no estado
FL, para uma dependéncia tipo lei de poténcia Ap o T°, com 1 < & £ 1.5, no estado NLF
[4], ocorrendo em um intervalo apreciavel de temperaturas, em alguns casos maiores que

10K [5].

Dentro da famiha de compostos Ce-HF, podemos encontrar os intermetalicos
1soestruturais CePd,Als [6] e CePdaGas [7], nos quais estudos sobre os efeitos de pressio
externa tem sido amplamente divulgados na literatura [8, 9, 10]. Estes compostos

cristalizam em uma estrutura hexagonal, do tipo PrNizAl [11], mostrada na figura 3.1.

Por um lado, o intermetalico CePd»Al; apresenta uma ordem AF com Ty = 2.7 K,
em p = 0, observada s6 em amostras policristalinas, onde a indugio de desordem em um
dos sitios de Al favorece ao ordenamento de longo alcance [12, 13] Sua estrutura
magnética consiste de planos ab ferromagnéticos, com acoplamento AF ao longe do eixo ¢
[14]. Estudos de resistividade elétrica e de susceptibilidade magnética sob pressdo no

CePd;Al; mostram um comportamento esperado para os HF com ordem AF, onde a
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diminuigdo de Ty com o aumento da pressio ¢ observada [8, 9]. A extrapolagio de Tulp)—

OK define 0 QCP do sistema em pc ~20 Kbar (fig. 3. 2{a)) [9].

CelPd,(Al, Ga);, ,0=xx <]

é Ce Pd 2 Alor Ga

Figura 3.1. Estrutura cristalina do sistema CePd.{Al, Ga}; do tipo PrNi:Al,. No caso do composio
CePd-AlLGa, 0s fons de 41 ¢ Ga encontram-se distribuidos estequiometricamente no plano (001,

Por outro lado, o intermetilico CePd,Ga: apresenta uma ordem FM com
temperatura de Curie Te = oK, em p =0 [7]. A estrutura magnética deste composto é similar
4 estrutura do CePdzAly, com a diferenga de que os planos ab - FM continuam acoplados
FM ao longo do eixo ¢ [15]. Estudos anteriores de resistividade elétrica e susceptibiiidade
magnética sob pressdo indicam que este composto sofre uma mudanga de ordenamento
magnético, passando de FM para, possivelmente, AF préximo de 24 Kbar [10]. Acima
desta pressdo, Ty (p) segue um comportamento esperado para os férmions pesados, onde a

extrapoiagio de Ty— OK define o ponto critico quintico em pe ~ 30 Kbar (fig. 3.2(b)).

Para entender os mecanismos fisicos que determinam o efeito da pressio no
compoitamento magnético nos compostos CePdyAl; e CePdaGa;, um esiudo do sistema

CePdx(AlGay)s foi realizado por R. Ludoph e colaboradores {13} Neste trabalho foram
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obtidas amostras policristalinas homogéneas nas concentragdes x < 0.2, sendo que, em
concentragdes maioies, o Gnico composio que apresenta uma fase homogénea é o
CePd>AlGa. No intervalo de concentragdes com v < 0.2, o sistema apreserta uma otdem
AF como pode ser visto no diagrama de fase da figura 3.3. Na mesma figura, podemos
observar que o Ty diminui com 0 aumento da pressdo quimica (dopagem coim x atomos de

Ge) até atingir Ty, = OK na concentragio critica x-~0.23, definindo o QCP do sistema.

LIVt

(a) (b)

-

Figura 3.2. {(a) Dependéncia da resistividade com a temperatura e a pressiop(T. p) opara o
CePdoAl, O ipsert” mosta a dependéncia de Ty com a presséo. (B} Dependéncia de
resisabilidade com a remperatura e a pressdop(T. pj para o CePdy(ra:. O 7 insert” mosira a
dependéncia com a pressdo de Te- [9].

Comparando as figuras 3.2 (a) e 3.3, observamos que o comportamento de Ty com a
dopagem: de Ga é semethante ‘a(} comportamenio de Ty observado nos experimentos sob
pressio hidrostatica, como é o caso do CePd,Als. Os mecanismos fisicos responsaveis pela
dinunuigdo de Ty com a pressdo quimica, no stsiema CePdy(Al;..Ga,), sBo os mesnios
usados para explicar a dependéncia de Ty coim a pressdo externa. O modelo mais aceito
para descrever este comportamento foi proposto por Meniink e colaboradores [16], que
trata as interagdes intraplanar e interplanar de forma independente. A interagfio intraplanar
¢ governada pela hibridiza¢io entre os atomos Ce-Pd, enquanto que a interagdo intrapianar
€ vista comoe uma interagdo puramente RKKY, produzindo o ordenamento magnético de
longo alcance. Dentio deste modelo, a dependéncia de Ty com a pressiio é determinada peia

competicio de dois efeitos:
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(1) O crescimento da hibridizagdo Ce-Pd com a contragdo no eixo a reduzindo Ty

(1) A duninuigdo da interagio RKKY com expansio ao longo do eixo ¢ produzindo
um decréscimo no Ty. Este efeito também explica os diferentes tipos de ordem
magnética adotados pelo sistema em concentragdes extremas, quer dizer, ATM

™A 1

para o0 CePdyAl:, FM para CePd>Gas, e na mudanca na ordem de Fivi para AFM

por efetto de pressdo no CePd-Gas.

Como se observa na fig.3.3, o CePd:ALGa é 0 Gnico composto do sisiema CePda(Al}.
+(a,); obtido com uma fase cristalina homogénea, para conceniragdes acima de x ~ 0.2,
Além disso, o CePdaAl,Ga € um fémuon pesado ferromagnético na piessdo ambiente, coimn

estruturas cristaiina e magnética semelhantes ao CePd;Gas, sendo o Te ~1.83 K.

Lt
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Figura 3.3. Diagrama de fase de Ty em fungdo da concentiagdo de Ga x para CePdy(Al; Gay)s Os
guadrados representam as temperaturas de transigdo AF obtidas no exprerimento com dopagenn,
enguanio o tridngule denota a temperatura de ironsigdo M para o CePd:Al(Ga. A drea
sombreada mostia a regido de composicdes onde néio é possivel obter ainostras homogéneas {13/,
O estudo do composio CePd»Al;Ga sob pressio se mostra muito interessante por dots
motivos. Primeiro, existem poucos sistemas Ce-HF ferromagnéticos na pressdo ambiente e
a possibilidade de fevar este composio a uin QCP, sem mudanga de ordem magnética, torna

este composto um candidato para o estudo de fendmenos criticos proximo a um QCP
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ferromagnético. O segundo e mais especifico, reside no entendimento do diagrama de fase
do sistema CePdy(Ga,..Aly); pois, podemos observar na figura 3.4 (a), o diagrama de fase
do sistema CePd(Al, Ga): fica indefinido na regifo 1niermediaria, para a qual a

inhomogeneidade na fase cristalina impede o estudo do sistema mediante a dopagen.

Estudos prévios de susceptibilidade magnética sob pressdo hidrostatica (¥(7.p/) no
composto CePd,ALGa revelaram que a ordem magnéiica FM deste material muda para
outra diferente, possivelmente AF, em torno de 4 kbar. A redugio significativa na
amplitude do sinal de y/7,p,j para pressdes acima de 4 kbar, € atribuida a mudanga da
ordem de FM para AF, comparando com medidas de susceptibilidade no CePd:Al; e
CePd>Gas [17]. No entanto, nenhum resultado conclusivo sob o tipo de estrutura magnética

d o - 1 a . 1° P e e T i1 T4 .'_‘ '_‘ b B . -
pode ser extraido destas medidas para pressdes aié 8 Kbar, inmite da técnica uitlizada (ver

fig. 3.4(b)).

L TR CePdsAlLGe | TePdybl, 7
. . . CaPd. AL

Temperatura de orden magné tica

AFM

pressio

(a) (%)

Figura 3.4.(a). Diagrama de fase proposto para o sistema CePd-{Ga;.Alj. As linhas vertficais e
as setas definem o eixe de pressio para cada composto, respectivamente. (b) Dependéncia da
temperatura de ordem magnética no CePd-Al.Ga obrida das medidas de susceptibilidade AC.

Por outro lado, recentemente, medidas de calor especifico sob pressio (C(7,p)) no
CePdoAlLGa, em p < 25 Kbar revelam a presenca de uma fase ordenada magneticamente
neste intervalo de pressdes, mas nenhuma afirmacio sobre o tipo de ordem niagnética foi
feita {18]. Da extrapolagdo da temperatura de ordem magnética Tu(p) — G K, exiraida das
medidas de C{T,p) para pressdes < 25 Kbar {ver fig. 5), se obtém um QCP em p. ~ 28 Kbar

[18].
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Figuia 3.3, Medidas de calor especifico no CePdmdi-Ga. A figiura do “insert” mosira a
dependéncia da temperatura magnética (T,) com a pressdo.

Ainda com os resultados experimentais obtidos nas medidas de x(T.p) e C{T,p),

podemos encontrar duas questdes principais que se mantém em aberto:

1) Em baixas pressdes (p< 10 Kbar) existem poucos dados experimentais que

mostrem a mudanga de ordem FM para AF.

Em altas pressdes (p>10 Kbar), as medidas de C(T,p) mostram que ©
P P P q

[
—

CePd,Al,Ga é conduzido para o QCP. Porém a regido critica ndo foi explorada
devido a limitagio da técnica no intervalo de altas pressdes (acuna de 25 Kbar).
Neste seniido, uma técnica experimental que consiga atingir o intervaio de altas
pressdes, comio a resistividade elétrica, pode ser de grande utilidade. Além disso,
o baixo valor do T (< 2K) requer que as medidas de resistividade elétrica sejam
feitas em ulirabaixas temperaturas, permitindo estudar os fendmenos criticos

quanticos quando T— 0K
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Estes dois pontos descritos acima constituem a motivagdo principal do estudo do
CePd,Al:Ga no presente trabalho, onde, a resistividade elétrica a altas pressdes e

ultrabaixas temperaturas ¢ estudada.

3.3 Composto CePt

Em principio, o cenério fisico do pento critico quintico {(QCP) ¢ independente do
tipo de ordem magnética. No entanto, as leis que descrevem o comportamento critico
das grandezas fisicas em fungdo da temperatura, sdo diferentes para as ordens
magnéticas tipo FM ou AF, respectivamente [19, 20]. Contrariamente, um maior
namero de materiais HF com ordem AF tém sido estudados na regido critica quéntica
em comparagdo com poucos exemplos de IIF com ordem FM [21]. Isto se deve ndo s6
ao pequeno niimero de sistemas de rede Kondo FM conhecidos, mas também pelo fato
de que eles podem apresentar diagramas de fase muito particulares, onde fases AF
coexistem ou se sobrepdem ao estado FM [10, 22]. Deste modo, uma transi¢io de uma
fase FM para um estado paramagnético (PM), passando pelo QCP, tem sido pouco

observado.

Um dos poucos sistemas de rede Kondo, com ordem FM, candidato ao estudo de
fenémenos criticos quénticos € o composto CePt [23]. O CePt é um intermetalico
obtido em fase homogénea, € sua estrutura cristalina € ortorrdmbica tipo CiB, grupo
espacial Cmcm, com pardmetros de rede @ = 3.921 A, b =10.920 A, = 4.524 A[24]
(ver figura 3.6). Por sua vez, em p = 0, o estado fundamental do CePt ¢ FM, com uma
temperatura de Curie Tc ~ 6 K [23]. Este intermetalico, considerado como um sistema
de rede Kondo FM denso, pode ser descrito no limite magnético dentro do cenario dos
HF. No estado fundamental magnético, as intera¢des de troca RKKY se sobrepdem a
um fraco efeito Kondo, pelo fato do nivel de Fermi (Er) da Pt estar muito acima do

nivel de Fermi 47 (Eo) do Ce [25].

No entanto, medidas prévias de magnetizagdo no CePt revelam uma consideravel
reduciio do valor da magnetizagio de saturagiio de 2.14 up (calculado para o ion livre de
Ce = gJug) para 0.73 up (obtido das medidas de magnetizagdo) [25, 26]. Ginoux e

colaboradores atribuiram esta reducdo na magnetizagio de saturagfio a alta anisotropia
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mmagnetocristaiina  umaxial [25]. OQutros efeitos de menor coniribuigdo como a
blindagem Kondo, presenga de campo cristaline (CF) e/ou polarizagio dos elétrons de

conducdo sdo tambéin relevantes no CePt.
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Figura 3.6 {(a) Istrutura cristaling do CePt dpo CrB. (B) Estrutura magndtica do
Jerrromagnético CePt, vista ao longo do eixo b. Os niimeros inscritos dentro dos dtomos de
Ce correspondem ao valor do parimetro y proporcional a 100% do parimetro de rede b. Os
dtemos de Pt ndo sdo mostrados porque eles tém as mesmas posicoes x, g dos dtomes de Ce.

Por outro lado, em co’mparac;éo com o composto 1soestrutral PrPt, a estrutura
magnética do CePt pode ser considerada como um arranjo colinear dos momentos
magnéticos do Ce, paralelos a qualquer dos trés eixos de sunetria a, hou Z [25,27),
como pode ser observado na figura 3.6 (b). Considerando que a contribuigcdo da Pt ao
magnetismo do CePt é desprezivel, a competigdo do efeito Kondo com a mteracdo de

troca RKKY pode ser discutida considerando apenas os ions de Ce.

Ginoux e Gomez [25] foram os primeiros a apresentar um estudo no sistema CePtr.
«Ni;, onde a substituigdo do Ni por Pt proporciona um ambiente eletrdnico diferente

para os ions de Ce, permitindo estudar a competigdo entre as interagdes Kondo ¢ a de
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troca RKKY. Ao contrario do CePt, o intermetalico CeNi apresenta um estado
fundamental nio magnético, tipo paramagneto de Pauli. Neste estado a interagfo
predominante & o efeito Kondo, podendo haver coexisténcia com um estado de valéncia
intermediaria [28]. A figura 3.7 resume o comportamento caracteristico do sistema
CePt1«Ni,, mostrando a evolugio dos diferentes estados fundamentais, propostos por
Ginoux e Gomez [25]. O estado do Ce’~ do FM CePt muda progressivamente de um
estado férmion pesado magnético, para um estado de valéncia intermediaria no CeNi,
ndo magnético. Além disso, eles mostram que os compostos CeNig gsPto 15 e CeNipoPto
apresentam um estado de valéncia intermediaria coexistindo com o magnetismo. A
substituigio do Ni por Pt diminui o pardmetro de rede, de modo que o comportamento
observado na figura 3.7, pode ser interpretado parcialmente como uma conseqiiéncia da

pressdo quimica.

Por outro lado, Y. Itoh e colaboradores fizeram o primeiro e tnico estudo sob
pressdo externa no composto CePt, usando medidas de resistividade elétrica até

pressdes da ordem de 32 Kbar, limite da célula de pressdo liquida [29].

As medidas de resistividade elétrica obtidas neste trabalho sdo mostradas nas figuras
3.8 (a) e 3.8 (b), no intervalo de temperaturas entre 1.5 K a 300 K. Na fig. 3.8 (a), a
curva de resistividade do LaPt ¢ incluida com a finalidade de subtrair a contribuigdo
elétron-fonon da resistividade elétrica do CePt em fung¢o da pressdo. Como poder ser
visto na fig. 3.8 (a) esta contribuicdo quase ndo depende da pressdo, sendo importante

no intervalo de altas temperaturas.
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Figura 3.7 Temperatura de Curie T e temperaiura Kondo Ty do sisieina CeNi Pty em
fungio do centeiido x de Ni. Para o CeNigysPtyps ¢ CeNi, que apresentam comportamento
paramagnético de Pauli e vaténcia intermedidria, Ty ndo pode ser definida [23].
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Figura 3.8 (a) Resistividade efétrica em fungdo da temperatura, et diferentes pressoes, paia
o CePt ¢ LaPt (b) Resistividude elétrica em fungdo da temperatura para o CePt, na
vizinhanga da temperatura de Curie 1. A dependéncia de T com a pressdo € mostrada no
insert da figura [29].



A subtragdo da coninbuigdo elétron-fonon das curvas de resistividade eiétrica

ressalia a contribuigdo magnética da mesma (pn), de modo que pn = {p(T)-p{0)}cert —
$(TH-p(GYLapr. A figura 3.9 mostra a conribuigiio magnética da resistividade elétrica
do CePi em fungio da pressdo. Na 3.8 {b) podemos observar uma anomalia (“Aink ) em
baixas temperaturas (< 10 K) que se desloca progressivamente para temperaturas
maiores com o aumento da pressdo. Este kink & atribuido a temperatura de Curte, Te, €

sua evolucio ¢ representada no insert da figura 3.8 (b).

ot

ey

Figura 3.9 Curvas de resistividade elétrica p,, versus lnT para CePt em diferentes pressées
297
29].

A contribui¢iio magnética das curvas de resistividade do CePt (fig. 3.9), para p <32

Kbar, mostra as seguintes caracteristtcas:

(1) Py aumenta com a pressio até 30 Kbar, 1o intervalo acima de Te.

(11)

O valor absoluto da pendente da reta, em altas temperaturas, aumenta com P.

A temperatura, acima do qual p, mostra uma diminuigio linear com InT ¢
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conhecida como Tysx. Por outro lado a pendente da reta, definida entre Tc e

30 K, parece ser independente da pressao.
(ili)  Tmey desloca-se para temperaturas menores com o aumento de p.

A explicaglio dos itens (i) e (ii) é abordada dentro do modelo tedrico proposto
por Comut e Cogblin [30]. Este modelo considera a influéncia do campo ciistalino
(CEF) no efeito Kondo em ligas do Ce com momento angular total J. A resistividade
magnética (p,) para temperaturas suficientemente baixas e altas, comparadas &

temperatura do desdobramento do CEF, A, ¢ dada pela relagdo:

pm:AF:LL+2AF3n(EF);L”-_1In L2 (3.1)
2,(2J +1) 2J+1 D

1

onde I' (< 0) é a constante do acoplamento entre os elétrons 4f'e de condugho, n(Er) ¢ a
densidade de estados no nivel de Fermi Eg, D, é a energia efetiva de corte (cuzoff). O
fator A, é o numero de estados ocupados, com diferentes valores em temperaturas
baixas - A {L.T) (acima de Tc ) e e?n temperaturas altas - A, (H.T) (acima de Tuax).
Supondo que os valores de A, sejam independentes da pressdo e, de acordo com a eq.
(1), o item (i) pode ser explicado com base no aumento de T com a pressio [29]. Além
disso, pm em baixas temperaturas deve considerar a contribuigio do espalhamento
devido 3 ordem magnética de curto alcance, de forma que a pendente em baixas

temperaturas nio deveria ser associada puramente ao efeito Kondo.

Por outro lado, considerando a eq. (1), o incremento do valor absoluto da
Tn(Es) |,

aumenta com p. Para entender este fato podemos considerar os aspectos fisicos

pendente do InT em altas temperaturas pode indicar que o termo Kondo,

relacionados com I'. De acordo com a interagiio tipo Schrieffer-Woff [31], temos:

r (——)
E4f_EF

onde | Virl? e Eu sio a hibridizagio 5d-4f e a energia do nivel 4/, respectivamente.
Para o caso do CePt, pode ser considerado sistematicamente que Er e Eue se localizam

na regifio de bandas de energia onde as bandas 5d da Pt e 5d do Ce estiio superpostas



29

[25]. A pressio aplicada induz um alargamento da banda, produzindo um aumento da
banda 5d do Ce e uma diminui¢io de seu nivel de Fermi, Er. Considerando que Er

encontra-se acima de Eys, 0 aumento de I com a pressio pode ser explicado a partir da

diminuigio da grandeza | Es¢ - Er |, assumindo que Eu ndio varia com p. A figura 3.10
mostra uma representagio esquematica deste processo. O incremento de ir| pode ser

usado para explicar o aumento de T com a pressio.

Pressdo P

O

it

EZ(PY)

E. (Ce)

Ey

A <A

Figura 3.10 Proposta esquemitica do processo de deslocamento do nivel de Fermi Erdo Ce
por efeitos da pressio.

Se Ty estiver relacionada ao desdobramento do campo cristalino (4), o fato em
(iii), de Tme diminuir com a pressio, pode sugerir uma diminuig¢io de A com p. Isto
pode ser confirmado por calculos tedricos do efeito da distincia interatomica ( } sobre
A[29].

Contudo, mantendo a analogia entre pressdo quimica e a pressio externa, pode-se

estabelecer uma comparagio entre os resultados obtidos no sistema CePt;.Ni, [25] com
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aqueles obtidos no composto CePt [29] (fig. 3.11). A pressdo maxima obtida por ltoh e
colaboradores [29], p ~35 Kbar, equivale a uma compresso de volume de (-AV/V)
~3.5 x 107, que por sua vez, equivale a uma concentragio x = 0.6 no sistema CePt)-
Ni,. Analogamente o composto CePt poderia ser conduzido ao ponto critico quéntico
para pressdes acima de 35 Kbar, possivelmente preservando sua ordem FM. O tipo de
transigio FM - QCP é raramente observado em sistemas de redes Kondo com Ce. Em
particular, os compostos CePdSb e CeAg sido os exemplos que tem sido reportados com
uma transi¢io FM-QCP, descrito dentro do diagrama de Doniach [32]. A maioria dos
compostos Ce HF ferromagnéticos sdo conduzidos para o QCP com mudanga no tipo de
ordem magnética, tal como é reportado, por exemplo, no CeRuyGe; [33] ou
CePd,Al;Ga [18], onde a ordem muda de FM para AF antes de atingir o QCP,

\,@'_’69'—"‘—_
O T
a” Q.
— > - .
’_\_/__ ps
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L@ - . r
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“»ia C CePt _«(Nix
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AY -2
- (X 10 7))

Figura 3.11. Valores de Lc como fungdo da contragdo do volume, por efeitos de dopagem
(CePt,Ni,) e de pressdo p (CePt) {29 ].

Dentro deste cenario, o composto CePt se apresenta como excelente candidato para
o estudo de fenémenos criticos em sistemas rede Kondo ferromagnéticos, pouco

observado experimentalmente.
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3.4 Composto YbFe;Ge;

Dentro da representagio do diagrama de Doniach para os férmions pesados,
podemos encontrar que um grande nimero HF de Ce ¢ conduzido para o QCP a partir
de um estado fundamental magnético (MO). Esta situagiio € particularmente diferente
no caso dos HF de Yb, onde o estado fundamental é nio magnético (NMO) (Yb - Af'h,
ou ainda coexiste com estado de valéncia intermediaria {21]. Embora os estados
fundamentais nos férmions pesados de Ce ¢ Yb encontrem-se em lados opostos do
diagrama de Doniach, os fendmenos criticos quénticos envolvidos nestes compostos
podem ser discutidos no mesmo cenério fisico, considerando a analogia elétron-buraco,

como se mostra na figura 3.12.

Ce>4f!(J=512) Cet_>4P(J=0)
= i
magnético . n&o magnético

coh

T 4] Tcoh’ TK

J N(Eg)

Yb* 41! 3(-]:7[2) Yb2+_}4f14(‘|=0)

Figura 3.12 Representa¢do esquemitica da analogia elétron-buraco nos férmions pesados (HF)
de Ce e Yb dentro do diagrama de fase. A regidio proxima do ponto critico quintico ¢ governada
pelo cendrio das flutuagdes magnéticas (spin fluctuations-SF).
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Como pode ser observado na fig. 3.12, o estado fundamental NMO nos compostos HF
de Yb apresenta o ion do Yb com a camada 4f completa (4f* — J= 7/2). Neste lado do
diagrama, as propriedades fisicas apresentam um comportamento Kondo influenciado, em
alguns casos, pela presen¢a de campo cristalino, além de um comportamento liquido de
Fermi (FL) em uma escala importante de temperaturas [21]. Em principio é de se esperar
que modificando o parimetro de ordem JN(Eg), por exemplo, mediante 2 redugdo do
volume por pressio p, podemos conduzir o sistema a uma situagio de instabilidade
magnética, atingido o QCP na pressdo critica pc. Nas vizinhangas do QCP deveriamos
observar um comportamento NLF, onde a dimensionalidade das flutuagdes magnéticas seja

fundamental para determinar o desvio das propriedades fisicas de um FL convencional,

Ao contrario dos compostos HF de Ce, existem poucos compostos HF de Yb (Fig. 3.13)
que encontram-se proximo da situa¢do de mstabilidade magnética. De fato, até a presente
data, s6 o composto YbRh,Si; apresenta um comportamento NLF a pressdo ambiente (p=0)
[34, 35]. Os primeiros experimentos sob pressdo (0. Trovalli e colaboradores [34])
mostram que o estado fundamental (p=0) do YbRh,Si; encontra-se perto da instabilidade
magnética. A figura 3.13 (a) mostra que a resistividade elétrica é linear com a temperatura,
pelo menos até algumas dezenas de graus Kelvin, comportamento caracteristico de um
estado NLF. A aplicagio da pressio conduz o material YbRh;Siz desde a situagdo de
instabilidade magnética até uma situacio magneticamente estavel (ver fig. 3.13 (b)). Mais
recentemente, J. Plessel e colaboradores [35, 36], da universidade Koln (Alemanha),
mostraram resultados de espectroscopia Mossbauer sob pressio neste material, reportando
uma transi¢io de primeira ordem, de baixo momento magnético localizado (I.M) para um
alto momento magnético (FIM), induzida em altas pressdes p > 10 GPa. O diagrama de
fase para o YbRh,Si; proposto por I. Plessel e col € mostrado na figura 3.14. Por sua vez, o
estado LM ¢ influenciado relevantemente pelas flutuagdes magnéticas, do tipo
antiferromagnética bidimensionais (AF- 2 D SF), confirmando os primeiros resultados
reportados na ref [35]. Embora nenhuma conclusio sobre o tipo de ordem magnética
induzida no YbRh;Si; tenha sido obtida por estes autores , espera-se que, dentro do cenério
do modelo das flutuagdes de spins, a ordem magnética induzida sob pressdo seja do tipo

antiferromagnética [34, 35].
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Por outro lado, considerando a analogia elétron-buraco entre as configuragdes
eletronicas Ce’' (41 )-» Ce* (4f°) e Yb*' (4f)->¥Yb>* (4F), aumentando p é possivel levar o
sistema Yb para um estado magnético ordenado. Este comportamento torna os compostos
HF de Yb sistemas atraentes para o estudo dos fendmenos criticos proximos da transigio

NMO — MO seguindo a evolugio do magnetismo.
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Figura 3.13. (a) Resistividade elétrica em baicas temperaturas do YbRh:Si; medida ao longo do
eixo a e em p=0, mostrando dependéncia p(T)=p;+bT", com e=1. {a] Dependéncia com a
temperatura do expoente efetivo &, definido como dnAp/@nT, onde Ap=p-ps (b] pvs T, para B <
14 T aplicado ao longo do eixo c¢. A posicdo dos simbolos indica a temperatura de “crossover”,
abaixo da qual p « T*. (b) [a] Resistividade elétrica do YbRR,Si; para p = 1.5 GPa. Anomalias em
Tn e em ultrabaixas temperaturas (T)sdo observadas e desenvolvem uma dependéncia linear acima
de T Inset: derivada de p(T) com T, mostrando que T,, ¢ T, sdo transigBes de segunda ordem. (b).
Dependéncia com a pressdo de T,, e T) medida em trés diferentes amostras. O simbolo em p=0
corresponde ao valor de Ty extraido da susceptibilidade magnética [34].

No entanto, estudos sobre os fendmenos criticos nestes materiais tém sido raramente
investigados em comparagio com os HF de Ce e U [21]. Isto se deve principalmente a
razdes experimentais. De um lado, a preparagio de amostras intermetalicas de Yb com fase
cristalina homogénea dificuita o estudo com experimentos sob dopagem (presso quimica),
devido & alta pressio do vapor do Yb [37] Por outro lado, para estes materiais os
experimentos necessarios para induzir magnetismo tem que ser feitos a altas pressdes, p > 8
GPa, tornando inacessivel, até a presente data, o estudo dos fendmenos criticos através de

medidas termodindmcas [38].
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Umas das poucas técnicas experimentais utilizadas para investigar os HF de Yb sob
altas pressdes é a resistividade eléirica p(7). Medidas deste tipo tem sido reportadas em
compostos policristalinos como o YbaNiAl [39], YbCuAl [40], YbCusSiz {41], e no
monocristal YbRh,Si; [34, 35]. Em todos estes compostos, as curvas de resistividade
mostram anomalias em baixas temperaturas (< 4 K), e em pressdes p > 8 GPa. Estas
anomalias s3o associadas a presenga de uma ordem magnética induzida por pressdo, que se
faz mais estavel 4 medida que a pressdo aumenta. Embora as @omlias em pf7) sejam
associadas a presenga de uma ordem magnética, as medidas de transporte nfo permitem

definrr o tipo de ordem magnética.
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Figura 3.14. A parte superior mostra o diagrama de fase magnético do YbRhSi, baseado em
dados experimentais da temperatura de ordem (T,) determinado por (®)espectroscopia
M@assbauer e (M , $) resistividade elétrica. Além disso, a dependéncia com a pressdo do momento

magnético piy, é mostrada. A parte inferior ilustra o diagrama de fase [IN(E), T] sugerido pelas
ref [35, 36]. M(E) é a densidade eletronica de estados no nivel de Fermi.
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Recentemente, a descoberta de um novo férmion pesado de Yb, o YbFe;Ge,, foi

relatada [42). A estrutura cristalina deste composto, representada na figura 3.15, € do tipo

tetragonal ThCr,Si;, com parimetro de rede: ¢ = 3.924 A e ¢ =10.503 A. As medidas de
susceptibilidade (x(T)) e de calor especifico (C(T)) & pressio ambiente, revelam que o
YbFe,Ge, apresenta um estado nio magnético coexistindo com um estado de valéncia
intermediaria no Yb. O valor da constate ¥ = 200 mJmol'K? obtido nas medidas de C(T) é
comparéavel a outros valores encontrados nos férmions pesados de Yb, caracterizando ao
YbFe,Ge, como um férmion pesado moderado [39]. Além disso, recentes medidas de
espectroscopia Méssbauer, na pressio ambiente, revelam a existéncia de uma impureza

magnéticas no sitio do Fe [40].

Figura 3.15. Estrutura cristalina do YbFe;Ge,, tipo ThCrSi..

Até 0 momento, as propriedades fisicas do YbFe;Ge; tém sido estudadas apenas
em p=0. O nosso interesse & estudar este composte sob pressdo para explorar a regifio
critica quéntica, comparando os cenarios fisicos envolvidos nos HF de Yb com aqueles
correspondentes ao Ce. Finalmente, o intervalo de pressdes acima da regifio critica quintica
resulta atraente, posto que, em comparagio com outros HF de Yb, poderiamos esperar o

aparecimento de uma ordem magnética induzida por altas pressdes.
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CAPITULO 4

TECNICAS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo sera feita uma apresentagio do procedimento experimental usado nas
medidas de resisténcia elétrica sob pressdo, descrevendo os criostatos, o sistema de
resistividade AC, as diferentes células de pressdo, e o sistema de diluigio He'-He" (diluete),

que permite alcangar as temperaturas de 40mK.
41  OS CRIOSTATOS

Foram dois os criostatos usados nas medidas de resisténcia elétrica sob pressdo: um
criostato comercial Janis (Fig. 4.1) para fazer medidas desde 1.6 K, e um criostato Oxford

(Fig 4.2) para fazer medidas no sistema de dilui¢io He’-He” (diluete) desde 40 mK.

Ambos os criostatos consistem de uma cimara de vacuo de isolamento, um banho
de nitrogénio liquido, outra cimara de vacuo de isolamento, que se encontra conectada a
primeira, um banho de hélio liquido, e um compartimento onde é colocada a haste ou

cdmara do porta amostras.

No caso do criostato Janis, o compartimento esta conectado ao banho de hélio por
um capilar com uma valvula, que regula o fluxo do hélio para o seu interior, possibilitando
o controle da temperatura. Um sistema de bombeamento de hélio ¢ adaptado ao
compartimento para reduzir a temperatura até 1.5 K. Este criostato € utilizado para realizar
as medidas de resisténcia sob pressdo de um intervalo de temperaturas entre 1.8 K e 300 K/
. As células de pressdo sdo fixadas na parte inferior da haste e recobertas por um copo de
cobre, que permite homogeneizar o fluxo do hélio sobre a célula (ver fig. 4.1). Um fio de
maganina enrolado na célula de pressdo foi usado como resisténcia para aquecer as
amostras (heater, Ruzuer ~30 £2), € 05 sensores de temperatura do tipo resistor (carbon glass,

com series C14646 e C16629) foram usados para monitorar a temperatura (ver fig. 4.1). Os



sensores carbon glass, previamente calibrados, s3o apropriados para trabalhar na regido de

temperaturas acima de 1.5 K |1].
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Figara 4.1 Criostato Janis usado nas medidas de resisiéncia elétrica AC sob pressdo no intervalo
de temperaturas entre 1.6X e 300 K.
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Figura 4.2 Criostato Oxford wtilizado nas medidas de resisténcia elétrica AC sob pressic emn
ultrabaixas temperaturas [0.040 K 20 K]

No criosiato Oxford, o compartimento do criostato contém a parte correspondente a
cdmara de isolamento da dilluete, dentro da qual encontra-se a célula de pressdo com a
amostra instalada, como sera visto mais adiante. Este criostato & utilizado para fazer
medidas de resisténcia elétrica sob pressio em um intervalo enre 40 mK e 20 K, sendo este
o limite maximo (serdo discutido na segdo 4.2 (diluete)). Além disso, este criostato possul
no seu interior uma bobina supercondutora que alcanga cammpos magnéticos ate 5T,
permitindo realizar medidas de magnetoresisténcia sob pressido [2]. Um sensor do tipo

resistor RuQ, previamente calibrado, que trabaiha na regio de ultrabaixa temperaturas
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{0.040 K- 2K] [3] ¢ utilizado. Para medidas de 2 K até 20 K foram usados os sensores

carbon glass com numero de série 14646 e C16629,

4.2 MEDIDAS DE RESISTIVIDADE AC SOB PRESSAQO
4.2.1 O sistemna de resistividade AC

O sistema de resistividade AC utilizado neste trabalho, ¢ composio basicamente de
um porta amosiras, uma popre para medir a resisidncia dos sensores (conirolador de
temiperatura), uma ponie para nedir a resisténcia das amostras com uma fonte gue fornece
coirenie AC para as amostras {modeio LR700 da Linear Research) [4] ¢, um programa para
aquisigdo de dados e controle da medida. A figura 4.3 mostra o diagrama de blocos do

sistema AC para as medidas de resistividade elétrica.
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Figura 4.3. Diagramu de blocos do sistema usado nas medidus de resistividade AC sob pressio. A
Sregiigncio utilizada foi de v= 16 Hz com corrente de excitagio de I =1 mA.
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Para monitordr os intervalos de temperaturas, acima e abaixo de 1.6 K, dois
diferentes modos de controle de temperatura foram usados. Para T> 1.6 K é usado um
controlador de temperatura modelo LAKESHORE 340, enquanto que para temperaturas <
1.6 K ¢ usado uma ponte modelo EPSON - 16X do Instituto de Baixas Temperaturas de
Grenoble (CNRS).

As medidas de resisténcia elétrica sob pressio sio realizadas usando o método de
quatro pontas: dois contactos para aplicagdo de corrente e outros dois para a medida da
voltagem, tal como podemos observar na figura 4.4. A principal vantagem deste método é
minimizar a influéncia dos contatos na leitura da resisténcia da amostra. Usando o método
AC, as resisténcias de contato podem ser observadas com clareza quando se avalia a
componente imagmdria da tensdio lida. Esta componente reflete 0 comportamento da
capacttincia de contato com a temperatura, fornecendo um valioso subsidio para a
interpretagdo dos dados obtidos. Qualquer tipo de erro oriundo dos contactos da amostra

pode ser perfertamente identificado [5].

Por outro lado, as medidas de transporte em altas pressdes e baixas temperaturas
requerem, muitas vezes, amostras em po, dispostas em uma area muito pequena (didmetro
de 0.1-0.3 mm em uma célula de pressdo de diamante -DAC). Este fato dificulta a obtenclio
de uma medida absoluta da resistividade elétrica da amostra (ps), pois o calculo de ps
depende, ou do formato da amostra, ou da distincia entre os contactos e da espessura da
amostra (método de Van der Pow: mais detalhes sdo encontrados na tese de doutorado de

M. B. Fontes [6]).

No caso mais simples, tendo como geometria da amostra uma configuragdo

apresentada na fig.4 4, o calculo da resistividade ¢ dado pela relagdo simples:

Le
ps =R @.1)

onde R ¢é obtido da lei de Ohm R=V/I. Em geral, este método exige que as amostras sejam
suficientemente longas para que a corrente seja homogénea na regido central, onde €

medida a voltagem.
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Figura 4.4 Configuracio convencional dos contatos para o cdlculo da resistividade em uma
amostra poliedral [6].

Considerando que o interesse deste trabalho estd centrado no estudo das mudangas
nas propriedades fisicas induzidas pela pressdo nos compostos CePd,Al,Ga, CePt e
YbFe,Ges, os resultados de resisténcia elétrica em fungdo da temperatura R(T)
normalizados pelo valor 4 temperatura ambiente TA (R(T)/Rsoox), serdo apresentados nos
capitulos seguintes, em vez da resistividade p(T). Deste modo, a influéncia das dimensdes
das amostras ¢ eliminada e também é possivel correlacionar as medidas de resisténcia

elétrica feita nas diferentes células de pressao.
4.2.2 Células de pressio utilizadas nas medidas de resisténcia AC.

Na tecnologia de altas, bressées existem diferentes possibilidades para alcangar
condigdes de pressdo estatica e de valor muito alto. Partindo da definigio de pressio P=
FiA, onde F ¢é a for¢a aplicada sob uma superficie de area 4, deduz-se que para alcangar
altas pressdes, € necessario uma area suficientemente pequena, ou uma forga bastante alta:
No primeiro caso, usam-se pequenas quantidades de amostra (j1g) em pequenas dimensdes
(0.1 0.3 mm de didmetro para amostras em uma DAC). No segundo caso, 0s experimentos
requerem que as células de pressiio sejam construidas oferecendo uma boa resisténcia
mecinica, de forma a evitar todo tipo de deformagdio plastica induzida pela aplicagdo de

forgas intensas. Estes dois argumentos sdo levados em conta na construgdo de uma célula
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de pressdo mas, muitas vezes, o volume deve ser dimensionado de acordo com o tipo de

experimento.

As medidas em baixas temperaturas exigem que o tamarho das células de pressio
seja adequado ao espago disponivel dentro dos criostatos de helio. Isto limita, por exemplo,
as medidas magnéticas e de calor especifico sob altas pressdes e ultra baixa temperatura [7,
8]. De fato, sabe-se que as células de pressdo sio maiores em medidas magnéticas ¢ de
calor especifico que em medidas de transporte. Isto tem popularizado a4 realizagdo de

medidas de resistividade elétrica AC em altas pressdes e ultrabaixas temperaturas.

Existem dois outros fatores importantes na construgio de uma célula de pressdo: o
primeiro diz resperto & distribuigdo da pressdo sobre a amostra, se a pressdo ¢ distribuida
em condigbes hidrostaticas ou quase-hidrostatica. O segundo atende ao grau de liberdade na
aplicagdo da pressdo sobre amostra, podendo ser isotropica ou uniaxial {células uniaxiais

sdo freqiientemente utilizadas no estudo de monocristais).

As células de pressdo sdo consideradas hidrostaticas quando sdo construidas para
transmitir a pressio homogeneamente na amostra [5]. A condigio hidrostatica ideal garante
uma distribuigdo uniforme da pressdo sobre a amostra, sendo desprezivel qualquer tensdo

mecdnica Interna que provoque uma anisotropia na pressio.

No presente trabalho, o limite maximo de pressdo fo1 de 20 GPa, alcangado com
uma célula de pressdo de diamante, diamant anvil cell (DAC). Como sera visto mais
adiante, as melhores condigdes de pressdo hidrostatica foram obtidas com pressdes P < 4
GPa. Acima de 4 GPa, a influéncia do gradiente de pressdes deve ser levada em conta na
analise dos resultados. Este gradiente de pressdo sera considerado como o erro na precisio
do valor da pressio, sendo que o limite maximo deste gradiente, para garantir as condigdes

hidrostaticas, ndo pode ultrapassar os 10 % da pressdo aplicada.

Uma breve descri¢io das células de pressdo usadas no presente trabalho sera feita e
para uma apresentagio didatica, as células de pressdo serfio descritas atendendo ao limite do
valor maximo da pressdo que alcangam. Comentarios sobre outros tipos de células de

pressdo podem ser encontrados na tese de M. T. Orlando [5], realizada no nosso grupo.
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4.2.2.1 Célula de pressao liquida (P < 1.2 GPa)

A célula de pressdo liquida (em inglés fiquid cell), usada em nossas medidas de
resisténcia elétrica AC, é feita de uma liga de CuBe nio magnética. Em geral, esta célula
consiste em um orificio cilindrico num copo de CuBe onde, em uma das extremidades
encontra-se a amostra, e, na outra, um pistdo com vedagdo, com um liquido entre eles
atuando como meio de transmissdo da pressdo hidrostatica. Estas células de pressdo sdo
comumente usadas em experimentos realizados em condigdes hidrostaticas para pressdes P
<3 GPa [9-11]. Uma representagdo esquematica da célula de pressdo liquida é mostrada na

figura 4.5.

Na figura 4.5 observam-se duas amostras instaladas nas faces opostas de um suporte
retangular de teflon. Em uma das faces deste suporte de teflon (1) é colocada a amostra
(CePd;Al:Ga); e no lado oposto uma fita de Pb para a calibragio da pressdo aplicada.
Ambas as amostras sfo 1soladas eletricamente com verniz e conectadas em série usando
fios de Cu. Os contactos da amostras sdo feitos usando tinta de prata, que garante uma boa
condutividade elétrica entre as amostras e os fios de Cu. O suporte de teflon & fixado com
verniz a um tronco conico de CuBe (2), que contém um orificio por onde passam os fios de
Cu provenientes das amostras. Um copo de teflon (3) com um liquido no seu interior, €
acoplado ao tronco conico de CuBe pela parte superior, como mostra a fig.4.5. O liquido
usado consiste em uma mistura de n-pentano com isoamil-alcool na proporg¢io de 40 :60. A
utilizagdo do copo de teflon tem como finalidade a transferéncia da pressdo pelo meio

liquido, tornando a vedac¢do mais eficiente.

Denominaremos as partes representadas pelos nimeros (1), (2) e (3) na fig. 4.5 do
corpo interno da célula de pressdo liquida. Este corpo interno € inserido atraves da parte
mferior do orificio cilindrico (4), no interior da célula de CuBe, selando a parte inferior do
orificio com um parafuso (5). Pela parte superior do orificio sdo colocadas as pegas que
possibilitam a aplicagdo da pressfio externa, que consistem em um pistdo interno de WC
(6), um disco de CuBe, um parafuso superior (7), e outro pistdo externo de WC (8). Com a
ajuda de uma prensa hidraulica (maxima tonelagem ~ 10 Ton) € aplicada uma pressdo sobre

o pistdo externo, que sera transmitida para o pistio interno.



O parafuso superior ¢ enroscado com a finalidade de segurar a pressio.
Inicialmente. o copo de teflon sofre uma deformacgio, passando esta informacdo para o
liguido. Como o teflon se deforma elasticamente nessa faixa de pressdo (< 1.2 GPa). o
processo pode ser reversivel. Na extremidade inferior onde o suporte das amostras foi
instalado, o teflon sofre uma expansio que aumenta o poder de vedagdo. No entanto,
quando o teflon sai de seu regime elastico, a deformagdo plastica provoca o rompimento
deste, causando um vazamento. Cabe destacar que a utilizagdo de argolas nos extremos do

copo de teflon melhora a vedagdo [6].

A montagem deste tipo de célula foi inicialmente utilizada no trabalho de Market et
al. em medidas de resistividade elétrica sob pressdo [10]. Incluindo bobinas magnéticas no
interior da célula é possivel a realizagio de medidas de susceptibilidade sob pressdo, como

foi mostrado porJ. D. Thompson [11].

Com o fim de monitorar a pressdo, foi instalada uma resisténcia de manganina {~ 30
Q) enrolada no porta-amostra (ver fig. 4.5). A manganina apresenta uma relagdo entre a
deformacio sofrida e a pressdo aplicada, observada pela variagdo da resisténcia elétrica do
material. A variacio da resisténcia elétrica deste material com a temperatura € pequena,
tornando a manganina um sensor adequado para detectar varia¢des de pressdes com a
temperatura. Para monitorar a pressio através da variagio da resisténcia da mangamna ¢

utilizada a seguinte expressao [11]:

ngn (P) = Rm

Ign

(0)+2.5x10” x Px R, (0) (4.1)

onde Rugn(0) € Rg(P) sdo as resisténeias a pressdo ambiente e 4 pressdo aplicada P,

respectivamente.

A expressdo acima, no entanto, tem um limite de validade (< 3 GPa) [12]. Isto tem
sido confirmado por experimentos, quando comparamos os valores da pressdo obtida
através da manganina ao da pressio obtida, com maior precisio, através da transigio
supercondutora do chumbo T¢ (Pb). A dependéncia de Tc(Pb) com a pressio aplicada pode
ser determinada com uma precisiio de 3% [12, 13]. Nestes experimentos, a transigdo do
Tc(Pb) sera adotada como critério para a determinagio da pressio aplicada, sendo que a

manganina ¢ utilizada para uma primeira estimativa durante a aplicacdo da pressao.
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Figura 4.5 Represeniagio esguemitica da célula de pressio lignida utilizada no presente
trabalho ( < 1. 2 GPa) : (1) Porta amostra, (2) Base cénica, (3) Copo de Teflon, {4) Orificio
cilindrico, (3) Parafuse inferior, (6) Pistdo interno, (7) Parafuso superior, {8} Pistdo externo.

4.2.2.2 C¢lula de pressie de Bridgman (P < 14 GPa)
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A célula de Bridgman pode ser descrita como uma cdmara cilindrica feita de uma
liga de CuBe, nio magnética, com um orificio cilindrico concéntrico, onde sio colocados
dois anvils truncados, com as faces menores opostas, pressionando entre eles um material e
um pé s6hido (meio hidrostitico), confinados dentro de um anel circular. A montagem deste
tipo de célula de pressdo foi proposta em 1941, pela primeira vez, por P. W. Bridgman.[12],
para estudar a resisténcia mecdnica dos materiais sob altas pressdes (< 15 GPa). A célula de
Bridgman pode ser condicionada para realizar experimentos de resistividade elétrica AC

sob altas pressdes e baixas temperaturas.

A figura 4.6 mostra uma representacgio esquematica da célula de Bridgman utilizada
em nossas medidas de resisténcia elétrica AC, que foi construida no Insitut fuer Technische
Physik da Technische Universitit Braunschweig, na Alemanha. O corpo cilindrico e as
pegas acessonas da célula de Bridgman sio feitas de CuBe e os anvils cdnicos truncados
sio fertos de WC. A preparagdo da célula de Bridgman, para medidas de resistividade
elétrica AC, apresenta maior complexidade na montagem das amostras sob os anvils. A
célula de Bridgman foi utilizada em dois experimentos diferentes para amostras de
CePd:AlGa (p < 5 GPa) e CePt {p < 15 GPa). Uma amostra de chumbo (Pb) em forma de
fita fot instalada para monitorar a pressdo aplicada, segundo a dependéncia da transigdo

supercondutora do Pb Te(Pb) com a pressdo [13].

A instalagio das amostras sob os anvils requer um cuidado especial na preparagdo
do 1solamento elétrico, do meio de transmissdo quase hidrostatico, e dos contatos elétricos
das amostras. O primeiro passo ¢ isolar eletricamente os dois anvils, superior ¢ inferior (ver
fig. 4.7). Para tal efeito, uma mistura de epoxi (araldite), com um po6 fino de diamante é
usada, recobrindo a superficie dos dois anvils. Além de isolar eletricamente, isto melhora o

atrito da superficie dos anvils.

A seguir, um anel de pirofilita (em inglés pyrofilite) com didmetro ligeiramente
menor que o didmetro da base do anvil, € colocado sob a superficie do anvil inferior. A
espessura deste anel de pirofilita € tal que, consegue confinar o meio de transmissio de
pressdo, assim como as amostras. O anel de porfilita também ajuda a compensar as tensdes
mecanicas radiais que se transmitem através do meio hidrostatico, quando altas pressdes

sdo aplicadas sobre a amostra [12, 13]. Quando a pressfio aplicada ultrapassa o atrito
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mecdinico do anel de pirofilita, tanto a amostra como os anvils podem sofrer danos

irreversivels, em muitos casos causando a fratura dos mesmos.
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Figura 4.6 Representacdio esquemidtica du célula de Bridgman usada nas inedidas de resisténcia

elétrica AC {< 14 GPa}

O meio de transmissio de pressio nas células de Bridgiman ¢ uma substincia solida

especial, que garante as condigdes quase hidrostaticas. Neste caso, fol usado como meio de
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pressdo, dois discos de pedra-sabio branca {pé de pedra-sabdo branca devidamente
compactada, pode também ser usada). G primeiro disco é colocada na base inferior do
anvil, deniro da superficie interna do anei de pirofilita, como mosira a figura 4.7 {a). A

seguir, s30 colocadas a amosira a ser estudada e a fita de Pb que servira como mandmetro.
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Figura 4.7 Representacdo esquemuitica da montagem das amostras no anvil denfro de  uma
célula de Bridgman (a) Corte lateral, (b) Corte transversal,

As amostras sdo posicionadas sobre o disco de pedra-sabdo no anvil inferior, e suas
dimensbes devem se encaixar dentro do volume disponivel dentro do anel de pirofilita. Fios
de platina (Pt} {50 pm de espessura) sdo usados como coniactos eléiricos sobre as amostras,
sendo fixados na superficie lateral do anvil infertor com fitas adesivas. Na célula de
Bridgman, 03 contactos dos fios com as amostias sdo feitos quando se aplica pressdo. A
amostra a ser estudada e o Pb, sfo conectados em série, podendo ncluir ainda e série wma
segunda fita de Pb, fora da drea circular da pirofilita, a qual pode ser usada como referéncia
da temperatura {ver fig. 4.5 (b)). Os fios de Pt devem ser posicionados sobre as amostras,

evitando que haja coniacto entre eles, causando cuito circuito. Pequenas aberturas
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concéntricas sdo feitas no anel de pirofilita, para dar saida aos fios de Pt até a parte lateral

do anvil inferior. onde serdo soldados aos fios de cobre (Cu).

Depois da instalagdo das amostras e de seus contactos elétricos, elas sdo cobertas
pelo outro disco de pedra-sabdo branca e a base do amvil superior. Os dois anvils.
previamente alinhados, sdo montados no interior do orificio cilindrico do corpo da célula de
Bridgman, como ¢ mostrado na fig. 4.6. Finalmente, com uma prensa hidrdulica aplica-se

pressdo sobre um pistdo externo, pressdo que serd retransmitida para os anvils.

4.2.2.3 Célula de Compressio com Diamantes (DAC ~ diamond anvil cell).

A célula de pressio com diamantes (DAC) tem o mesmo principio fisico que a
célula de Bridgman, discutida no 4222 A figura 48 mostra uma representacio
esquematica da célula de compressio com diamante (DAC) utilizada nas medidas de
resisténcia elétrica AC. Na DAC hd dois diamantes em forma cdnica truncada, fazendo
pressdo sobre uma amostra em pd, confinada dentro de uma area do porta-amostra,
conhecido como gasker. O meio de transmissdo da pressdo quase hidrostatica usada neste
tipo de célula € um polimero amorfo, chamado de epodxi. O corpo da célula de pressdo, feito
de liga de CuBe (ndo magnético), consiste de dois cilindros, onde sdo posicionados os
diamantes, para posteriormente serem comprimidos entre si por parafusos, até alcangar uma
determinada pressdo. As células de compressfio com diamantes sdo freqiientemente
utilizadas em experimentos em condigdes fisicas extremas, podendo atingir pressdes de até

50 GPa em medidas de resistividade elétrica AC [15].

A construcio original' desta DAC foi feita pelo grupo de altas pressées do 1I
Physikalisches Institut — Universitit Zu Kéln [14]. O corpo da DAC possui um diametro ~
23 mm e uma altura ~13 mm, tendo um volume que facilita a rapida termalizagio da célula
dentro do criostato. Em principio, a construgio desta DAC fo1 desenhada para alcancar
pressdes até 30 GPa. No entanto, devido aos cuidados com os diamantes, a maxima pressio
atingida em nossos experimentos de resisténcia elétrica AC, no composto YbFe,Ge,, fo1 19

GPa.
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Figura 4.8. Representacdo esquemitica de uma célula de compressdo com diamantes (DAC)
utifizadn nas medidas de resisténcia elétrica AC (p <30 GPa).

Os procedimentos necessarios para a montagem de nossa DAC podem ser descritos
éni quatros etapas: 1) O alinhamento entre as faces menores dos diamantes, localizadas nos
cilindros de CuBe; 2) paralelismo entre as faces menores dos diamantes; 3) a preparagio do

gaskei ¢ 4) preparacio dos contactos elétricos da amostra.

Dois diamanies com lapidagdo tipo brilhante, especiais com 16 lados e com
diametro da superficte menor =08 mm, foram utilizados na montagem da DAC. A medida
que a superficie dos diamantes se torna menor, a forga aplicada para alcangar as altas
pressdes diminul

A figura 4.9 (a) apresenta um esquema dos passos seguidos paia atinhar os
diamantes. Iiicialmente, cada diamante é colado sobre uma base cilindrica de ago, cujo
didmetro é menor que o cilindro de CuBe (dewp e dacero ~ 3:1}. Um pequeno orificio é feito
em cada uma destas bases, servindo como janela optica para observar os diamantes airavés
do microscopio. Os ciindros de CuBe, superior e inferior, podem ser atravessados
transversaimente até por 6 parafusos, sendo, inicialmenie, usados 3 parafusos para a

aplicagio de pressdes menores € 6 parafusos quando é necessaiio pressdes maiores. O
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cilindro inferior de CuBe possul, além dos parafusos transversais, trés parafusos radiais. O
papel destes parafusos radiais, no cilindro inferior de ago, é controlar o afinhamento do
diamante da base inferior em relagdo ao diamante da base superior. Apenas o cilindro
superior de ago deve estar completamente fixo ao cilindro superior de CuBe. A figura 4.9
{a) mostra a situagdo onde os diamantes ficam completamente alinhados entre si. Uma vez,
alcangado o alinhamento, o passo seguinte é a busca do paralelismo entre 0s as faces dos

diainanies.
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Figura 4.9: (a) Alinhamenio entre os diamanies (b} Paralelismo enire os diamanies.

A figura 4.9 {b) mostra uina representagio esquematica da obiengdo do paralelismo
enrtre as faces dos diamantes. Os diamantes sdo pressionados entre si, muito ligeiramente,
usando té€s parafusos. Quando o paralelismo entre os diamantes nfo existe, anéis de
difragdo de Newton podem ser observados através do microscopio. O paralelismo €
conseguido ajustando os parafusos transversais, até que os anéis de difragdo de Newton
desaparegam. A condigdo de paralelismo & mantida pela distincia constante enire os
extremos dos cilindros, nas posigdes onde os parafusos se encontram, € deve ser mantida

durante todo o experimento, caso contrario, pode haver fratura dos diamantes.
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A préxima etapa € a preparacdo do gasker. Uma pequena ldmina de Inconel ou de
TaoyWio. é usada como gasket (espessura 200 um), podendo também ser usado outro tipo
de material, como Thyroder ou CuBe [14] Um tratamento térmico na lamina de Inconel é
feito em um fomo convencional, a uma temperatura de 800 °C durante 3 hs, para aumentar
a dureza do material. A seguir, a area da amostra é formatada. Para isto, o gasket é
introduzido entre os diamantes, que atuam €omo folha cortante quando sdo pressionados,
chegando a produzir impressdo, como mostra a fig.4.10 (a), com profundidade ~1/4 da
espessura original do gasket. A seguir, é feito um orificio na impressdo deixada pelos
diamantes, usando uma broca fina (dri/l de didmetro200 pm). O isolamento elétrico € feito
colocando-se dois pedacos de folhas de Kapton, de espessura ~12.5 pum, aderidas em ambos
os lados do gasket. A cola ﬁsada consiste em uma mistura de epoxy com um po de Al:O;,
que além de servir como adesivo, serve como meio de transmissio hidrostatica da pressio.
Para endurecer a mistura, o gasket dentro da célula de pressio DAC ¢ aquecido no forno, a
uma temperatura de 120°C, durante 20 min. Finalmente, usa-se uma broca mais fina (um
drill de 100 um) para fazer um orificio menor na regido central, onde a amostra e

fragmentos de rubi serdo depositados, tal como podemos observar na figura.4.10 (bl).

Apos o 1solamento elétrico do gasker, o Gltimo passo antes de fechar completamente
a célula, envolve a colocagdo dos contactos elétricos. Cinco fios de ouro (Au) sfo utilizados
como contactos elétricos, € colocados, concentricamente, na base de um dos diamantes,
sem se tocar entre si para evitar curto circuito. Os fios sdo presos na face lateral do
diamante com pequenas fitas qd‘esivas e na base dos discos de CuBe, com epoxy, como
mostra a figura 4.10 (b2). Posteriormente, estes fios de Au sio conectados aos fios de Cu,

usando tinta de prata convencional.

Fragmentos de rubi sio colocados na amostra em po para monitorar a presso € o
gradiente de pressdo. Isto € feito através do monitoramento do deslocamento da linha de
fluorescéncia Ry do rubi com a pressio [16]. Foi usado um espectrémetro Raman Jobin
Yvon HR320 e um Laser de Hélio-Neénio, com poténcia maxima de 30 mW. Maiores
detalhes sobre a montagem deste experimento podem ser encontrados na ref. [14]. Para
determinar o gradiente de pressdo a altas pressdes, diversos espectros Raman sdo coletados

dos diferentes fragmentos de rubi espalhados na amostra. As analises Raman destes
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espetros, através da iinha de fluorescéncia R, para os fragmentos de Rubi localizados no

centro e em posigdes extremas da amostra, determinam o gradiente de pressdo méaximo de S

GPaemp =19 GPa.
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Figura 4.10: {a} Representacdo esquenuitica na preparagde do isolameinto elétrico do gasiet e do

meio de transmissdo hidrostitico em uma célula de compressdo com diamanies (DAC). (b) Vista

transversal da DAC mostrando: (b1} a DAC completamente preparada para medir resistividade

elétrica AC e, (b2} Os contatos elétricos.
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4.2.3 Sisterna de diluiciio "He- *He (diluete)

O estudo dos fenémenos criticos quanticos que ocotrem nos férmions pesados com
Ce e Yb pode ser feito com base em medidas de resisténcia elétrica AC em fun¢fo da
temperatura, perto do zero absoluto, Para isto, foi utilizado um sistema de diluicio da
mistura de gases isotopicos “He-"He (diluete), que é um método de refrigeraciio para
alcancar temperaturas da ordem dos 40 mK. Antes de explicar o funcionamento da
diluidora, faremos uma breve introducdo do principio fisico que leva este sistema a alcangar

as ultrabaixas temperaturas (T < 1K).

Pode-se explicar a fisica do processo de diluigio a partir do diagrama de fases da
mistura liquida *He-"He com base na pressio de vapor de saturagio, mostrado na figura
4.11. Este diagrama de fases depende da concentra¢io do isétopo “Ie (x) em funcdo da
temperatura {T), sendo x = x; = ns/{ny+mny), onde ns {ny) € o numero de atomos ou moléculas

do “He (*He).

Em primeiro lugar, considera-se os liquidos dos isétopos “He e *He, nas suas fases
puras. Na fig. 4.11 observa-se que a mistura na fase pura de 'He se toma um liquido
superfluido em T ~ 2.177 K, onde o sistema de atomos (ou moléculas) de “He, dentro da
teoria da mecdnica quéntica-estatistica, pode ser considerado como um liquido de Bose. Do
lado direito extremo do diagrama, na fase pura de “He, ndo se observa uma transigio de
fase para um liquido superfluido, pelo menos até temperaturas da ordem de dezenas de
milikelvins. No entanto, estudos no intervalo T < 10 mK, mostram que o *He se toma um
liquido superfluido préoximo de 2 mK, na pressdo de vapor de saturagio. Para simplificar a
explica¢do deste diagrama, levando-se em conta que nosso sistema de diluigdo trabalha a T
> 40 mK, nfio serd considerada a transicio de fase do *He para liquido superfluido. Neste

cenario, o liquido *He, na fase pura, é considerado como um liquido de Fermi [17].

Saindo das fases puras, a temperatura de transigdo para a fase superfluida do liquido
“He diminui quando o liquido de Bose *He ¢ diluido no liquido de Fermi ‘He.
Eventualmente, a fase superfluida de *He deixa de existir para concentragdes maiores que
67% de "He. Nesta concentracio, e & temperatura de ~ 0.87 K, se encontra a linha A de
separacio de fases; abaixo desta linha, os dois isétopos se tornam misciveis para certos

limites de concentragdes e de temperatura. A regifio sombreada no diagrama de fases da fig.
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4.11 mostia o intervalo de concentragdes e temperaturas nfio acessiveis para as misturas de
Hélio. Guando a mustura de Hélio {(com x > 6.5%} € resfriada a temperaturas menores que
0.87 K, o liquido se separara em duas fases, uma rica em 'He e a outra rica em “He. Devido
a baixa densidade do "He, o liquido rico em “He flutuara sobre o liquido rico em 'He Se a
temperatura descer para perto do zero absoluto, a fase rica em “He se tornara uma fase pura
de "He. A grande surpresa ocorre no lado rico em "He* a concentragio do isétopo diluido
*He nido vai a zero quando T se aproxima de zero, porem alcanga uma concentracdo
constante de 6.5% de “He em 'He, na pressio de vapor de saturagio, ainda em T~OK. Esta
solubilidade finita de "He em "He & o principio fisico basico da tecnologia de refrigeragiio

por diluigio da mistura “He - 'He.

e

H]
i
!

<. s
Z‘?{b He* He'
[RRy normal
“,
— %
: He? Het . -
il
= _
e supeifluido
«
=
=
3
Y.
£
.g A0 d-e “(_,.—’
= T ) (\Y’,C&qg" - -
F 3¢ ¥
. t\hL N

Duas fases

Concentracdo de He? -

Figura 4.11. Diagrama de fase da mistura ltqmda ‘He-'He a pres.sao de vapor de saturagio. O
dzag: ama wostra a linha lambda para a transigiio aaperﬂmaa de Hc, a linha de separagdo de

jmes da mistura, abaixo da qual se separam em uma fase rica em *He e em uma fase rica em
‘He, e a linha da temperatura de Fermi (T7} correspondente a componente” ‘He [17].
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A diminui¢do da temperatura na ordem dos milikelvins é alcangada quando a fase
liquida de ‘He se dilui com solubilidade finita na fase pura de *He. Previamente, deve
ocorrer a separagio de fases da mistura liquida *He -*He; isto de fato acontece quando a
mistura € resfriada a temperaturas menores que 1 K. E necessario proporcionar ao sistema
um ciclo de resfriamento otimizado, que lhe permita alcangar a separagdo de fases e a

posterior diluigdo das mesmas.

A figura 4.12 mostra um esquema de um sistema ideal de refrigeragio por dilmgéo
da mistura *He -*He. Esta figura apresenta as componentes principais de um refrigerador de
diluigio, e o diagrama de fluxo para a mistura. Inicialmente, o gas de “He, que provém da
saida do compressor a temperatura ambiente (TA), é pré-resfriado por um banho liquido de
"He 2 4.2 K. A seguir, este gas é condensado ao circular por um segundo banho de *He na
temperatura ~1.5 K (esta temperatura pode ser obtida bombeando continuamente o
refrigerador “He). A area superficial da transferéncia de calor ¢ feita de um metal tipo Cu,
Ag ou Pt, previamente sinterizado, permitindo ter uma grande area de contato para absorver
o calor que se dissipa na condensa¢io do “He [17]. Este evaporador de *He é também
utilizado como um dissipador de calor para os tubos e contatos ligados as partes mais frias
do refrigerador, as quais devem estar termicamente ancoradas. Abaixo do refrigerador de
He', encontra-se a impedancia principal que fornece a pressio necessaria para que o gas de
He® seja efetivamente condensado em 1.5K, nesta etapa do processo temos o “He na fase
liquida

A etapa seguinte do processo é conseguir a separagdo das fases. O liquido de He® é
forcado a circular através de L;m trocador de calor, 0 mesmo que esta em contato térmico
com um destilador (em inglés, still) a uma temperatura proxima de 0.7K. Abaixo do
destilador, temos a impedincia secundaria que evita a evaporizagdo do *He. Depois de
passar pela impedancia secundaria, o liquido de *He circula através de alguns trocadores de
calor para realizar um pré-resfriamento a temperaturas suficientemente baixas até produzir
dentro da cAmara de mistura (em inglés, mixing chamber) a fase diluida rica em “He e, a

acima dela, a outra fase concentrada.

Como se observa na figura 4.12, um tubo de maior largura sai da parte inferior da

camara de mistura, por onde é recuperada a fase diluida de "He e logo circula através de um



60

trocador de calor para pré-resfriar o “He que chega. Depois que o liquido diluido atravessa
o trocador de calor, ele entra no destilador, onde teremos uma concentracio do liquido “He
< 1%. O vapor acima da fase liquida diluida, dentro do destilador, tem wma concentragio
tipica de 90% de “He devido a alta pressio de vapor do “He na temperatura em que se
encontra o destilador. Se o desuitador é bombeado em seguida e realimentamos a finha de
condensagio com “He teremos um circuito fechado, onde o “He é circulado para a linha de
condensagdo novamente. Asstm, se repetird todo aquele processo explicado acima, de
tiquificagdo, pré-resiriamento, entrando na fase concentrada na camara de mistura. Isto
atravessara a fronterra de fase para produzir a fase diluida € poitanto o resfriamento do
sistema e, eventualmente, serd puxado para o destilador por pressio osmética, onde seid

evaporado. A circulagio do “He ¢ mantida por um sistema de bombeamento a TA.
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Figura 4.12. Representacio esquemdtica de um refrigerador de mistura “He-'He [17].
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Cada componente do refnigerador de diluigio tem que ser cuidadosamente elaborado
para otimizar seu funcionamento em baixas temperaturas, sendo mais crittca a mantpulagio
dos trocadores de caior. Maiores detalhes sobre as propriedades das componentes do
refrigerador de diluicio sdo encontrados na referéncia [17] Uma foto do sistema de

resfriamenio, usado em nossos experimenios, € mosirado na figura 4.13.

gl i it e 1

e e AR CH TR T TS A

. . ¥ a 7 4 . 3w agas .
Figura 4.13 Foto do refrigerador de mistura “He-'He (diluete) utilizado em nossas medidas de
resisténcia elétrica AC, mostrando as componentes principais.

A figura 4.14 mostra o sistema de resfriamento completo, ou seja, o sistema de
resfriamento propriamente dito e estagio de bombamento, onde encontramos o reservatorio
da mistura He' *He, as linhas de circulacdo e as bombas. Em nosso sistema diluete,
encontramos dentro do reservatorio uma mistura de gas *He-*He na propor¢io de 25 % de
He e 75% de 'He, seguindo as recomendacées dos fabricantes deste sistema do Instituto de
Baixas temperaturas de Grenbole (Franga). Esta concentragio deve ser mantida para
alcancar as ultrabaixas temperaturas, evitaremos qualquer pequeno vazamento nas linhas de

circulagdo ou nas bombas.
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Para otimizar o funcionamento de nosso refrigerador diluete, seguimos em cada

experimento os seguintes passos:

(™)

Instala-se o porta-amostra, ou célula de pressio, de maneira que em
contato térmico com a cimara de mistura, perto da qual se instala um

aquecedor para variar a temperatura.

Todo o sistema é fechado pois um “copo”, selado com uma cola especial
de silicone (para resistir a ultra-baxia temperatura e o alto vacuo), e

preenchido com gis de troca *He.

O insert é, entio, mergulhado, lentamente, dentro do banho de He liquido,

para pré-resfriamento.

A 4.2 K, bombea-se o gis de troca para fora até atingir o melhor vacuo

possivel, dentro do inserte.

Tem inicio o processo de injecdo da mistura do reservatério (que esta a
temperatura ambiente) para a cimara de mistura do diluete (a qual estd a
4.2 K). O compressor injeta a mistura através do frap resfriado por Nz

liquido, onde as impurezas ficam condensadas.

O processo é feito lentamente, circulando através das linhas de circulagio
permitidas para a mistura (linhas de injec¢io e aspiragdo), como se observa
na fig. 4.12. O primeiro fato a se observar ¢ a condensagdo do gas *He (T
~1.2K), depo_is' ocorre a separagdo de fases em torno de 0.8K, para logo
depois iniciar-se a circulagio da fase diluida, quando, entdo, a
temperatura comega a descer para a regido dos milikelvins. Este processo

leva aproximadamente, 4 horas.
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CAPITULO 5

CePd,AlLGa: SUPRESSAO DOS MAGNONS NA VIZINHANCA DO PONTO
CRITICO QUANTICO

5.1 Introducao

As mudangas de propricdades magnéticas em altas pressSes tem sido estudadas nos
férmions pesados (HF) isostructurais, CePd;Al; e CePd:Ga; [1] e, recentemente, no
CePd1Al,Ga [2]. Na pressdo ambiente (I;= 0), eles se distinguem pelo tipo de arranjo dos
momentos magnéticos do Ce. Assim, temos um ordenamento antiferromagnético (AF) para o
CePdAly (Tn = 2.7 K [3]) e ferromagnético (FM) para os compostos CePd;Ga; (Tc =6 K [1])
e CePdyAlLGa (Tc = 1.8 K [4]).

A ordem magnética no CePd;Gay ¢ suprimida no ponto critico quantico (QCP),
estimado em pc ~ 5 GPa [5], porem antes da transi¢do quéntica ha uma mudanga do tipo de
ordem magnética, passando de FM para AF proximo de 2.3 GPa [6]. Por outro lado, o
composto policristalino Al CePd;Al; € conduzido para o QCP em pc ~ 2 GPa, sem mudanga
na sua ordem magnética [5]. Os diferentes diagramas de fases apresentados pelos compostos
CePdyGas e CePdyAls sugerem uma delicada competigdo entre as interagdes Kondo ¢ RKKY.
Dentro deste cenario, o estudo sob pressdo do composto intermediario CePdzAl;Ga € muito
atraente, por um lado porque permite entender melhor a competi¢io entre as interagdes
Kondo e RKKY no sistema CePd; (Ga, Al); e; por outro, e mais importante, € poder estudar

uma transi¢do FM-QCP, se é que existe no CePd,AlxGa.

.\}m“‘ , . . -~ - . -
>~ Neste capitulo apresentam-se resultados de medidas de resisténcia elétrica no

CePd;AlGa sob altas pressdes e ultrabaixas temperaturas. O desaparecimento da ordem
magnética na regifio de instabilidade magnética serd abordado dentro do cenario fisico das
flutuagdes de spin (SF-spin fluctuations) bidimensionais correlacionada com uma teoria de

‘'onda de spin (SW- spin wave).
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3.2 Medidas de resisténcia elétrica sob pressio.

-

5.2.1 Definiciio do regime magnético do CePd-AlGa.

A figura 5.1 mostra medidas de resisiéncia elétrica R(T) do CePd,ALGa para algumas
pressoes representativas, dentro de um intervalo de temperaturas entre: 1.5 -120 K. Estas

medidas foram feitas numi primeiro bloco de amosira (Al), usando o método de quatro pontas
P T T

dentro da célula de pressd ilquma (p < 1.2 GPa) (ver capituio 3).
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Figura 3.1, Curvas de resisténcia elétrica em funcio da temperatura e da press@o para um primeiro
b!(,'w de amostra do CePd Al Ga. As curvas estiio normalizadas acs valeres dus resisténcias em T=

120K, e as setas indicam a temperarura onde a resisténcia tem seu muiximo valor (i ,,W)
By

As nossas medidas de R(T) no CePd;Al;Ga mostram o comportamento esperade para

a série de férmions pesados CePda(Al Gﬂ)}, repor{adob em outros trabalhos indicando a boa

R
-

qualidade da nossa amosira [4]. ?ode se obaervar na fig. 5.1 que R(T) alcanga um valor
maximo a uma certa temperatura, chamada de Tp‘mx, a qual se desloca para temperaturas
maiores com o aumento da pressio. Do modelo tedrico para as redes de Kondo proposto por
Fischer [7].T pa & oromrcional a temperatura Kondo Tk Assim, o aumento do valer de Ty
com a a ples:.ao segue O comportamento Upu.o dos compostos HE HF de Ce com ordem magnéiica,
p!’edltu no dlaorama de Domacu LS] Dentro da s1mpies descrigio do dlaolama de Donlach, a

competigdo entre a interagdes Kondo e RK I‘\‘i ¢ controlada pela redugdo do volume do ion



de Ce (aumento da pressdo). Dentro deste cenario fisico, 0 aumento T max COM a pressdo
aplicada, observado na fig. 5.1 para o FM CePd;Al:Ga, € uma indicagdo do aumento da escala
de energia da blindagem Kondo (~Tg). Como neste capitulo estamos interessados em estudar
o0s fendmenos criticos quanticos, que acontecem peito do QCP e em baixas temperaturas (1

OK), a analise quantitativa do efeito Kondo nao seré abordada.

Por outro lado, medidas de resisténcia elétrica foram feitas num segundo bloco da
amosira Al, deniro de um intervaio de temperaturas 0.04 < 'K < 20 e pressdes 0 < p GFa <
4.7 As curvas de resisténcia eiétrica normalizadas a 26 K (R(TWR(20K)) sdo mosiradas na
figura 5.2. Estas medidas ndo sérﬁo transformadas para resistividade elétrica p(T) devido &

¢

forma geométrica irregular da amostra CePdALGa.

0.18 P2
+ 0.23 GPa
- 0.4 GPa
0.5 GPa E
0.5 GPa
0.3 Gpa
= 11 GPa 1
1.9 GPa .
3.1GPa
4.7 GPa

10 12 14 16 18 20
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Figura 5.2. Medidas de resisténcia elétrica normalizadas a 20 K (R/R{20K})) emn diferentes pressoes.
O retingulo mostra o regime de temperaturas estudade que & F apresentado na Fig. 5.3.

A figura 5.3 mostra as medidas de resisténcia etétrica R(T) para algumas pressdes
representativas, 1o regime de baixas temperatiras que nos interessa estudar (< 4K). As curvas

solidas represemiain os aju:,tea com lei exponenman e de potenma considerando o -
\ - ‘__/_1

-\
espathamento dos elctrons de Londugao pelas ondas de spin e a contribui¢do liquido de Fermi,

respectivamente. 1sto seré abordado com detalhe mais adiante. =
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Figura 3.3. Medidas de resisténcia elétrica no intervalo de baixas temperaturas, para algumas
pressdes representativas. As linhas solidas representam os ajustes considerande as contribuigdes do

espalhamento elétron-magnon e liguido de Fermi (FL), as quiais serdo abordadas mais adiante.

Nas figuras 5.2 e 5.3 observa-se que todas as curvas de R(T) apresentam uma
concavidade para baixo, bastante alargada, se estendendo desde IK até, pelo menos, o iimite
de temperatura das medidas (20 K). Este fato impede determinar a temperatura de ordem
magnética pelo método grafico, onde geralmente, inflexdes (bends) nas curvas de
resistividade elétrica sio associadas as transigdes magnéticas. Todos os dados existentes sobre
os valores das temperaturas de ordem magnética (Tmag), em fungdo da pressdo, obtidos por
medidas de susceptibilidade ¥(T) e de calor especifico C{T) s@o reporiados nas. ref [6] e {9];"{ '
respectivamente. O valor de Tamag varia entre [K e 2.5 K nuin intervalo de pres'é'c')'es menores
que 2.7 GPa [9]. Neste intervalo de temperaturas, as medidas R(T) (ver fig. 5.3) ndo mostrar,
de forma clara, indicacdes associadas a uma possivel transigdo magnética. Sendo assim, outro
critério para extrair T, das medidas de resistividade deve ser utilizado. -Estg critério

™,
considera Taag cOMo 0 minimo na segunda derivada da resisténcia d*R/T® [10]. Antes de
continuar com a discussdo sobre a influéncia da pressiio sobre Tiue, uma estimativa da

contribuicio elétron-fdnon em baixas temperaturas serd apresentada (a seguir).
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Uma analise rigorosa da contribuigio magnética para a resisténcia elétrica a baixas
temperaturas, requer subtrair a contribuigdo por espalhamento de fonons. Com a finalidade de
estimar a contribuigio elétron-fondn na resistividade (ppn) para o composto CePdAlGa, no
limite de baixas temperaturas, usou-se a reiagdo conhegida de Bloch—_Grm@\isen, tal que pon =
> 4R Oy (T/Op) quando T— 0 K [11]. Das medidas de C(T) no CePdvAEQGa %'\E) valor estimado
para a temperatura de Debye G)D ~ 104 K r12] e 0 pardmetro R propomlonax a intensidade da
interacdo elétron-magnon ¢ ouujo do uomposto lbOBbtﬂJtLllﬂl F‘vl CePd:Gay, R = 0.088
uQemkK™’ [9]. Assumindo uma forma regular para amostra, t1po parg@lefp}pedo, com

. . . 2 - -
cumprimento L= 3mm e area transversal A= 2mm-”, podemos estimar aproximadamente a

contribui¢do [;or espalhamento de fonons & resisténcia elétrica (Ryp). abaixo de 5K, dado por
Roi < 2 *107 102, Este valor obtido € 0 mesmo para ambas células de pressdo, a liquida e a de
Bridgman (ver cap. 3). Considerando que o valor da resisténcia residual Ry no CePd;AlGa ¢
maijor que 2 m€} para todas as pressdes, teremos que Ry ndo infivencia a nossa analise de

R{T} em baixas temperaturas.
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Figura 5.4 Segunda derivada da resisténcia eiétrica, FRAT(F/K), no CePdAlGa para algumas
pressoes,

A figura 5.4 mostra as curvas de d*R/dT* para algumas pressdes, do minimo destas
curvas podemos estimar Tmg. O erro em T esta associado a dispersio de Tmag enconirada
em diferentes intervajos de temperatura. A figura 5.5 mostra a dependéncia com a pressao de
Tame Obtida dos nossos dados de R(T) comparada com os valores de Tmag obtidos por medidas
de calor especifico C{T) [9]. Taae pode representar, tanto a temperatura de ordem de Curie
{(Te) como a temperatuxa de Nee; {T«), para o caso F‘vI e AF, 1e>pect1vamente As medidas de

(D) 1eportada> na ref. [9] foram feitas usando uma «.elula liquida até pressdes p ~ 2.5 GPa.



Em principio, observa-se na fig. 5.5 um comportameito semelhante de Tp,e obtida a partir da
medida de R(T) e C(T), onde os valores sdo mais proximos na regido de baixas pressdes. Este
fato pode estar relacionado com as condigdes experimentais da presséo aplicada. Nas medidas
de resisténcia elétrica foi usada uma célula Bridgman para pressdes p > 1.2 GPa, este tipo de
céiula ndo proporciona as mesmas condigdes hidrostaticas que a célula liquida (ver cap.4).
Assim, podemos esperar que o gradiente de pressdes induzido em altas pressdes influencie na
estimaiiva da pressdo, manifestando-se, também, num alargamento da barra de erro. Isto
explica porque dentro no regime hidrostatico os valores de T, 0btidos em R{T) e C({T) sdo
proximos, ao contrario da tendéncia que eles seguem fora deste regime Argumento
semelhante foi usado para expiicar as diferentes dependéncias com a pressdo de Ty perto do
QCP no CePd;Si;, reportadas enire as medidas de C(T) (usando uma célula liquida) ¢ R(T)
(usando uma célula de Bridgman) [13]. O segundo fator, menos relevante, mas que ndo pode
ser descartado, estd baseado no calculo de T, através da derivada segunda, d"R/dT*. Na tig.
5.3 observa-se que a concavidade em R(T) ¢ bastante larga e lisa, portanto, o ponto de
inflexao em R{T) associado a Tme poderia levar a uma incerteza 1'1‘1.3101' na determina¢ao da

d'R/dT* ¢ também de T
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Figura 5.5 Dependéncia com a pressio da temperatura de ordemn magnética, 1., extraida das
medidas de resisténcie eldirica R(T)e calor especifico C(T) {ref. [9])

Os dados de resisténcia elétrica a baixas temperaturas no CePdAl:Ga, na fase de

ordem magnética, podem ser descritos, aproximadamente, pela formula:

h

R(I =R, (Ty+ml~ (3.1}



Aqul, (Regw) € a contribuigio do espalhamento dos etétrons de condugdo pelas ondas de spin,
que depende, essencialmente, do tipo de espectro de excitacdo; e o segundo termo, T esta

retacionado ao comportamento liquide de Fermi (FL).
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Figura 5.6, AR=(R-Ry) vs. aT. A linfias retas, de pendente g, sdo constiuidas a partir da relacdo
AR=R-R,=aT"

Usualmente, na fase magnéiica ordenada e em baixas temperaturas, R(T) niostra uma
coniribuicdo mais importanie das onda de spin do que do comportamento FL [13]. Assim
mesnio, como o espectro de onda de spin depende do tipo de ordem magnética, a dependéncia
com a temperatura da resisténcia elétrica deveria, em principio, permitir extrair alguma

informagéo sobre o tipo de ordenamento magnético de longo alcance [14].

Para uma analise mais rigorosa dos dados de R(T), a dependéncia com a pressdo da
contribuigdo por espalhamento elétron-etétron deve ser considerada. Assim, partindo da
relagdo para esta contribuigio, na sua forma geral R(T) = Rot T, pode-se chegar ao calculo
do valor de & através da pendente do grafico In {R-Rq) v;, InT. Em principio g conhecido
comd -ex;.?oenre efefivo, pode adotar valores como £ > 2 no caso de uma fase magnética

ordenada [13], &= 2 para o caso puramente FL e, 1< &< 2 para o caso nde Liquido de Fermi

(NFL) [16}].

A figura 5.6 mostra o grafico In (R-Ry) vs. InT para distintas pressées. A primeira
vista, uma reta pode ser tragada para tomar conta da dependéncia linear de 1n (R-Ro) com InT,

dentro de uni apreciavel intervalo de temperaturas, ainda considerando o espalhamento dos

s



dados em T < 1K. A partir da pendente de cada uma dessas retas podemos estimar o valor de
& para cada pressdo, cuja variagdo com P € mostrada na figura 5.7, que apresenta a
dependéncia com a pressdo do expoente efetivo & (p), com &> 2 para pressdes menores que
3.1 GPa, enquanio que, i< g <2 em p = 4.7 GPa. No primeiro caso, o valor > Z para p < 3.1
GPa, ¢ uma indicagdo que o material encontra-se em uma fase magnética ordenada, porem ¢
necessario considerar no intervalo de baixas temperaturas, ambas contribuicdes, Rgw € AT a
resisténcia elétrica. No segundo caso, o valor de £ <2 indica que em p = 4.7 GPa, o inaferial
CePd;Al;Ga encontra-se fora do regime magnético. Isto € consistente com o faio de ndo ser
possivel calcular o valor T, nesta pressio. Contudo, devido & grande incerteza no valor da
pressdo para este ponto, nenhuma afirmagdo conclusiva sob o estado do materiai pode ser

feita. A discussdo deste probiema sera abordada mais adiante.
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Figura 3.7. Dependéncia com a pressio do expoente efetivo s A seta indica a transi¢do de uma fase
magndtica para uma paramagnética

5.2.1.1 Mudanga na ordem magnética do CePd.AlLGa induzida por pressio hidrostitica.

Estando definido o regime magnético, € possivel extrair os valores do gap dos dados
de R(T). Inicialmente, consideremos o caso do material ferromagnético anisotropico, comi
relacio de dispersio dos magnons dada por o = A +D k* (no limite de vetores de onda
pequenos), onde A € o gap anisotropico € D a velocidade da onda de spin {17, 18]. Em
ferromagnetos anisotropicos, como € o caso do CePd2Al:Ga, o gap A presente no espectro de
excitagdo estd associado ao espalhamento elétron-magion em baixas temperaturas, como ¢
reportado no RNIBC (R = terra rara) [17]. Portanto, a resisténcia elétrica emﬂbaixas

temperaturas' terd uma dependéncia de acordo com uma lei exponencial, dada por [17]:



Ry (T)= R, +bATe

o { kZTJ (52)

onde R, ¢ a resisténcia residual e & € uma constante que depende do material. A expansio em

série dentro dos colchetes ¢ valida para kgT << A

Por outro lado, em antiferromagnetos com anisotropia magnética, existe uma relagio

de dispersao diferente para as ondas de spin, dada por @ =+vA* +D’k” ; que leva a uma

dependéncia da resisténcia elétrica com a temperatura diferente, dada por [15, 19]

Asians —2 2k, TN 2(k,TY
R i T :R +A el 3127’4!,, kgT l+: B + = B 5-,_‘
(1) 0 (ka] € { 3( Aj 15[ A } (5.3)

O coeficiente 4 esté relacionado com a velocidade de onda de spin, D, dada por A /
¥ ouAec I P onde I é o acoplamento magnético efetivo entre os ions de Ce [15]. Este
coeficiente 4 pode também ser relacionado com a rigidez (stiffiess) das ondas de spin ¢ por

Aax 170”7 [19]. A relagio entre colchetes na eq. (5.3) é valida so para kgT< A
N
hy Ambas equagdes, (5.2) e (5.3), foram usadas para ajustar os nossos dados de
| resisténcia do CePd;Al;Ga num intervalo apropriado de temperaturas onde a expansdo é

valida (Tt < 0.65 Ty, sendo Tg 0 limite maximo na temperatura do ajuste). Se encontrou,

que ambas fungdes, para os casos FM e AF ajustam muito bem os dados para pressdes
menores que 0.5 GPa. Acima desta pressdo, o ajuste FM piora, gerando valores de gap
fisicamente muito pequenos, ou bela auséncia de convergéncia do ajuste. No entanto, a fungio

(5.3) para o caso dos antiferromagnetos, ainda produz ajustes de boa qualidade e com gap

fisicamente razoaveis em pressdes maiores que a 0.5 GPa. A tabela 5.1 mostra os valores do

gap (A) e Ty obtidos da analise das medidas de resisténcia elétrica, usando a combinagio
das equagdes (5.1), (5.2) € (5.3), para as ordens magnéticas FM e AF. Os valores apresentados
na tabela 5.1 reproduzem, satisfatoriamente, a dependéncia com a temperatura da resisténcia

elétrica até temperaturas proximas a Tpag, tal como pode ser visto na fig. 5.3.

As medidas de magnetizagio mostram que o CePd,Al,Ga € ferromagnético na pressao
zero [4]. Assumiremos que os valores do gap extraidos em pressdes p < 0.5 Ga correspondem
a um espectro de onda de spin FM, enquanto que, serd AF para pressdes acima de 0.5 GPa até

p=3.1 GPa. Os argumentos fisicos serdo abordados a seguir.
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Tabela 5.1 Valores dos pardmetros obtidos do ajuste de dependéncia da resisténcia elétrica
com a temperatura ,usando as equagdes (5.1 ), (3.2) e (3.3) para o calculo do gap para as
regides com diferentes ordens magnéticas. O niimero entre paréntese representd o erro em
cada valor calculado.

P Troe (K) | Ro(Q) | b(10°QUKY) | A(107 Alkg(K) m( 107
(GPa) Q/KY) QK
0.19 | 1.53) | 0.00225 3.0(2) - 1.03(7) 1.1(3)
0.23 | 1.43(3) | 0.00268 2.8(2) - 0.95(17) 1.4(2)
FM
4 1.45(8) | 0.00115 2.2(1) - 1.37(10) 2.2(1)
5 1.86(13) | 0.00243 4.6 (9) - 1.40(26) 1.8(2)
6 1.90(11) | 0.00243 - 5.0(1) 1.50(22) 1.8(7)
8 1.50(8) | 0.00096 - 2.3(2) 1.70(8) 1.0(3)
AF 11| 247(12) | 0.05021 - 53.6(9) 2.09(18) 52(2)
19 | 222(19) | 0.0269 - 19.8(2) 1.58(10) 20(2)
31 | L21(17) | 0.03571 - 19.0(2) 0.80(23) 27(3)

A figura 5.8 mostra a dependéncia com a pressdo da temperatura magnética Tpag(P), 0
gap A(p) e, os coeficiente 4 ¢ b, calculados da eq. 5.3 e mostrados na tabela 5.1. Nesta figura
se observa-se que tanto Tmsg(P) como A(P), seguem o mesmo comportamento em todo o

regime de pressdes. Isto € uma indicagdo que ambas grandezas estdo correlacionadas.
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guia.

Iniciando a nossa discussdo para as pressdes menores, observamos na fig. 5.8 que
ambas grandezas Tmas(p) € 2A(P) diminuem rapidamente ai¢ 0.2 GPa; acima desta piessio a
tendéncia € se manter constante até 0.5 GPa, para depois experimentar um aumento ate ~ 1.2
GPa. Este mesmo comporiamento monédiono de Tmag com a pressao, foi reportado em medidas
de susceptibilidade AC (y.c) a baixas pressdes (< 0.7 GPa) por Sillow e colaboradores [4].
Estes autores assumem a existéncia de um ordenamento magnéiico em todo o regime de
pressdes investigado (ver cap. 4). Mais recentemente isto foi confirmado por medidas de calor

especifico, onde o ordenamento nragnético € observado até p ~2.7 GPa (ver fig. 5.5) [9].

Sillow e col. [4] reportam uma mudanga na pendente de Tnae(p) proximo de 0.4 GPa,
acompanhado por uin decréscimo na amplitude do sinal de yac. Este fato é usado para extrair
conclusdes indiretas. O rapido decréscimo na amplitude do sinal de yac para p> 0.4 GPa
estaria associado a mudanca da ordem FM para AF. Isto € deduzido da comparagéo enire as
diferentes sinais na amplitude de y.c encontrados nos compostos CePdrGa; (FM) e

CePdAls (AF) {4]. Por outro lado, considerando nossos dados de R(T), a mudanga da ordem
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FM para AF estaria associada ao fato de que so existe uma equagdo consistente para obter A

acima de 0.5 GPa, que corresponde ao espectro AF da eq. (5.3).

A fisica envolvida na mudanga da ordem magnética do composto CePd,Al:Ga sob
pressdo pode ser discutida em analogia com a influéncia da press3o quimica no sistema
CePdy(Al.«Gay)s, onde a estrutura cristalina € do tipo PrNi;Al; [9]. Embora nio se saiba nada
sob a estrutura magnética do composto FM CePd;Al;Ga, em p= 0, assumiremos uma estrutura
magnetica semelhante ao composto isoestrutural FM CePd;Ga;. Partindo desta suposigio,
espera-se que no CePd;Al;Ga e em p=0, os momentos de Ce encontrem-se alinhados
ferromagneticamente na dire¢do das bases planares ab da rede cristalina hexagonal [13]. O
acoplamento entre os planos FM, a longo do eixo ¢, reproduzird uma estrutura magnetica

tridimensional (3D).

Segundo Mentik e col. [20], em sistemas com grande anisotropia magnetica, tipo
CePdy(Ga,Al); ou UPdAlL;, os acoplamentos magnéticos em cada diregdo podem ser tratados
independentemente, ou seja, aqueles que acontecem dentro dos planos (intraplanar) e aqueles
que acontecem em diferentes planos (interplanar). Pode ser assumido no CePd;Al;Ga que o
acoplamento magnético intraplanar ¢ mediado pela hibridizagdo Ce-Pd (Jra), enquanto que o
acoplamento interplanar é visto como uma interagdo puramente RKKY ao longoe do eixo ¢
(J7) mediada pelas camadas intermediarias de Al/Ga, sendo este Gltimo, o responsavel pelo
ordenamento de longo alcance. Assim temos, inicialmente, a aplicagdo de baixas pressoes
produz uma diminui¢do no pardmetro de rede ¢, modulando a interagdo RKKY que toma
conta da mudanga da ordem FM para AF. Este mesmo cenario fisico € usado para explicar as
diferentes ordens magnéticas adotadas pelos compostos CePd;Ga;, CePd;Al;Ga (FM) e ©
CePd,Al; (AF). Posteriormente, assim como a pressdo aplicada aumenta na nova fase AF do
CePd,Al;Ga, a competigdo entre, a interagdo RKKY ao longo do eixo ¢ ¢ o aumento da
hibridizagdo do Ce-Pd pela redugdo do parametro a, sera responsavel pelo comportamento de
Tw. Isto explicaria o aumento de Ty para p > 0.5 GPa (J7 > Jrq) €, sua posterior diminuigdo

acima de 1.5 GPa (Jes> Jz ), conforme € observado na fig. 5.5.

O cenario fisico discutido acima para o CePd;Al,Ga pode descrever, satisfatoriamente
o diagrama de fase do sistema CePd;(Ga, Al);. Além disso, medidas de calor especifico

excluem a presenga de estados vidro de spin no CePd;AlxGa [9].
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3.2.1.2 AF CePd Al;Ga conduzido ao QCP. Supressdo dos magnons anisotropicos.

Nesta segio discutiremos a analise dos dados de R(T) no regime de pressdes onde o
composto CePdAl;Ga apresenta uma ordem AF, portanto, Tuwag Serd substituido pela
temperatura de Néel (Tn). A fig. 5.8 mostra que acima de 0.5 GPa, Tx{p) ¢ A(p) aumentam
com a pressdo ate p ~1.2 GPa. Acima desta pressio, ambas quantidades diminuem, pelo
menos ateé p ~ 3.1 GPa. Como Twn(p) apresenta um comportamento tipico de HF de Ce com
ordem AF [21], se esperaria que Tx passasse a zero numa determinada pressdo critica (pc)
indicando o ponto critico quantico (QCP) do CePd;Al,Ga. De acordo com a fig. 5.8, esta
pressdo critica estaria localizado acima de p ~ 3.1 GPa. Do mesmo modo, o desaparecimento
de A numa determinada pressdo critica pc°% seria uma indicagdo da supressdo da anisotropia

das ondas de spin.

Por outro lado, a fig. 5.8 revela que para pressdes superiores a 1.9 GPa, Ty € reduzida
enquanto que o coeficiente 4 permanece quase constante. Considerando a barra de erro no
coeficiente A, pode-se assumir que A4 permanece constante desde pressdes 3.1 GPa até pc,
acima da pressdo critica espera-se o colapso de todo tipo de ordem magnética. Considerando a
relagdo entre o coeficiente 4 e I°( Ax/'I?), em principio, Ty pode ir a zero ainda tendo 770
Este comportamento € pouco observado em materiais magnéticos convencionais, onde o
desaparecimento de Ty ¢ explicado pela perda do acoplamento magnético de longo alcance.
No entanto, a diminui¢do de Ty com a pressdo pode ser correlacionada com a diminuigao do
gap anisotropico das ondas de spin. Assim, podemos esperar que na vizinhanga do QCP, o
colapso de Tn—> OK esteja associado ao desaparecimento de A. Um comportamento similar
foi relatado para o composto CeCoGes258ig.75, com Ty =5SK em p=0 e conduzido para o QCP
~0.75 GPa [ 16,19]. O cenario fisico para explicar o comportamento critico deste composto
esta baseado numa teoria de onda de spin ¢ as flutuagdes de spin bidimensionais (2D). Um
cenario fisico semelhante serd considerado na discussio dos resultados apresentados na fig.

5.8 para o CePd;Al,Ga, apds estimar o ponto critico quantico (QCP) que segue.

A figura 5.9 mostra as linhas criticas 7y(p), calculadas a partir da lei de poténcia Tx(p)
= | 8|, onde | 8l =| p-pc/ mede a distancia a0 QCP e, i ¢ o expoente de deslocamento (shift
exponent). As linhas Tn(p) sdo reproduzidas, de maneira que passem pelos dois ultimos
pontos de Ty e, a extrapolagdo destas, para Ty —> OK, definam diferentes valores de pressdes
criticas. Por um lado, a teoria das flutuagdes de spin (SF) prediz uma linha critica com y =

Z/(d+2z-2), sendo d a dimens3o efetiva das flutuagdes de spin e z o expoente dindmico [22, 23].
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Assim, para um material quase AF (z=2) perto do QCP, Ty « |8 ** ou Tn« 8" no caso em
que a transigdo AF-QCP seja governada pelas flutuagSes de spin 3D ou 2D, respectivamente
[21, 23, 24]. Deste modo, usando a extrapolagio para o caso 3D se obtém um QCP em p*™
= 4 GPa, enquanto que para o caso 2D, o QCP é estimado em pc™” " =4 5 GPa. Por outro
lado, a teoria de campo meédio (MF) prediz um expoente y =1/2 para um material quase AF,
no caso d=3 e expoente dindmico z=1, associado com os modos das ondas de spin amolecidas
no regime da instabilidade magnética, tal que, A = | 81 [24]. Usando as predicdes do MF se

estima um QCP em p*™ =3.6 GPa.
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Figura 5.9 Linhas criticas para diferentes expoentes efetivos y associados a transicio AFM-QCP
no CePd.AlLGa.

Contudo, a escolha do QCP no CePd;Al,Ga, extraida das nossas medidas de R(T),

depende de dois aspectos:

i) Os resultados das medidas de C(T) estimam o QCP no CePd;Al,Ga em pc™" = (2.8 +0.2)

~ P (T
GPa [9]. Em comparacdo com nossos resultados, o valor mais proximo a pc M corresponde a

pct™. Considerando que a analise da nossas medidas de R(T) mostram evidéncias de ordem
magnética até 3.1 GPa, podemos estimar o QCP na pressdo critica pc ~(3.620.5) GPa. A

diferenca entte os valores do QCP, estimados das medidas de C(T) e R(T), pode ser atribuida
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as condigdes experimentais da aplicacdo de pressdo. Nos experimentos de C(T) sob pressio
foi usada uma célula liquida que garante as condigdes hidrostaticas, enquanto que, em nossos
experimentos de R(T) sob pressdo, usou-se além de uma célula liquida, uma célula de
Bridgman para alcancar as pressdes maiores. Considerando as condi¢des de pressio quase
hidrostaticas na célula de Bridgman (ver cap.3), podemos esperar que a distribuicdo de
pressdes Influencie os resultados de R(T). Isto explicaria o deslocamento Tpas(P) nas medidas
de R(T) em relagio as de C(T), no intervalo de pressdes onde a célula de Bridgman € usada
(ver fig. 5.5). O argumento sobre os diferentes meios de transmissdo de pressdo também foi
usado por Demuer e col [13] para explicar os diferentes QCP e intervalos de

supercondutividade, obtidos em experimentos de R(T) e C(T) no composto CePd;S1s.

i1) A escolha de pc ~ 3.6 GPa como QCP do CePd;AlyGa sugere adotar as predi¢cdes do MF
na descrigdo do comportamento critico, que de fato, € a mais apropriada devido a escassez de
pontos Ty experimentais na regido préoxima ao QCP. Embora MF possa dar uma boa
estimativa do QCP no CePd.Al;Ga, esta teoria ndo pode fornecer informagdo sobre a natureza
e a dimensionalidade das flutuacdes de spin bidimensionais (2D-SF) [22,23]. Considerando a
limitagdo de usar as predi¢des da teoria SF, o comportamento critico quéntico e sua relagdo
com a dimensionalidade das flutuagdes de spin devem ser abordados dentro de um cenario
fisico diferente, como serd discutido a seguir. Contudo, no que segue na discussio deste

capitulo, o QCP do CePd;Al,Ga seré considerado na pressio critica pc~3.6 GPa.

O comportamento critico quintico do CePd;Al:Ga na fase magnética pode ser
abordado dentro de um cenério fisico que contemple a modificagdo do espectro das ondas de
spin pela dimensionalidade dasflutuacdes magnéticas. Usando a teoria de SW, Continentino e
col.[14] mostraram que existe uma relagdo entre Ty e A, que depende da dimensionalidade do

espectro das excitacdes magnéticas. Assim, temos para um sistema 3D com S=1/2

- ! (5.4)

oy (&) |12 a5

onde I' é 0 acoplamento efetivo entre 0s momentos locais de spin S, diretamente proporcional

ko Ty

a velocidade D. Por exemplo, para um sistema ctibico 3D, com intera¢@es entre vizinhos mais

proximos, I' = NG (D/ a), onde a € a distincia entre vizinhos mais proximos.
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Da eq. (5.4) podemos observar que em presenga de isotropia nos magnons, A=0, existe
uma temperatura de Néel finita, tal que, kz7v =(1/2) I'. Assim, no cenario fisico das ondas de
spin 3D e com A=0, o colapso de Tx dependera da supressdo do acoplamento entre os ions
magnéticos de Ce (I'—>0). Nos experimentos sob pressdo, o gap A(p) pode ser conduzido a
zero numa determinada pressdo critica pCG"P - Mesmo com os magnons anisotropicos AF,
suprimidos neste ponto pcG"'” , a ordem magnética pode existir com Ty = 0K, assumindo que os

momentos magnéticos do Ce ndo estdo extintos (unguenched moments), de modo que I' =0.

A eq. (5.4) foi usada para calcular a constante de acoplamento efetivo I” na seguinte
forma. Escolheu-se o intervalo de pressdes onde A¢p) mostra uma tendéncia quase constante
e, também, um comportamento quase constante de 7{p) (4 < 1/T’ *). Considerando os valores
de A/kp = 0.8 Ke Ty = 1.22 K em p=3.1 GPa e, assumindo / constante, a eq. (5.4) determina
T/ks =1.8 K. O valor obtido do coeficiente T ¢ fisicamente razoavel comparado com aquele
obtido no composto férmion pesado AF CeCoGez25Sip.7s [14]. Por outro lado, desde que a
velocidade D ¢ independente da pressdo, no intervalo em que 4(p) € constante, deveriamos
esperar que I o D-a aumente com a pressdo, como conseqiiéncia da diminuigio da distincia
entre os vizinhos mais proximos a. Este aumento ¢ consistente com o diagrama de Doniach
para os férmions pesados e sua aproximagdo ao QCP, embora nossos resultados indiquem que
a variacdo de T’ é muito pequena para influir significantemente na variagdo de T, perto do
QCP. Por exempld, considerando a relagiio entre a variagiio do parametro de rede numa rede
ciibica Aa com a variag#o da pressio AP, dada por daa = AP/(3K 5 com ™t ~ 1 Mbar [25],
encontramos que, 1" varia ~4% num intervalo de pressdes entre 1.9 e 3.1 GPa. De fato, a
pequena variagdo em I ~4% éorresponde a variagio da mesma ordem do parimetro ¢ se

considerarmos um sistema cubico 3D [25].

Assumindo que a dependéncia com a pressdo de A(P) e A(P) se mantém at€ o QCP,
isto €, A(P) constante e diferente de zero com A(P) — 0, a simples relagdo da eq. (5.4) para
um sistema 3D ndo poderia explicar o desaparecimento de Ty no QCP. Desta maneira,
associando as flutuacdes de spin com o mecanismo responsavel pelo desaparecimento do gap,
pode-se argumentar que as flutuagdes de spin 3D ndo seriam a base do apropriado cenario
fisico que regula o comportamento critico de Ty no CePdAl;Ga. Uma situagdo diferente a
esta se encontra se a abordagem fosse feita dentro do cenario das flutuagBes magnéticas

bidimensionais (2D), como veremos a seguir.
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Em principio, uma analise considerando as ondas de spin em duas dimensdes pode ser
feita. supondo que os graus de liberdade do acoplamento AF dos momentos magnéticos de Ce
no CePd>Al;Ga estdo limitados numa estrutura planar. Assim, para um sistema com dimensio
d =2 e §=1/2, s6 existira ordem de longo alcance a temperaturas finitas na presenga de um

gap de ondas de spin. A temperatura critica Ty € dada por:

kT, = 2 (5.5)

1+(a/TY lr{l+ |

2(A/r)ljl

onde para uma rede quadrada, I = V2 (D/ @) [14]. Note-se que quando A— 0, a temperatura

de Néel se anula, tal como ¢ esperado para um sistema isotropico em @=2.

Antes de continuar com nossa discussdo sobre o cenario das ondas de spin em 2D,
deveriamos enconirar argumentos validos que justifiquem esta abordagem. A suposi¢do que
considera as interagBes magnéticas restritas em duas dimensdes deveria estar associada a
particularidades do arranjo dos momentos magnéticos do Ce na estrutura cristalina hexagonal
do CePd,Al;Ga (ver. fig 3.1 no cap. 3). Embora a dimensionalidade da sua estrutura
magnética ainda ndo tenha sido estudada, podemos propor um modelo de estrutura magnética
para este composto, tomando como referéncia os compostos isoestruturais CePd:Gaz (FM) e
CePd,Al; (AF). Dentro desta analogia, a estrutura FM do CePd;Al,Ga pode ser vista como
planos ferromagnéticos acoplados FM ao longo de eixo ¢, enquanto que, para a estrutura AF,
os planos FM estdo acoplados AF ao longo do eixo ¢ (ver fig. 5.10) [26, 27]. Em ambos 0s
casos, 0s acoplamentos magnéticos intra- e inter- planar definem o carater 3D do sistema

magnético.

Devido ao interesse em estudar o comportamento critico do CePd;Al,Ga vamos a
discutir a estrutura AF, mostrada na fig. 5.10 (b). Por simplicidade, na fig. 5.10 (b) os
momentos magnéticos estdo alinhados na diregiio do eixo 4. Nesta configuragfo, o sistema
magnético 2D pode ser visto como um ensemble de planos bc AF (ver segdo sombreada na
fig. 5.10 (c)) sem acoplamento magnético entre eles ao longo de a. Tendo em conta a relagio
entre as distincias ¢/a ~0.8, a perda do acoplamento magnético ao longo do eixo a ndo deixa

de ser uma suposigdo razoavel [4].



(a) FM (b) AF

Pd

@ Al Ga

Figura 3.10. Proposta de estriitira magnéiica para o CePd-AlLGa. (@) Caso ferromagnético (FM).
(b) Caso antiferromagnético (AF). (c) Caso das flutuacses de spin bidismensionais (2D-SF), que por
simplicidade foi representada apenas num plano.

Retornando & discussido do cenario 2D, a eq. (5.5) € usada para calcular o acoplamento
efetivo 110 caso 2D, com o mesmo procedimenio usada no caso 3D. Assim, obiém-se 1/kz =
2.55 K para o caso 2D, valor fisicamente razoavel para o acoplamento magnético efetivo [14].
Do mesmo modo que no caso 3D, a variagdo de I' € bem pequena no intervalo de presses
entre 1.9-3.1 GPa (~5%), da mesma ordem de magnitude se calcula a redugio do pardmetro

de rede @ de uma rede quadrada ideal 2D {25].

A escassez de pontos experimentais na regido critica dificuita a escolha da ler que
descreve a redugdo de A(P) até pc ~3.6 GPa, mas em comparagdo com ¢ comportainento
critico de A(p) reportado no composto CeCoGeyzsSig7s, podemos propor um decréscimo
linear de A(p) atribuido aos modos de onda de spin amotecidos [14, 24]. Desta forma,
diferentes extrapolacdes lineares podem ser propostas para A(p) acima de 1.9 GPa, como

VEremos a Seguir.
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Figura 5.11. Ty e gap em fungdo da pressdo para a ordem antiferromagnética (AF). As linhas retas
representam as diferentes formas de queda linear do gap definindo diferentes pontos de corte no
eixo P (pc°). A curva pontilhada é reproduzida substituindo na eq. 3.5, para o caso 2D, a fungdo
linear para o gap da forma Ap)=0.2*(3.5-p) e {7hz =2.55 K.

A figura 5.11 mostra a extrapolagao da linha reta A;(P) —0, passando pelos pontos 1.9
e 3.1 GPa e, revelando um pc“” ~4.3 GPa. Ainda considerando a barra de erro em p, este
valor de pc”® ~4.3 GPa é alto demais para ser considerado um valor fisicamente razoavel,
devido a restri¢io de que pc°® deve ser menor ou da ordem de pc (~3.6 GPa). O fato de
considerar pcG“‘” < pc leva a um decrescimento linear do gap para o QCP mais abrupta do que
aquela proposta para Aj(P). Da fig. 5.11, a escolha de um pcG"p ~ pc implica em reduzir o
intervalo de pressdes, perto do QCP, onde o gap ¢ linear. Do ponto de vista fisico, isto estaria
relacionado com o intervalo de pressdes considerando como a regido critica quéntica, onde as
flutuagdes de spin sdo relevantes para o desaparecimento de Ty. Dentro desta suposigao, uma
linha reta para o gap do tipo Ax(p)= 0.2(pc"*-p) (em Kelvins) e P ~3.5 GPa, é proposta de
maneira que esta linha reta sé é valida no intervalo de 3.1 GPa até a pc.  Assim, usando
Ap)= 0.2(35-p) e T/ks = 2.55 K na eq. (5.5) se reproduz satistatoriamente, a dependéncia

com a pressdo de Tn(p), inclusive em pressdes fora do regime do gap linear, tal como pode ser

observado na fig. 5.11.
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O valor fisicamente razoavel de /4. a tendéncia de A¢p) e de Ax(p), propostos na
vizinhanga do QCP, sdo indicagdes de que o desaparecimento das excitagdes magnéticas e da
ordem local, acontece na mesma pressdo critica pe ~3.6 GPa. Outras linhas criticas Tn{A(p,
pcGJ?)) sdo mostradas na fig. 5.12, reproduzidas com diferentes linhas retas A(p) e diferentes
valores de p(ﬁG”’”‘ , tal que, 35 < pg{}“‘” Kkar < 37 Como pode ser observado na fig. 5.12, todas
estas iinhas retas A(p) ainda reproduzem satisfatoriamente, o comportamento de Ty, indicando
que, além da queda abrupta de A(p) na regido critica, a escolha de pe proximo de 3.6 GPa ¢

um bom valor de QCP extraido da analises dos dados de R(T).
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Fignra 3.12. Cuivas de Tu(p) calculadas a partir da eq. {3.3), para diferentes expressdes lineares do
gap que depende da pressdo e do valor de pc escolhido.

Por outro lado, a figura 5.13 mostra uma comparagdo entre as linhas criticas Tn(p)
obtidas pela aproximagio de MF para um sistema 3D (z=1) e, pela descrigdo das SW - 2D,
com A(pF 0.2 (36-p). Embora a escassez de pontos experimentais impecga fazer alguma
afirmacido conclusiva sobre a validade de ambas as teorias na descri¢io do comportamento
critico de Tw. € possivel sugerir, em principio. que ambos modelos tedricos coincidem em
mostrar um comportamento esperado para T na proximidade do QCP [28]. Em particular, o

: . L. cae . | .
modelo de MF proporciona um critério valido para a escolha de A o< | p-pdl , associado com as



ondas de spin amolecidas perto do regime de instabilidade magnética [24]. Esta linearidade A
¢ usada para descrever Ty com base nas excitagdes magnéticas bidimensionais (2D). O fato de
considerar, por um lado, o modelo de MF para um sistema 3D e, por outro, uma abordagem
de SW de um sistema 2D, pode levar a uma contradi¢do, a menos que, consideremos a
relevancia da escala de energia das interagdes fundamentais com respeito a distdncia ao QCP

[22-24].
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Figura 5.13. Comparagio entre as curvas preditas pelos modelos tedricos, campo médio (MF) e as
ondas de spin em duas dimensdes (SW-2D), e os valores experimentais de Ty obtidos a partir da
andlise dos dados de R(T)

Seguindo a trajetoria da linha critica Ty e, para distincias ndo tdo préximas ao QCP,
18/> 0, T > OK, esperariamos que a natureza das flutuagdes magnéticas seja mais
termodinamicamente relevante que as quinticas e, portanto, uma abordagem classica do
comportamento critico pode ser feita. Neste intervalo de pressdes, a teoria de MF deveria ser
o modelo mais apropriado para descrever a criticalidade da fase AF do CePd2AlGa; dando ao
material, além de um carater 3D na suas interagdes magnéticas, valores caracteristicos de

7=1 e A x| 8| ; este ultimo usado como pardmetro de controle do QCP {25]. Continuando com
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a trajetoria de Ty, para distdncias muito proximas ao QCP, quer dizer |8l >0eT > 0K, a
natureza das flutuagGes magnéticas € essencialmente de origem qulntica e, portanto, a
abordagem dentro das predigdes de MF ndo seria apropriada. Além disso, nesta regido critica,
espera-se que a dimensionalidade das flutuagdes de spin tenham um papel fundamental no
comportamento critico de Tx. A teoria das SF é o cenario fisico mais apropriado para extrair
informagdes sobre a dimensionalidade das flutuagdes mas, no presente caso, nio poderiam ser
usadas devido & escassez de pontos experimentais na regido critica qudntica (ver fig. 5.8). No
entanto, 0 marco tedrico proposta pela simples relagio (5.5), dentro de um modelo de onda de
spin 2D, proporciona 0s argumentos necessarios para adotar o carater bidimensional das
flutuagdes magnéticas no CePd,AlGa. Porém, o mecanismo das ondas de spin amolecidas e
das excitagdes magnéticas bidimensionais no regime da instabilidade pode ser usado como
candidato para descrever o comportamento critico quéntico de Tn{p) no CePd:Al:Ga. Este
mecanismo também foi usado para discutir a criticalidade quantica dos compostos AF
CeCoGe;25Si0.75 [14] e CeRh:Siz [29], sugerindo que pode ser adotado em todos aqueles

sistemas férmions pesados AF que apresentem uma queda abrupta de Ty perto do QCP.

Por outro tado, uma mudanga no espectro dos magnons AF pode ser esperada ao se
aproximar do QCP. Em pressdes ndo suficientemente proximas do QCP, o sistema pode ser
considerado de 3D, com z=1 como um expoente critico que caracteriza as flutuagdes
magnéticas. Aproximando-se do QCP e T—0K, encontra-se um cenario fisico de SF-2D que
muda o comportamento do gap das ondas de spin, tornando-as mais isotrépicas em regides
muito proximas do QCP (A=0 no QCP). Deste modo, esperariamos que a mudanga na
dimensionalidade das flutua¢des de spin, de 3D para 2D, levassem a um “crossover” no
expoente dindmico de z=1 par‘a z=2 ao se aproximar ao QCP, como ¢ esperado para um
material quase AF [22, 23]. Uma redugio na dimensionalidade das flutuagdes de spin assim
como o “crossover” no expoente dindmico z, foi proposta por M. Continentino para explicar o
comportamento critico no férmion pesado AF CeCoGe;.25Sip.75 [14]. Este mesmo argumento
poderia ser também valido para o CePd>ALGa, porem, experimentos adicionais de resisténcia
elétrica sob pressio na regido proxima ao QCP devem ser feitos para confirmar esta suposi¢do

[29].

A analise apresentada considera que os momentos magnéticos locais dos ions de Ce
ndo estio extintos (wriquenched moments ) até o QCP. Em nossos experimentos, isto e
sustentado pela presenca de um gap diferente de zero, garantindo o ordenamento de longo

alcance, pelo menos até 3.1 GPa. Alias, a tendéncia constante do coeficiente 4(p) permite
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assumir que a rigidez das ondas de spin ¢ permanece constante até o QCP. Assim, os
momentos locais flutuam bidimensionalmente no QCP, tendo um papel fundamental nas
propriedades fisicas do estado NLF [14, 21-24]. Um cenario fisico distinto ndo poderia ser
considerado no CePd;Al,Ga, isto €, com seus momentos locais magneticamente extintos
(quenched moments) antes de atingir o QCP e abaixo de uma temperatura finita, escalada por
Tk (temperatura de Kondo). Neste cenario, Tk permanece finito enquanto Ty desaparece, os
momentos locais sao absorvidos pelas bandas de condugdc metalicas antes de atingir o QCP e,
portanto, ndo se esperaria que as flutuagdes de spin fossem relevantes para a descri¢do do
comportamento critico. A evidéncia de momentos locais ndo extintos fol proposta por A.
Schroder e col. [31], que baseados em medidas de difragdo de néutrons no sistema férmion
pesado AF CeCugcAuy, reportaram a existéncia de momentos locais flutuando

bidimensionalmente no QCP (x=0.1).
5.2.1.3 CePd;Al;Ga em pressées acima do QCP.

Do ponto de vista fisico, os diagramas de fase nos férmions pesados sdo bastante
interessantes para o estudo dos fendmenos criticos quanticos que acontecem na vizinhanga do
QCP, isto ¢, nos lados magnético e paramagnético. Como foi discutido até agora, no lado
magnétice do diagrama, as flutua¢des de spin bidimensionais constituem um cenario fisico
apropriado para explicar o colapso da ordem AF. Em principio, deveria se esperar que este
mecanismo critico fosse também observado no outro lado do diagrama, ou seja, acima do
QCP. Infelizmente, devido ao alto valor do gradiente de presses observado na tnica pressio
acima do QCP, p ~(4.7 + 1.2) GPa, nenhuma analise quantitativa, rigorosa e confiavel pode
ser feita. Porem, indicios de que a pressdo em 4.7 GPa se encontra acima do QCP podem ser
encontrados comparando a dependéncia de R(T) vs T nesta pressao com aquelas em pressdes
menores. De acordo com diagrama de fase dos férmions pesados que perdem a sua ordem
magnética no QCP, é de se esperar que do lado paramagnético, o material recupere seu
comportamento liquido de Fermi (FL) mostrando uma dependéncia R(T)=AT’ abaixo de uma
temperatura caracteristica chamada de temperatura de coeréncia (Teon) [21]. A temperatura

que escala com este estado FL ira aumentando a medida que o material se afasta do QCP.

A figura 5.14 (a) mostra um analise das curvas de R(T) vs T? para pressdes proximas
ap =47 GPa. Os valores das temperaturas (T, abaixo da qual as curvas R(T) apresentam

uma dependéncia com T7, representadas na figura 5.14 (b).
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Figura 514 Ha) R(T) vs 1 para diferentes pressdes. A seta indica o limite mdximo do
comportamento com T° (T*). (b) Representugdo de T em fungdo du pressio. A dependéncia de T '
com a pressdo ostd em contradicdo com o esperado para um estudo liguido de Fermi (FL) nu fase
paramagnéiica, indicando que o material se encontra na fase magnética em pressdes menores que o
QCP.
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Como podemos observar os valores de T* diminuem quando a pressdo aumenta, o que
¢ contraditorio com a suposigdo de um estado liquido de Fermi neste regime de pressdes. Isto
pode ser uma indicagio de que o férmion pesado CePd;Al,Ga se encontra do lado magnético
do diagrama, pelo menos até 3.1 GPa, sendo que acima do QCP, o material recupera seu
estado FL, com uma temperatura de escala caracteristica, como a mostrada na fig. 5.14 para p
= 4.7 GPa. Alias, o fato de considerar a pressiio p = 4.7 GPa acima do QCP guarda estd de
acordo com a andlise dos expoentes efetivos mostrado na fig. 5.7. Certamente, outras medidas
de resisténcia elétrica em pressdes acima do QCP devem ser feitas a fim de definir uma
dependéncia com a pressdo de Teop, , de maneira que, possamos ter maior informagéo tanto do
diagrama de fase, como sobre os mecanismos fisicos envolvidos proximo do QCP. Assim
mesmo, o lado nfio magnético da informagdes relevantes sobre o cendrio fisico que governa a

instabilidade magnética.

Por um lado, indo do lado magnético para o QCP, o modelo de Hertz propde um
cenarto fisico de ondas de spin amolecidas onde, A € considerado um pardmetro de controle
da distancia ao QCP | 8| . Aqui, se espera do lado paramagnético, que o expoente dindmico
z=1 esteja associado as flutuagdes de origem quéntica, de maneira que, Teon < 18117 [23].
Por outro lado, indo do lado ndo magnético para o QCP, Sachdev ¢ Chubukov propdem um
modelo alternativo para o caso de um FL quase AF [32, 33]. Na fase magnética desordenada,
o sisterna pode ser considerado como sendo governado por excitagdes magnéticas amolecidas
devido & conversfio em particulas eletron-buraco (electron-hole); as excitagdes elementares
sdo os paramagnons, que tem uma participagdo importante no comportamento critico. Dentro
deste cenario fisico, se espera um crossover no expoente dinimico z=1 para z=2 ao se
aproximar do QCP. Uma vez que a universalidade dos expoentes criticos se estende em
ambos lados do QCP, ¢ de se esperar que este crossover para z=2 esteja associado a classe de
universalidade do lado magnético para um quase AF [22, 32]. Com a finalidade de comprovar
estes dois diferentes cendrios fisicos no CePd,Al,Ga, serd necessario realizar novas medidas

de resisténcia sob pressdo para valores acima de 3 GPa.
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3.3 Conclusies

As medidas de resisténcia elétrica a ultra baixas temperaturas no CePd;Al;Ga revelam
a existéncia de uma fase magneticamente ordenada até 3.1 GPa. A contribuigdo principal &
resisténcia elétrica € dada pelas excitagdes magneéticas. De nossos dados de resisténcia eiéirica
obtivemos a variagdo com a pressdo da temperatura de ordem magnética Te (FM) e Ty (AF),
o coeficiente A, proporcional a rigidez das ondas de spin, e 0 gap do espectro de ondas (A).
Estes pardmetros definem trés diferentes intervalos de pressdes, onde as propriedades fisicas

sdo completamente diferentes.

CePd,AlGa | NFL
|
VRN i
// h . PM
A Tmag / A7
N,
\
AFM
FM
0.5 P/GPu

Figura 5.15. Diagrama de fase tentativo para o férmion pesado CePd:AlGa proposto a partir da
andlise de R(T, P). FM = Ferromagnético, A F=antiferromagnético, PM = paramagnético, FL =
Liquido de Fermi, NFL = Nio Liguido de Fermi e, 2D-SF = Flutuagdo de spin bidimensional. T,
~ temperatura de ordem magnética e T ~ Temperatura de coeréncia.

A primeira regido é definida em baixas pressdes, presumivelmente abaixo de 0.6 GPa.
Neste regime de pressdes, o valor do gap das ondas de spin ndo permite diferenciar entre os
estados FM ¢ AF. A consideragiio de uma ordem FM para p< 0.6 GPa vem principalmente das
medidas de susceptibilidade. Argumento em favor da mudanga do tipo de ordem magnética
estd baseado no desaparecimento da contribuigdo a resisténcia elétrica do espectro de onda de
spin FM, acima de 0.5 GPa. A mudanga nio tipo de ordem magnética, de FM para AF pode ser

explicada pelas caracteristicas peculiares do arranjo dos momentos magnéticos de Ce na
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estrutura cristalina hexagonal do tipo PrNi;Al;. Os momentos magnéticos de Ce estdo
alinhados FM nos planos hexagonais da célula unitaria. O ordenamento de longo alcance
(LRO) € mediado pelo acoplamento RKKY, através das capas intermediarias de Al/Ga. O
LRO pode ser condicionado para mudar a ordem de FM para AF, mediante 0 controle da

interagdo anjsotropica RKY'Y, via o pardmetro de rede c.

O segundo regime de pressdes, 0.6 < p/GPa < 3.5 considera, em baixas temperaturas, a
presenca da ondas de spin AF. A temperatura de Néel Tx(p) e o gap A(p) seguem o mesmo
comportamento esperado para muitos férmions pesados, de maneira que, extrapolando ambas
grandezas fisicas, se consegue estimar o0 QCP em pc =(3.51£0.4) GPa. Acima de p ~1.9 GGPa
encontramos que A(P) assim como Tx{p) diminuem com a pressdo, enquanto que o
acoplamento magnético efetivo I' o (D/a) experimenta um pequeno aumento, devido ao
decréscimo do parametro de rede (D é constante pois A(P) o 1/D*). A correlacio entre a
temperatura de Néel e o gap das ondas de spin sugere que, no intervalo de pressdes proximo
a0 QCP, o sistema seja dominado pelas flutuagdes de spin bidimensionais, tornando o
sistemas mais isotropico. Assim mesmo, a presenca do gap garante o ordenamento de longo
alcance perto ao pe. O carater bidimensional das flutuacdes de spin no CePd;Al;Ga esta
associado ao arranjo dos momentos magnéticos de Ce numa estrutura laminar AF, onde os

planos bases sdo paralelos ao eixo c.

Finalmente, o terceiro intervalo de pressio é definido acima de 3.5 GPa, onde se
espera que o CePdyAl,Ga passe a um estado paramagnético. Poderiamos esperar que o
mecanismo das flutuagdes de spin bidimensionais tomasse conta do comportamento critico

acima do QCP,

Com o objetivo de definir a regido critica quantica, dominada pelas flutuagdes de spin
bidimensionais, novos experimentos de resisténcia elétrica sob pressdo serdo realizados para p
>3 GPa. Um estudo mais detalhado dos fendmenos criticos quéinticos como o comportamento
nio liquido de Fermi (NFL), a recuperagio para o estado liguido de Fermi (FL), permitiriam
entender melhor a natureza das flutuagdes de spin. Quanto ao lado nfo magnético, seria
interessante investigar evidéncias do crossover no expoente dindmico z, de z=1 para z=2, que
representa a classe de universalidade dos expoentes criticos associados a uma transigdo AF-
QCP e relacioni-lo com a queda linear do gap no lado magnético. A figura 5.15 mostra um

diagrama de fase tentativo para o CePd,AlGa.
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CAPITULO 6

COMPORTAMENTO CRITICO QUANTICO DA REDE KONDO
FERROMAGNETICA CePt

6.1 Introducio

O cenario fisico do ponto critico quéntico (quantum critical point = QCP) ¢
independente do tipo de ordem magnética que ocorre nos férmions pesados mas, as leis que
descrevem alguns parametros em baixas temperaturas e proximo ao QCP podem ser
diferentes para ordem ferromagnética (FM) ou antiferromagnética (AF) [1- 4]. Apesar do
grande ntmero de férmions pesados de Ce, com ordem AF, investigados proximo a
instabilidade magnética, poucos sistemas redes de Kondo FM (FM - KL) tem sido abordados.
Isto é devido a escassez de sistemas FM-KL e do fato destes sistemas FM apresentarem
diagramas de fases peculiares, onde uma fase AF pode estar vizinha ou imersa na fase FM.
Este é o caso dos férmions pesados CeRuxGe; [5] e CePd;Al;Ga [6]. Assim, uma transigdo

direta da fase FM para QCP parece ser uma excegao.

Os compostos, CePdSb e CeAg, sio conhecidos como redes de Kondo FM. Ambos
tem sido investigados sob altas pressdes [7], € a dependéncia com a pressdo da temperatura de
Curie (T¢) neste materiais pode ser descrita dentro do diagrama de Doniach para as redes
Kondo [9]; quer dizer, Tc aumenta inicialmente, alcanga um valor maximo, e diminui
novamente. Em ambos os compostos o sinal ferromagnético nas medidas de susceptibilidade
v(T) desaparece em certa pressio antes que Tc vé a zero. Isto parece ser uma indicagdo da
mudanga para outro tipo de ordem antes de alcangar o estado paramagnético- ou talvez para

uma transi¢io de primeira ordem [7, 8].

Neste capitulo reportamos o estudo do comportamento critico quantico da rede Kondo
FM CePt, o qual possui um Tc ~5.8 K, na pressio ambiente (p=0). Medidas de resisténcia

elétrica sob pressio foram realizadas sobre uma amostra policristalina de CePt. A analise dos
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dados de resisténcia eléirica R(T) na proximidade do QCP serfo abordados dentro de uma
teoria de onda de spin (SWT) e das flutuagdes de spin (SFT). Os resultados obiidos desta
analise mosiram, pela primeira vez, uma transigio direta ferromagnética-QCP numa rede
Kondo FM de Ce. Tentaremos explicar o comportamento critico da transicdo FM-QCP dentro

de um cenario fisico que contempie as flutuagdes de spin FM de carater bidimensionai (Z2D) ¢

os modos de ondas de spin amoiecidas (sof7 modes).

6.2 Apresentaciio das medidas de vesisiéncia eféirica, R{'1) para o {ePi.

A figura 6.1 mostra as curvas da resisténcia elétrica R(T) do CePi em diferentes
pressdes, normalizadas ao valor da R(T) & temperatura ambieate (300 K), R{TYR{(300 K). A
curva da resisténcia elétrica do composto LaPt, ndo magnético e isoestrutural ao CePt,
também estd incluida nesta figura. Os dados da resisténcia eléirica do LaPt sdo usados para a

analise da contribuicdo elétron-fénon do CePt, tal como serd visto mais adiante.
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Figura 6.1 Curvas de resisténcia elétrica da rede Kondo Ceft e do composto o magnético Lal’t,
normalizades @ temperatura ambiente R(TYR(300 K), em diferentes pressbes. O retingulo
pontilhado mostra o intervaio de temperaturas refevante pard observar oS fenémenos crificos
qudnticos.
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Muitas das medidas de resisténcia elétrica foram realizadas seguindo uma seqiéncia
onde a pressdo ¢ incrementada, aproximadamente até 15 GPa Um relaxamento da pressio
feito dentro de uma intervalo limitado levou a um aumento na distribuicdo de pressio. A
figura 6.1 mostra um comportamento tipico para as curvas de resisténcia eiétrica de CePt para
intervalo de pressdes p < 3 GPa, e também do LaPt (p=0), reportado por Itoh e col [10]. Por
outro lado, a figura 6.2 mostra o intervalo de temperaturas de interesse para o estudo dos
fendmenos criticos quénticos. Da comparagdo entre as figuras fig. 6.1 e 6.2, podemos
observar claras mudangas no comportamento da R(T) com a pressio, tanto para aitas como
para baixas temperaturas, sendo uma indicagio que os fendmenos fisicos envolvidos podem

ser abordados em cendrios fisicos independentes,
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Figura 6.2 Medidas de R(T) do CePt no intervalo de baixas temperaiuras, T < 34 K, para algumnas

pressdes representativas. {a) Abaixe de 11 GPua, (b)Acima de 11 GPa. As setas indicam as posigdes
onde as inflexées em RT} sdo observaduas e associadas a T

Antes de continuar a discussdo das medidas de resisténcia elétrica do CePt em baixas
temperaturas (< 30 K), sera feita a subiragdo da contribuicio elétron-fondn a R(T). pois este
procedimento permite ressaltar melhor a contribuigio magnética da resistividade elétrica

(T}
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Iniclaimente, podemos estimar a resistividade elétrica do CePt ( Peept) € do LaPt (pram)
assumindo formas geométricas regulares para as amostras, Assim, a resistividade elétrica sem
coniribuigdo por espathamento de fdnons (p-pp) pode ser determinada por: p-peh (1)

={(pcer) (Prap)}. As curvas p-pp (T) para diferentes pressdes sdo mostradas na figura 6.3
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Figura 6.3 Dependéncia com a temperatura da resistividade eléirica sem a contribuicdo eléiron-
Sonon (p-po). As linhas retas indicam uma dependéncia —logT em altas temperaturas.

A figura 6.3 mostra que p-ppn tem um comportamento linear tipo —logT em altas
temperaturas, sendo uma indicagdo da presenga da blindagem Kondo influenciada por campo
cristalino (CF), usualmente encogtrada em sistemas de rede Kondo com ordem magnética {10,
11]. A posigiio onde p-pyn &-méxima aumenta com a pressdo, indicando o aumento da
blindagem Kondo [12]. Assim mesmo, a pendente das linhas retas apresenta valores maiores
em p< 12 GPa Isto estaria associado aos diferentes estados de ordem magnético e
paramagnetico, encontrados em lados opostos a p ~12 GPa. Como neste capitulo estamos
tnteressados no estudo dos fendmenos criticos quinticos, presentes em baixas temperaturas e
proximos ao QCP, o comportamenio da rede Kondo sob influéncia de CF ndo sera abordado.
Como veremos mais adiante, a presenga do CF na rede de Kondo ndo influencia os cenérios

fisicos envolvidos no QCP.

Por outro lado, as figuras 6.2 e 6.3 imostram a presenga de infiexdes (bends) nas curvas
de R(T) para p~ 12.2 GPa, sendo que, acima desta pressdo estas inflexdes sdo suprimidas. De
acordo com as medidas de susceptibilidade, estas inflexdes estariam associadas a uma

transicdo de tipo ferromagnético (FM} [i3] A fisura 0.4 mostra as medidas de
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susceptibilidade magnética ac-y(T)ac, para distintas pressdes, obtidas por Burgadht e col
[13,14], do Institut fir Technische Physik - Technische Universitat Braunschweig
{Alemanha). Estas medidas foram feitas usando uma celuta de diamante (DAC), que consigue

atingir presssdes até 12 GPa [13].
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Figura 6.4. Curvas de susceptibilidade magnética ac (3.0 para diferentes pressdes. Estas medidas
foram realizadas pelo grupe de Institut fiir Technische Physik - Technische Universitdi
Braunschweig (Alemanha)f13].

As curvas de ¢(T)ac mostram diferentes maximos com a pressdo, cujas posigdes 540
consideradas como os valores de Te. A forma de ¢(T)ac ndo muda com a pressdo mas, seus
valores absolutos diminuem por mais de ordem de magnitude, em altas pressdes. Este
comportamento ¢ uma evidencia.de gue o tipo de ordem magnética ndo muda, pelo menos no
regime estudado p < 12 GPa.’ A diminuicio do valor absoluto da sinal de y(T)ac estaria
associada & reducio dos momentos magnéticos pelo aumento da biindagem Kondo. No
entanto, nenhuma analise quantitativa ¢ feita dos dados ¥(T)ac devido a grande contribuigdo
do sinal de background da célula de pressdo DAC. Assim mesmo, a ref. [13] apresenta o
estudo da dependéneia com campo magnético de x(Tlac em p =0. G comportamento
observado ¢ similar ao encontrado freqiientemente em materiais ferromagnéticos: O maximo
de x(Tac se desdobra em dois, que se movimentam em sentidos contrarios com aumento do

campo. Tsto é atribuido & existéncia de dominios ferromagnéticos no material [13].

Considerando a informagdo proporcionada pelas medidas de susceptibilidade, a perda
das inflexdes nas medidas de resisténcia elétrica sdo atribuidas a supressdo de Tc, e como

conseqiéncia a perda da ordem FM proximo de p= 12 GPa. Na fig. 6. 2 (b), em p -1l GPa,
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observamos acima de Tc¢ ~4K, um comportamento quase linear de R(T) com T, sendo uma
indicagdo da presenga de um comportamento nio liquido de Fermi (NFIL.), caracteristico de
regides proximas ao QCP. Alem disso, acima de p~12 GPa, as curvas R(T) mostram uma
dependéncia do tipo lei de poténcia TF, onde 1< & < 2 sugerindo a presenga de um
comportamento n3o liquido de Fermi (NFL) e, s=2 para o estado liquido de Fermi (F1.). Isto €
uma indica¢dio de que o composto CePt sofre uma transigdo magnética-ndo magnetica,

passando pelo QCP proximo de ~12 GPa [15].

Uma analise cuidadosa dos dados de resisténcia elétrica em p = 12.2 GPa no composto

CePt é mostrado na fig. 6.5.
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Figura 6.5 log (R-Ry) vs. Log T para o CePt na pressdo p =12.2 GPa. R, € a resisténcia residual. A
andlise feita com a lei AR = R- Ry o T° mostra dois diferentes intervalos de temperaturas, onde £ =2,
para T <7 K, e g= 1.34 para, 7< T< 30 K.

Como se observa na fig. 6.5, a analise de AR = (R- Rg} o« T* apresenta dois intervalos
de temperatura com dependéncia linear em T%, onde o expoente € tem diferentes valores. No
caso de € =2 indica que o material CePt esta caracterizado por um comportamento FL até 7 K.
Para o caso de € =1.34 (1) corresponde a um comportamento NLF, dentro de um intervalo de

temperaturas entre 7K-30 K, caracterizado pelas flutuagdes de spin FM de carater

bidimensional (2D} [16] .
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Por outro lado. a dependéncia com T° das curvas de resisténcia elétrica do CePt para p
> 12 GPa ¢ mostrada na fig. 6.6. Da analise destas curvas podemos obter o valor da
temperatura de coeréncia (Teon), temperatura abaixo da qual o sistema se comporta com um
tiquido de Fermi [17]. A representagdo de R{T) com T? facilita a identificacio de Tuw pois

define o afastamento linear para T > Teon.

t — —CePt k-~
0.0400 ' -
ngh = ;' K - - ,?,‘;’W’ ,.n_:,,wg.»wmm |
00375 e ™
- L 2.2 GPa,
0.0350 g i
. 1 ; 1 P ! 1 1 i
0 .200 40 800 800 1000
0.045 1 e
T =30K - 1
T0040L T 4
x - 12.8 GFa
0.035 |
L I . I " | L L L
0 1800 200C 2008 4000 5000
0.045 . S —
* L 7 y336Pa
= - N . 3
0.035 _— .
I L L . 1 1 L 4 1 L
¢ 1000 2000 3000 4000 5000
A4

Figura 6.6, Resisténcia elétrica K(T) vs. T C Ton éa temperatura de coeréncia abaixo da qual o
» r . + - » - 3
sistema se comporta como um lquido de Fermi, cont dependéncia linear de R(T) com T".

Os valores obtidos da T em fungio da pressdo sdo mostrados na fig. 6.7, onde ¢

possivel observar que a temperatura que define o comportamenio LF aumenta com a pressao,

indicando que o sistema se afasta do QCP.

Por outro lado, nas figuras 6.2 e 6.3, Tc aparece com uma inflex80, sendo mais clara
em baixas pressdes. A determinagio mais precisa de Tc pode ser feita através do calculo do
minimo na segunda derivada dos valores de resisténcia elétrica, d*R/dT> O erro em Tc @
estimado a partir de dispersdo dos valores de Tc encontrados em outros intervalos de
temperatura. Os valores de Tc obtidos da analise da R(T) e da %(T) sdo também mostrados na

fleura 6.7, apresentado umia boa coincidéncia. Ocorre uma concavidade para baixo proximo
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de p ~9 GPa, que posteriormente experimenta uma clara reducdo entre Il e 12 GPa
Extrapolando Tc— 0K, podemos observar que o ponto critico quantico no CePt deve estar

localizado proximo a 12 GPa [15].
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Figura 6.7 Valores da temperatura de Curie (Ty), obtidos mediante as medidas de resisténcia
elétrica R(T) e susceptibilidade magnética y(T). A temperatura de coeréncia (T..s) também é
mostrada. O ponto critico quintico (QCP) pode ser encontrado proximo a 12 GPa [15]

A partir da fig. 6.7 se calcula o coeficiente para pressdes iniciais dinTc/dp ~1.15 x 107
GPa’', valor um pouco menor do que o encontrado por Ttoh ¢ col. [11], no intervalo de
pressdes p < 3 GPa. Por outro lado, uma comparagio do efeito de pressdo sobre Tc obtido
neste trabalho [P], com o efeito de pressio quimica em CePtNiy.( (alloys effect) [A] realizado
por Ginoux e col. [18] deve ser considerado, pois ambos efeitos produzem uma redugdo da

distancia interatdmica, ou de volume.

Esta comparagdo entre [P] e [A] é apresentada na figura 6.8, assumindo que a variagdo
do volume (-AV/V) depende linearmente da pressdo, (-AV/V) = kp, onde a constante de
compressibilidade para o CePt é x=1.2x10%/GPa [11]. Ambos experimentos reproduzem um
diagrama de fase magnético assimétrico, que é caracteristico dos sistemas de rede de Kondo,
porém, a variagdo de Tc em cada experimento ¢ diferente. Nos experimentos de [A], (-AV/V)
ndo varia linearmente com a concentragio x, experimentando uma diminuigdo abrupta para x

> 0.5 [18]. Este comportamento € reproduzido nos experimentos sob pressdo, porém Tc
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colapsa para valores de contragdo de volumes mais altos reforgando a hipotese de que as

mudangas eletrdnicas efetivas nas ligas (alloys) conduzem a um estado de valéncia

intermediaria.
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Figura 6.8 Valores de T em funcdo da contracdo do volume (-AV/V), obtida em diferentes
experimentos: [P] pressdo (este trabalho) e [A] ligas [ref. 12]

Com o aumento da pressio podemos conduzir o estado FM do CePt para um estado
paramagnético, acima do QCP. Por outro lado, reduzindo a pressio foi possivel retornar a fase
magnética recuperando a forma das curvas de R(T). Portanto, a transi¢do de um estado

magnético para um paramagnético no CePt com a presso € completamente reversivel.

A dependéncia de Tc com a pressio mostra evidéncias de uma transigio direta desde
um estado FM para o QCP entre 11 ¢ 12 GPa. Uma analise mais cuidadosa sobre os
mecanismos que regulam o comportamento critico desta transi¢io FM-QCP sera abordada a

seguir, separando a regido acima e abaixo do QCP.
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6.3 Discussio
6.3.1 Comportamento critico quintico do estado ferromagnético (FM).

Nossos resultados de resisténcia elétrica no composto CePt podem ser descritos
fenomenologicamente dentro do diagrama de Doniach [9], usualmente aplicado a sistemas de
Ce com competi¢do entre as interagdes Kondo e Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY). A
asstmetria observada da dependéncia com a pressdo de Tc(P) é semelhante a encontrada nos
compostos CePdSb e CeAg [7]. A idéia basica do modelo de Doniach considera que partindo
do lado magnético, o aumento da interagdo Kondo eventualmente domina a interagio RKKY,
conduzindo o sistema a um estado nio magnético. No caso de uma unica impureza Kondo,
uma extrapolagdo da temperatura de Kondo (Ty) para um valor arbitrario de (J/W) conduz a
temperatura finita de Ty, de maneira que se Tx < Trxyy, @ ordem magnética desaparece.
Estendendo o diagrama de Doniach para o lado ndo magnético acima do QCP, uma fase
ordenada pode ser estabelecida a partir de um estado liquido de Fermi, que € levado para um

estado magnético caracterizado pelo vetor de onda Q [19].

Por outro lado, as teorias baseadas nas flutuagdes de spin (SFT) s@o desenvolvidas e
aplicadas aos sistemas férmions pesados proximos ao QCP [1, 2, 4]. Estas teorias tem sido
desenvolvidas para as fases FM e AF, no lado do QCP com ordenamento do longo alcance.
Elas predizem diferentes dependéncias com a temperatura das propriedades fisicas, as quais
dependem, principalmente da dimensionalidade 4 e dos diferentes valores do expoente
dindmico z. Este modelos predizem uma dependéncia da temperatura de ordem magnética
(Tmag) com a distdncia ao QCP, 1 8 = | P-Pdl , do tipo lei de poténcia Tmag = 151 Y onde v =
z/(d+z-2) é conhecido como 0 expoente de deslocamento (shift exponent) [2-4, 17]. Os valores
de z sdo definidos para um sistema antiferromagnético z =2 e para um ferromagnético z =3.
Da relagdo correspondente a i, para o caso das flutuagdes de spin bidimensional (2D),
Tmag(P) € independente de z e diminui linearmente para o QCP. Assim, assumindo uma
transigdo FM — QCP no CePt, T¢(P) na figura 6.7 deveria obedecer a lei de potencia | 8% ou
| &l dependendo da dimensdo efetiva do sistema concernente as flutuagdes de spin. Por outro
lado, € bastante conhecido que a teoria de campo médio (MF) prediz um expoente de
deslocamento y = ¥ que esta geralmente associado com um expoente dindmico z =1 [3, 19].

Como nossos dados se estendem sobre uma grande intervalo de temperaturas, eles sdo
ajustados com uma expressdo analitica que inclui uma contribuigio de campo medio acrescida

de uma contribuigdo critica real devida as flutuagdes de spin; quer dizer, com a expressdo

Wyt = (W)t - aT? —bT"¥ ou alternativamente § = - aT”> -bT"¥ onde 6= P - P .
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Como pode ser observado na figura 6.9, nossos dados podem ser ajustados satisfatoriamente
com W =3/4 or ¥ = 1, tipico de um sistema ferromagnético (z =3) em d = 3 ou d =2,
respectivamente, ji que este é dominado pelo regime de altas temperaturas associado a
contribui¢do de campo médio. Portanto, da forma das linhas criticas nfio podemos discriminar
entre dimensionalidades efetivas que descrevem as flutuagdes de spin em nosso sistema. No
entanto, de ambos ajustes podemos estimar a pressdo critica Pc ~(12 +0.5) GPa como o QCP

do FM CePt [20].
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Figura 6.9 Ajustes das curvas Tc(P) e Ton(P) usando a fungdo analitica 6 = - aT’ =bT"¥, onde &
=/ P — P/ e w é o expoente efetivo. Para T(P), v =3/4 (3d) ou w =1 (2d) reproduzem
satisfatoriamente a linha critica. Para T .(P), w=3/2 associado ao expoente dinimico 7=3.

Uma anilise detalhada da dependéncia com a temperatura da resisténcia elétrica na
fase magnética, da informagdo relevante na interpretagdo da transi¢io FM-QCP. Com o fim
de realizar este anélise, a contribuigio magnética da resistividade do CePt, pmag, € obtida da
maneira convencional, subtraindo a contribuigio dos fonons, tal como foi mostrado na fig.
6.3. A contribuigio dos fonons é obtida da resistividade de um composto isoestrutural ndo
magnético LaPt, preparado para esta finalidade. Em comparagdo com o trabalho reportado na
ref. [10], assumimos que a resistividade do LaPt, no intervalo de temperatura relevante, ndo

muda com a pressdo. Isto é justificado pela observa¢do que em altas temperaturas, proximo de
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300 K, a resistividade do LaPt s6 muda ~ 2% desde p=0 até p=2.4 GPa [10]. O resultado desta

subtragfo para temperaturas menores que 6 K ¢ mostrado na figura 6.10.

Figura 6.10 Resistividade magnética pn., em fungdo da temperatura em diferentes pressoes. As
curvas sélidas representam o ajuste dos dados P pela contribuicde do gap das ondas de spin FM.

Em sistemas metalicos ferromagnéticos existem excitagdes magnéticas coletivas,
ondas de spin ou magnons, as quais espalham os elétrons de condugdo contribuindo para
aumentar a resistividade elétrica. Como as medidas de susceptibilidade ac revelam que o
ordenamento magnético do CePt é ferromagnético, presumivelmente até o QCP, esperamos
encontrar modos de ondas de spin nestes sistemas para temperaturas abaixo de Tc(P).

Evidéncias das ondas de spin ferromagnéticas também foram observadas no férmion pesado
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M CePd,AlGa, para pressdes anteriores a4 mudanga para uma ordem AF (p < 0.6 GPa) [21].

Em ferromagnetos anisotropicos a relagdo de dispersdo dos modos de ondas de spin
hidrodindmicas é dado por, ® = A +Dk’, onde A ¢ o gap das ondas de spine D a rigidez das
ondas de spin (stiffress). A hipdtese de um gap anisotropico estid baseada na estrutura
altamente anisotropica do CePt. Estas excitagdes produzem uma dependéncia com a

temperatura da resistividade, para kg7 << 4, dado pela seguinte relagio:

-
Pew (T) = bATe =7 {1 +2 kZT} (6.1)

onde b depende de constantes, para um dado material, e da rigidez das ondas de spin D. Na
realidade, b € constante e relacionada com o inverso de D, de maneira que, para os magnons
mais amolecidos sua contribuigio a resistividade € maior. Portanto, dos dados de ppg para
CePt, podemos obter além de Tc¢, o valor do gap das ondas de spin A e, em geral a

dependéncias de A(P) e D(P).

Para obter os valores de A podemos analisar a contribuigio magnetica a resistividade

Pmag Mediante a seguinte expressio:
pmag (T) = pi] + BT“ + pS\V (T) (62)

onde po é a resistividade residual, BT" é o termo da contribuigdo por espalhamento elétron-
elétron e, psw ¢ a contribuigdo das ondas de spin dada na eq. (6.1). O expoente efetivo # pode
assumir os seguintes valores: » =2 para um FL [22], 1 <7 <2 para o regime critico NFL [23].
Em nosso sistema CePt existe uma consideravel contribuicdo de psw(T) a pmag, devido ao
espalhamento das ondas de spin FM com um A no seu espectro de excitagbes. Os dados da
resisitividade magnética pmas(T) foram ajustados no intervalo de temperaturas onde a
aproximacdo da eq. (6.1) é valida, quer dizer, T < 0.55 Tc. Considerando também as
equacdes (6.1) e (6.2) (ver fig. 6.10); destes ajustes se obtém os valores de A assim como o
coeficiente b. Os valores encontrados sio comparados na fig. 6.11 para diferentes valores de
pressio. O comportamento do gap A(P) acompanha a variagdo de Tc; ambos diminuem
abruptamente acima de 10 GPa. Uma diminuig¢io linear pode ser assumida para pressdes
acima de 10.5 GPa. Usando A ~4.28 | Pc%* - P| | se consegue obter uma pressdo critica para o

gap, quando A—0 de P9 ~12 GPa.
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Figura 6.11 Temperatura de Curie (T¢), gap das ondas de spin FM (4) e, o coeficiente b em fungio
da pressdo. A linha pontilhada serve como guia, enquanto que, a linha sélida é calculada usando a

relacdo (6.3) com ks =25.8 K ¢ A(P) = 4.28 /P-12/.

O coeficiente b, obtido no mesmo ajuste para o gap, apresenta uma dependéncia com a
pressio de b(P) que se distingue das outras grandezas Tc e A. Assim 5(P) experimenta uma
drastica diminuigdo, saturando acima de 10.3 GPa para um valor proximo de 8*10° Qem/K?
até Pc. Este comportamento de 5(P) sugere que a rigidez das ondas de spin D(P) cresce e
satura em seu valor mais alto proximo a Pc. Este resultado ¢ inesperado, uma vez que a
rigidez das ondas de spin deveria diminuir com a pressio, pois os magnons amolecem
proximo ao QCP. Uma correlagdo similar entre a temperatura de Néel, Tn, e o gap Aar do
espectro de magnons anisotrépico foi observado no férmion pesado antiferromagnético
CeCoGey25Sig 75, 0 qual é conduzido, mediante pressdo, para um QCP em pc ~0.75 GPa [24].
Continentino e col. [24] mostraram que para este composto AF, Ty vai a zero junto com o gap
das ondas de spin enquanto que a rigidez das ondas de spin permanece finita, este € o
resultado do carater bidimensional das flutuagdes de spin. Esta aproximagdo sugere que os
momentos magnéticos locais ndo sejam extintos (unquenched) até o QCP [25]. Como nossos
resultados experimentais sdo comparaveis aos encontrados no composto CeCoGez 2551075,
nossa suposicio sustenta que as flutuagdes de spin 2D possam ter um papel decisivo no

comportamento critico quantico do FM CePt.
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Por outro lado, uma descri¢do quantitativa do cardter 2D das flutuacdes de spin
proximo ao QCP pode ser postulada dentro de uma teoria de ondas de spin. Usando a equagao
de dispersdo para os FM anisotropicos (A+Dk?) se consegue obter a seguinte relagdo que

vincula Tc com A; assim para o caso 2 D e assumindo um spin S=1/2 [20] encontramos:

1 r
2 (A+F}
In

A

onde I'c D [26] A expressio encontrada em (6.3) apresenta uma dependéncia logaritmica

kBTC = (6-3)

com o gap, semelhante ao caso AF bidimensional {24]. Por sua vez, ¢ facil verificar que

quando A—0 o0 T¢e 0.

Segundo a relagdo (6.3) podemos calcular uma linha critica para Tc(P) considerando

A(P) com um parametro de ordem que regula a distancia ao QCP | 8] - tal que, Aol 81, que
poderia estar relacionada ao amolecimento das excitagdes magnéticas na proximidade do QCP
[3]. Assim mesmo, o valor de I" é calculado na regido em que D(P) mostra uma tendéncia
constante e finita e, similar ao comportamento de 4(P) (D o« 1/6). Usando os valores de Tc =
6.8 K e A/kp = 4.55 K, obtemos I'/kg = 25.8 K, que é um valor fisicamente razoavel [24].
Usando o valor de I'/kg = 25.8 K e expressdo para A = 4.23 | Pc%% - P| reproduzimos Tc(P)
sobre um intervalo de pressdes proximo ao QCP, como ¢ observado na fig. 6.11. A descrigio
do comportamento critico de Tc(P) através da eq. (6.3) revela que as flutuagdes de spin do
tipo 2D estio presentes na regido critica, no sentido que o gap dos magnons tornam-se
isotropicos, A— 0 ao se aproximar do Pc. Portanto, o mecanismo das ondas de spin
amolecidas, de carater bidimensional, como as flutuagdes de spin 2D podem explicar o

comportamento critico no FM CePt, o mesmo argumento pode ser valido para outros

compostos férmions pesados FM com uma diminui¢do drastica de T¢ proximo ao QCP [20].

Na realidade, qualquer modelo tedrico que explique a desapari¢do de Tc no QCp
deveria estar de acordo com a dimensionalidade da sua estrutura magnética. No entanto, até a
presente data ndo existe informagdo sobre a estrutura magnetica do CePt; uma comparagdo
com a conhecida estrutura magnética do composto isoestrutural PrPt [27] ndo ¢
suficientemente conclusiva, porém, a rede quadrada por si mesma sugere uma tendéncia ao
carater 2D. Isto ocorre porque a estrutura do composto se constroi a partir das camadas de

prismas triangulares de Ce contendo Pt empilhado ao longo do eixo ¢ (ver figura 6.12).
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Figura 6.72 Estrutura cristaling do CePt observada ao longo de eixo b. As bolas maiores
representam os dtomos de Ce.
Segundo nosso conhecimenio o CePt ¢ o primeiro composto Kl ferromagnético que
mostra comportamento NLF nas medidas de resisténcia elétrica sob pressio. Como fol
mencionado anteriormente, uma cuidadosa analise em p = 12. 2GPa, o qual se encontra do

lado paramagnético proximo ao Pe estimado, mostra que R(T) depende de T'**" num
intervalo de duas dezenas de graus Kelvins, até peio menos 7K (ver fig. 6.5). Considerando o
modelo de SF, R(T) = T¥ com B = (d#2)/z, | <P <2 e d+ z>4. Assim, para um sistema
proximo a instabilidade ferromagnética em Pe, com z =3, se encontra que p = 5/3 em trés
dimensdes e 3 = 4/3 em duas dimensdes {16]. Ainda considerando a barra do erro no expoente
3 ~1.34 determinado no ajuste, este vaior esta proximo do esperado para o caso das flutuagoes
de spin FM 2D. Uma redugdo da dimensionalidade das flutuagdes magnéticas de 30 para 2D
também foi considerada para explicar o desaparecimento de Ty no QCP para o material quase
AF CePd,Si;, onde a supercondutividade coexiste no estado NLF. Em ambos compostos,
CePt e CePdyShy, a flutuagdo 2D dos momentos magnéticos tem um papel importante ndo s
para explicar o colapso do magnetismo, mas possivelimente também para o estabelecimento de
um estado supercondutor [28]. No entanto, no caso do CePt, as curvas de resisténcia elétrica
proximas a Pc ndo mostram nenhuma evidéncia de um estado supercondutor, pelo menos ate

temperaturas proximas a 50 mK [20].
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6.3.2 Acima do QCP. Passagem para o estado Liquido de Fermi

Em pressdes acima de Pc = 12 GPa, as curvas de resisténcia elétrica passam a
apresentar uma dependéncia com a temperatura R(T) «c AT? desde baixas temperaturas até
uma temperatura limite Teon. A mesma analise para pressBes acima de 12 GPa é feita para
calcular Teon, temperatura que escala o comportamento liquido de Fermi (FL), e a
dependéncia de T com a pressido € mostrada na fig. 6.9, Na figura 6.13, a dependéncia do

coeficiente A de T’ é apresentada em funcio da pressdo.
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Zo _
4k -
2 -_ \\ - -
| = i = —
0 . ] ; 1 . 1 "
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Figura 6.13. Dependéncia com a pressdo do coeficiente A do termo T° no estado liquido de Fermi
(FL). A kinha sélida é o ajuste dos pontos experimentais dando uma pressio de divergéncia préximo
de 12.1 GPa. ’

O coeficiente A exibe um rapido decréscimo com a pressdo num regime proximo ao
QCP até 13.3 GPa, depois da qual permanece quase constante. Ambos comportamentos de
T.or{P) € A(P) indicam que o sistema se afasta de regido critica quantica, que esta de acordo
com as predicdes tedricas para o lado ndo magnético do diagrama de fase dos férmions
pesados. Estas predigBes sugerem, na vizinhanca do QCP, uma divergéncia de A(P) o« 1/
|5] 2 para sistemas quase ferromagnéticos {4], onde d + z = 4, assim como a relagdo de lei

potencia Teon e [817%[2, 4, 17]

Ajustando A(P) com o I/ {6|“ se obtém um expoente n =0.5£0.2, em excelente
acordo com o valor esperado 1/2. Por outro lado, posto que a temperatura de coeréncia

depende s6 do expoente dindmico z (para d + z > 4), nada pode ser concluido sobre a
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dimensionalidade das flutua¢des magnéticas. No entanto, o tipo de transi¢do magnética
quantica pode ser deduzido a partir do valor de z. Assim, partindo do lado magnético para o
ndo magnético, em pressdes acima de P, seria esperado Teon o |8|>? dentro do cendrio das
flutuagdes de spin para uma transigdo FM-QCP (z =3 ). Como nossos dados se estendem
numa faixa de temperaturas bastante larga, a contribuigdo do campo médio deve ser incluida
em T €, esta é descrita pela dependéncia analitica Ten™™ o |8|%2. Tal como pode ser
observado na fig. 6.9, a dependéncia analitica, incluindo as contribui¢des de SF e MF,

descreve o comportamento critico de Teon no CePt.
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Figura 6.14. Medidas de resisténcia elétrica do CePt para pressdes acima de 13 GPa e baixas
temperaturas. As linhas solidas sdo os ajustes usando a expressio 6.4 para uma impureza Kondo
diluida.

A figura 6.14 mostra as curvas de resisténcia elétrica em baixas temperaturas ¢
pressSes acima de P > 12.8 GPa, com um aumento da resisténcia para T < 10 K, indicando
que o sistema se desvia do comportamento FL para este intervalo de temperaturas. O desvio
na resisténcia pode ser observado desde uma temperatura caracteristica {(Tmin) para
resisténcias maiores quando T — OK. A tendéncia de R(T) abaixo de T, parece mostrar

uma dependéncia com InT, caracteristica de impurezas Kondo. O efeito desde incremento ¢ <
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1% da resisténcia minima, pelo menos até 14.6 GPa, sendo um valor menor ao reportado na
liga diluida Fe-Au (por exemplo, para 0.002 at. % Fe em Au, o efeito é ~6%) [11]. Mesmo
sendo este efeito pequeno no CePt, podemos assumir que a dependéncia com InT seja uma

indicagdo da presenga de impurezas diluidas (¢;.,) do tipo Kondo, como veremos a seguir.

Considerando o cenério fisico de uma unica impureza Kondo para descrever o minimo
na resisténcia, uma expressio que considera todas as contribuicdes a resisténcia em baixas

temperaturas tem a forma [11:]
s kT
R(1)=al” +c,, R, —c,, Rin ¢ (D (6.4)

onde o primeiro termo € a contribuigo elétron-fdnon, o segundo termo a contribuicéo da
resisténcia residual, e o ultimo termo € a contribuigdo Kondo. Aqui, D a largura de banda da

densidade de estados dos elétrons de condugdo. Esta expressdo conduz a Tnie, dado por:

13
Tmin = (Rl j cimp1 a (65)

Sa

As equagdes (6.4) e (6.5) s¥o usadas para obter uma estimativa dos valores da

concentragdo de impurezas magnéticas diluidas (Cimpy assim como 7, em diferentes pressdes.
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Figura 6.15 Dependéncia com a pressdo da concentracdo das impurezas magnéticas diluidas (Cinp)
¢ a temperatura onde R(T) é minimo (T,,;,)
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A figura 6.15 mostra dependéncias com a pressdo de Cimp € Tmn semelhantes
aumentando rapidamente entre 12.8 e 13.3 GPa, e saturando provavelmente em pressGes mais
altas. A concentragdo da impureza magnética diluida alcanga um valor de ¢y, ~0.015% em P
=14.6 GPa. A extrapolagdo de ci,, para altas pressdes € menor que 0.02%, um valor que €
caracteristico de sistemas com impurezas magnéticas diluidas [11]. Embora estes valores
segjam estimados e ndo absolutos, em principio, pode-se assumir que a presenga destas
impurezas magnéticas ndo influem na transi¢do magnética quantica. No entanto, se espera que
em pressdes fora da regido critica, a contribui¢io das impurezas magnéticas sejam relevantes
em baixas temperaturas e produzam um desvio do comportamento FL. As evidéncias da
presenga de impurezas magnéticas diluidas nas medidas de R(T) devem ser confirmadas por

medidas termodindmicas e magnéticas, realizadas em diferentes amostras de CePt.



115

6.4 Conclusdes

A criticalidade quantica de uma rede Kondo ferromagnética (FM) foi estudada a partir
de medidas de resisténcia elétrica. A ordem FM é suprimida para altas pressdes, com um
ponto critico quantico préximo de Pc ~12 GPa, separando a fase FM da fase paramagnética.
No lade nio magnético do diagrama de fase se recupera o estado liquido de Fermi abaixo de
uma linha de coeréncia que aumenta com a pressdo. A teoria critica das flutuagdes de spin ¢
usada para analisar nossos dados com um expoente dindmico z =3, apropriado para as
flutuagGes de um sistema quase ferromagnético. Nossos resultados, quer dizer, a forma das
linhas criticas e de coeréncia e, a parte ndo liquido de Fermi da resistividade proximo ac QCP
sao consistentes com esta andlise; em particular, considerando-se que a dimensdo efetiva das
flutuagdes de spin ferromagnético d =2. No entanto, esta andlise ndo exclui outros cenarios
fisicos, uma vez que a forma das linhas criticas e de coeréncia sdo dominadas principalmente

por um termo analitico de campo medio.

Foi mosirado que na fase ferromagnética, uma importante contribuigdo & resistividade
vem do espalhamento dos elétrons de condugdo pelas ondas de spin ferromagnéticas o(k) =
A+Dk’. A dependéncia do gap com a pressio esta correlacionada com a temperatura critica;
ambas desaparecem na mesma pressdo critica, enquanto que a rigidez das ondas de spin D
permanece finita. Este resultado sugere um cenério fisico alternativo a teoria de flutuagio de
spin, onde a instabilidade ferromagnética esta associada aos modos amolecidos das ondas de

spin num material bidimensional.

Finalmente, se afastando do QCP, em altas pressGes, a resisténcia elétrica em baixas
temperaturas mostra a presen¢a de impurezas magnéticas diluidas, as quais ndo foram

completamente extintas na transigio FM - ponto critico quantico.
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CAPITULO 7

ORDENAMENTO MAGNETICO INDUZIDO POR ALTAS PRESSOES
NO FERMION PESADO YbFe,Ge;

7.1 Introdugio

Nos capitulos anteriores, abordamos o comportamento critico dos férmions pesados,
CePd,Al,Ga e CePt, pértindo da fase magnética ordenada, e observamos que mediante a
aplicagdo da pressio podemos conduzir estes compostos de uma fase magnética para uma
paramagnética passando pelo ponto critico quintico (QCP). Neste capitulo abordaremos o
estudo do comportamento critico qudntico partindo de uma situagdo diferente das
anteriores, onde o férmion pesado (HF) YbFe:Ge: [1] € o sistema adequado para tal
objetivo, pois este material é paramagnético na press3o ambiente (p = 0)[2]. Considerando,
a analogia elétron-buraco entre as configuragdes eletrénicas do Ce [Ce™ (4t )— Ce*'(4f)] e
Yb [Yb* (@)= Yb " (4f")], quando a pressdo p aumenta, é possivel conduzir aos sistemas

HF de Yb para um estado magnético com a aplicagdo de pressdes convenientes.

Dentro do cenério fisico da analogia elétron-buraco esperamos, mediante o aumento
da pressdo aplicada, podemos conduzir o YbFe,Ge; de uma situagdo de instabilidade
magnética para uma situagio de ordenamento de longo alcance (LRO). Medidas de
resisténcia eletrica R(T) sob pressio e a temperaturas ultrabaixas sdo usadas para monitorar
a transigdo paramagnética - QCP - magnética, ao mesmo tempo que os fendmenos criticos
quanticos s&o estudados nesta regiio. A partir dos dados de R(T) podem ser extraidos tanto
a temperatura de ordem magnética Trae(P) como o gap das excitagSes magnéticas A(P). O
gap pode ser usado como uma tentativa de definir o tipo de ordem magnética no YbFe;Ge,,

tal como foi feito no CePd»Al>Ga e CePt, onde se espera poder distinguir entre dois tipos de
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ordem de acordo com o espectro das excitagBes magnéticas, ferromagnético (FM) ou

antiferromagnética (AF).

Finalmente, a relag@o entre T, € A perto do QCP pode proporcionar informagdes
relevantes sobre os mecanismos envolvidos no comportamento critico qudntico do
YbFe.Gez Como no caso dos férmions pesados com estado fundamental magnético, se
espera que a dimensionalidade das flutuagdes de spin tenham um papel importante na
descrigio dos fendmenos criticos qudnticos no regime da instabilidade magnética do
YbFe,Ge, Assim, o cenario fisico, proposto na descrigio da regifio critica qudntica no

CePd»Al,Ga e CePt podera ser usado para descrever o comportamento critico do YbFexGe..

7.2 Apresentagdo dos resultados. Andlise das medidas de resisténcia elétrica.
7.2.1 A contribuicdo elétron-fonon a resistividade elétrica do YbFe;Ge:

A figura 7.1 mostra as curvas de resisténcia elétrica do composto YbFe:Ge: em
diferentes pressdes, sendo os valores da resisténcia elétrica normalizados & temperatura
ambiente, R(T)R(~300 K). Todas as curvas de resisténcia elétrica R(T) foram coletadas
num processo continuo de aumento da pressdo, com excessdo das pressdes p = 17 GPa e
14.6 GPa, que se obtiveram em pirocesso de relaxamento. As curvas de R(T) na fig. 7.1,
mostram uma reversibilidade nos experimentos sob pressdo no sentido decrescente, pelo
menos até 146 GPa. A curva de resisténcia elétrica do monocristal nio magnético
LuFe,Ges [3] € mostrada na fig.7.1, pois compostos de Lu, com a mesma estequiomeétrica e
estrutura aos cotrespOndentes'HF de Yb, sdo ideais para subtrair a contribuigio elétron-
fonon das medidas de R(T) dos compostos de Yb. No presente caso, embora as medidas de
R(T) no YbFe,Ge; tenham sido feita numa amostra policristalina, como uma primeira
aproximaciio, podemos subtrair a contribuigio elétron-fonon usandoe o monocristal
isoestrutural LuFe,Ge,. Assim, a resisténcia elétrica do YbFezFe; sem espalhamento por
fonons, Ropn(T) ¢ calculada da seguinte forma: Rpuo(T) ~ {R(T)yireagez — R(TLwrercer} A
figura 7.2 apresenta as curvas de Rumno(T) para diferentes pressdes, considerando a

aproximacao acima estabelecida.



Na estimativa aproximada de R.pno(T) ndo esia sendo ievado em conta os seguintes
fatores referentes s amostras: (1) a natureza da amostra ¢ monocristal para o LuFe;Ge: e
policristal para YbFe,Ge:. (i1} O fator geométrico das diferentes amostras. As medidas de
resisténeia elétrica no LuFe,Ge; foram feitas numa amostra solida de geoimetria reguiar,
enquanto que, para o YoFe:Ge: a amosira se encontra em pd. (1) A contribuigdo eiétron-
tonon ndo depende da pressdo aplicada, pelo menos até o limite maximo de pressdes
atingido em nossos experimentos (~i8 GPa). Esta mesma sistematica foi considerada no
caso de outro composto isoestrutural de Lu, o LuCusSi», usado para subtrair a contribui¢io

dos tonons do YbCuaSia [4].
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Figura 7.1 Curvas de resisiéncia elétrica R(T) do YbFe.Ge. ein diferentes pressées, pormalizadas
com respeito ao valor da resisténcia @ temperatura ambiente (300 K). Nesta figura também se
inciui a curva de resisténcia elétrica do monocristal LuFe-Ge., cedida por M. Avila e col. {3].
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Em muitos materiais a contribuicdo elétron-fonon se faz mais relevante a altas
temperaturas como ocorre também para o YbFe.Ge,. Para estimar a contribuicdo elétron-
fonon a baixas temperaturas nusamos a relagio de Bloch-Gritneisen pan = 4R @n(T/iOp)
para a resistividade, quando T — OK. Counsideramos que a temperatura de Debye para o
YbFe:Ge; ¢ da mesma ordem de temperatura do composto 1soestrutural YbCuSiz, ©p =
221 K [5]. O pardmetro R, que ¢ proporcional & intensidade da interagio elétron-fonon,
pode ser da ordem de R ~ 0.1 pQemK™, valor tipico encontrado em compostos
intermetalicos de terra rara {RE) {6]. Assumindo a forma geométrica da amostra igual
aquela de um disco circular solido, com dimensdes equivalentes ao porta amostra do
gasket; se encontra que a contribuigio a resisténcia elétrica por espaihamento dos fonons
{Ror) para o YbFe,Ges, abaixo de 5 K, ¢ Ry, < 2%10™ u2. A ordem de grandeza resistencia
poderia ser estimada mesmo para uma amostra em po, como € o caso da nossa aimostia
dentro da céiula de diamante (BAC). Mesmo assim, o valor estimado da contribuicio
elétron-fénon em uitrabaixas temperaiuras pode ser depreciado, j4 que, os valores da

resisténcia residuai para 0 YoFe;Ge; encontram-se na ordem de 20- 30 m Q.

. 3GPa |
. 95GPa
. 135GPa
. 146 GPa
. 17CPa
182 GPa A

(300K

R‘phOIR

Figura 7.2 Contribuicdo magnética @ resisténcia elétrica do YbFe:Ge,, normalizada ao valor de
resisténcia a temperatura ambiente, considerando a aproximacio descrita. As setas para aboixo
indicam o deslocamento de TR™ e, para cima o mumento da pressio o texto.
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Mesmo considerando que a contribui¢do elétron-fénon a resisténcia elétrica €
subestimada a barxas temperaturas, a analise quantitativa dos dados de resisténcia elétrica
pode ser feita usando as curvas de R(T) mostradas na fig.7.1. Isto permite obter alguns
parametros fisicos como a temperatura que escala o comportamento liquido de Fermi (Teop).
a temperatura de ordem magnética (Tg) € 0 valor do gap dos magnons (A). Por outro lado,
os diferentes critérios assumidos no calculo de Rpno(T) limitam a analise quantiativa destas
curvas, mostradas na fig. 7.2. No entanto, um comportamento qualitativo pode ser obtido da
fig. 7.2, proporcionando nforma¢do importante sobre as mudangas das propriedades de

transporte com a pressio.

Na fig. 7.2 observamos mudangas claras nas curvas de R.pno(T) 2 medida que a
pressdo aumenta, tanto em altas temperaturas (T > 50 K) como em baixas temperaturas {T
< 30 K). Assim mesmo, dois diferentes regimes de pressdo, acima e abaixo de 9.5 GPa,
podem ser definidos seguindo a dependéncia de Ropno(T) com a temperatura T. As
mudangas nas propriedades de transporte serdo abordadas em cenarios fisicos diferentes

para cada um destes regimes de pressio.

Para p < 9.5 GPa e para T > 100 K, o comportamento de R(T) ¢ simitar ao de um
metal, e a resisténcia elétrica aumenta linearmente com a temperatura T. Este
comportamento ¢ tipico nos compostos de RE, tipo IV, onde a presenga de um estado de
valéncia intermediaria assim como a influéncia do campo cristalino (CF) estdo presentes a
altas temperaturas. Ambos efeitos foram reportados nos férmions pesados YbCu:S1; [7] e
YbN1,Ge; [8], isoestruturais ao YbFe;Ge; (estrutura cristalina tetragonal do tipo ThCr»S12),
onde a carga elétrica associ;1da ao ion de Yb possui um cariter de estado valéncia
intermediaria  (Yb™*"). Recentemente, através de medidas de resistividade elétrica,
susceptibilidade magnética x(T) e calor especifico C(T) feitas em p =0, J. Ferstl reportou
para YbFe.Ge; um estado de valéncia intermediaria [2]. Embora que as nossas curvas de R
ool T) ndo permitam extrair a energia de ativagio caracteristica de um estado de valéncia
intermediaria, em principio, podemos dizer que a valéncia intermediaria do Yb e a presenca

do CF regula o comportamento de R.pno(T) a altas temperaturas no YbFe:Ge:.

No regime de pressdes p<9 GPa, pode-se observar na fig. 7.2 algumas diferencas

entre as curvas da Rou(T) para p =3 GPa e 9.5 GPa; elas apresentam, no intervalo de 50-
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100 K curvaturas diferentes. Um mdximo no valor da resisténcia de R.pno(T) pode ser
observado em p =9.5 GPa e, este se define methor quando a pressdo aumenta. Associando
uma temperatura caracteristica, Tr""", para a qual a resisténcia de R.pno(T) alcanga um valor
maximo, podemos obter informagio sobre a mudanca do estado magnético no YbFe,Ge..

COmO veremos a seguir.

A fig. 7.2 mostra ainda uma drastica mudang¢a no comportamento de Rgno(T) acima
de p> 13.6 GPa. A resisténcia em R.o(T) aumenta, em forma logaritmica, quando T
dimmuy, sugerindo a presenc¢a do efeito Kondo [10]. Isto pode ser atribuido 4 presenga de
momentos localizados nos ions de Yb, induzidos para pressdes acima de 13 GPa. Apods a
resisténcia Rpno(T) alcangar um valor maximo em Tr™, ela diminui com a temperatura.
De acordo com o modelo tedrico do Fischer [8], TrR™ é proporcional a temperatura
caracteristica da interagio Kondo, Ti. A partir disto podem ser obtidas informagdes sobre
as mudangas nas correlagdes eletrénicas quando a pressio aumenta. A comparagio das
curvas Rio(T) acima de 13.6 GPa, mostra que Tr™" diminui com a pressdo. A diminuigio
de TR™ (e também Tg) com a pressdo esta de acordo com o diagrama de fase para os
férmions pesados de Yb, partindo de um estado fundamental nio magnético (NMOQO) [9].
No YbFe;Ge, se espera que altas pressdes induzam um momento local nos ions de Yb, de
maneira que o sistema completo possa ser visto como uma rede Kondo. Em principio, a
contribuigio mais importante de Rpno{T) a altas temperaturas é atribuida ao espalhamento
Kondo; no entanto, a presenga do CF deveria também ser considerada. Neste capitulo
estamos interessados em estudar os fendmenos criticos quinticos que aparecem perto da
temperatura de zero absoluto,” portanto nio abordaremos a analise quantitativa das curvas

de R(T) em altas temperaturas.

No intervalo de baixas temperaturas (< 30 K), ocorrem claras mudangas nas curvas
de R(T) quando a pressio aumenta, como é mostrada na figura 7.3 para valores de
resisténcia elétrica, normalizadas a 300 K, num intervalo T < 40 K. Em pressdes p < 9.5
GPa e abaixo de uma temperatura caracteristica, R(T) ocorre uma dependéncia com a
temperatura do tipo T%, com 1< <2, Por outro lado, acima de 13.5 GPa, a fig 7.3 mostra
inflexdes (bends) nas curvas de R(T), proximo de T ~ 2ZK. Em comparagdo com outros
tipos de férmions pesados de Yb, onde o ordenamento magnético € induzido por altas

pressdes [4, 7, 8,11-14], as inflexGes observadas na fig. 7.3 podem ser atribuidas a uma
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fransiclo magnética. Segumndo a evolugdo desta inflexdes, podemos observar que a
temperatura de transi¢do magnética aumenta com a pressdo, sendo uma indicagio que o

sistema se afasta da instabliidade magnética.
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Figura 7.3. Curvas de resisténcia elétrica normalizadas a 300 K, no intervalo de temperaturas 1<
40 K. As setas apontando para baixe mostram as inflexdes nas curvas de R(T) asseciadas «
possiveis transicies magnéticas, enguanto que a seta apontando para cima indica o aumento de

D.
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2 Expoenies efelivos e a evolugdo do estado fundamental do YbFe,Ge; com a

pressio.

Uma analise do expoente efetivo {€) pode proporcionar informagdes sobre a
evolucdo do estado fisico do YbFe:Ge; com a pressdo. Considerando que a contribuigio 4
resisténcia elétrica por espalhamento elétron-eléiron, R{T) tem uma dependéncia de lei de
poténcia do tipo AR(T) = R-Ra= AT", onde R, é a resisténcia residual e, de acordo com os
valores de g € possivel reconhecer os diferentes estados fisicos. Assim temos que, 1< g< 2
caracteriza o estado ndo-liquido de Fermu {NLF) { (3], & =2 esta associado ao estado liquido
de Fermi {(FL) [I5] ¢ £>2 ¢é caracteristico de um estado magnético (MQ) [4, 14}
Especificamente, para um material antiferromagnético (AF), com temperatura de Néel Ty,
espera~se que para T < Ty, 3<e <4 [4]. A figura 7.4 apresenta a dependéncia de AR com a
temperatura, em escala logaritmica, para pressdes acima de 13 GPa. As pendentes das retas

tragadas num intervalo de temperaturas onde AR é linear proporcicnam o valor de .
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Figura 7.4 Dependénciua de AR com a temperatura, para pressdes acima de 13 GPa. As linhas
retas mostram o intervalo de temperaturas onde AR € linear. Os valores calculados de &> 2

revelam o comportamento magnético do YbFe-Ge; acima de 13 GPa
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Como apresentado na fig. 7.4, os valores para g sio maiores que 2, sugerindo que o
PRSI 71 ~ - - N . i - -~ . 2N

material YbFe>Gez passa para um estado magnético para pressoes acima de 13.5 GPa. Este
resultado esta de acordo com a aparigio das inflexdes observadas na fig. 7.3 no mesmo
intervalo de presstes. Particularmente, o valor de £ esta proximwo a 3, como esperado para
um material antiferromagnético. Um valor caracieristico de € ~3 fot reportado no compesto
YbCuwSy, por K- A Yadri e col {4], onde uma ordem AF é induzida para pressdes acima
de 3GPa [4]. No presente caso do YbFe:Gen, este faio poderia servir para definir uma

presumivel ordem AF induzida por alias pressdes.

O céiculo de & para piessdes menores que 9.5 GPa, reatizado do mesmo modo que
para p > 13 GPa ¢ mostrado na figura 7.5 indicando a dependéncia do expoente efeiivo para

todo o intervaio de pressdes p.
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Figura 7.5. Dependéncia com a pressdo do expoenie efetivo & As linhas pontithadas mostram os
diferentes estados fisicos do YbFe,Ge; de acorde com & ¢ P: NFL=Nio liguido de Fermi, FL =
Liquido de Fermi, OM=Magnético, NOM = Ndo magnético, AF =antiferromagnérico.

De acordo com os valores de ¢ na fig. 7.5, podemos diferenciar intervalos de
pressdo, onde as piopriedades fisicas do YbFexGey sdo distintas. Em pressdes iniciais, p<
3GPa, o estado liquido de Fermi ¢ predominante. A medida que a pressdo aumeita o estado
FL colapsa em favor de um estado NLF (g ~1). O valor de e = 1.1 (1) em p = 9.5 GPa

sugere que esta pressdo se encontra no regime critico quantico, proximo ao QCP. Acima de
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p=13.5 GPa, & > 2 sugerindo a presenca de umn estado magnético, possivelmente tendendo
a uma ordern de longo alcance do tipo AF. Devido aos grandes intervalos na pressdo entre
9.5 e 13.5 GPa, o QCP niio pode ser definido com precisdo; no entanto, ele parece estar

mais proximo de 9.5 GPa.

O diagrama de & vs P nos permitiu localizar os diferentes estados fisicos do
YbFe,Ge;. O cenario fisico propicio para descrever cada um destes estados pode ser
encontrado na simples descrigio do diagrama de Doniach para os férmions pesados [9]. A
interacdo entre os elétrons 4/ e os elétrons de condugio leva a uma delicada competigdo
entre as' interagdes Kondo e RKKY. Esta competicdo ¢ usualmente descrita pelo diagrama
de fase magnético de Doniach [9], onde a temperatura caracteristica de ambas interagdes
(Tx x €™ & Trixy * J°) é representada em funcdo do parametro de ordem x=Jnl, sendo
J a constante de troca e n a densidade de estados dos elétrons de condugdo no nivel de
Fermi. Experimentalmente, a pressio pode ser usada como pardmetro de controle (x ~p)
para explorar esta delicada competicio. No estado nio magnético do YbFe:Ge:, o
predominio da interagio Kondo é favorecido pelo carater de valéncia intermediaria do ion
de Yb™ (2 < 6 <3). Na vizinhanca da transicdo NMO-MO, a aplicagio da pressdo induz
uma localizacio da carga no ion de Yb, passando de um estado de valéncia intermediaria
para um estado de valéncia trivalente Yb' . A nova valéncia trivalente do Yb favorece a
aparigio de um momento magnético localizado nos ions de Yb na rede, onde o
acoplamento entre eles, através da interac¢do de troca RKKY, produz o ordenamento de
longo alcance. No entanto, és medidas de resisténcia elétrica ndo permitem obter
informagdes do efeito local na mediagio da RKKY, quer dizer, que papel desempenham os
sitios de Ge e Fe no acoplamento magnético das diferentes camadas de Yb. Esta
informagio revelaria o tipo de ordem magnética induzida por pressdo. Recentemente,
medidas de espectroscopia Méssbauer no YbFe,Ge, estdo sendo feitas pelo grupo de

espectroscopia Mossbauer do CBPF para esclarecer o tipo de ordenamento magnetico[16].
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7.3 Discussdo dos resultados

Os resultados apresentados na seqdo anterior mostram para o YbFe;Ge; trés claros
regimes de pressio onde as propriedades fisicas sio diferentes: 1) p< 9.5 GPa caracterizado
pelo comportamento nfo magnético, préximo a instabilidade magnética, 2) 9.5 GPa < p<
13.5 GPa, que deveria conter 0 QCP ¢; 3) p> 13.5 GPa caracterizado pela aparigio do

magnetismo.

No que segue tentaremos entender os mecanismos fisicos envolvidos nos
fenémenos criticos quinticos que regulam a transigio NMO-QCP-MO. A escolha do
cenario fisico que descreva o comportamento critico quintico devera ser consistente com 0s
resultados obtidos nas medidas de R(T), assim como, com algumas particularidades nas

interagdes entre os fons de Yb dentro da estrutura cristalina.

7.3.1 Liguido de Fermi (FL) conduzido para o ponto critico guintico (QCP).

Uma anilise cuidadoso da R(T) vs. T" apresentada na figura 7.6 para as pressdes
menores que 9.5 GPa, mostrando que a R(T) possui uma dependéncia linear com T? abaixo
de uma temperatura conhecida como a temperatura de coeréncia (Teon). Esta temperatura
escala com o estado liquido de Fermu (FL) na regifo nfo magnética [15]. O estado
fundamental do YbFe;Ge, (p=0), ndo magnético, exibe um comportamento FL abaixo de
Teon ~5 K. Em principio, espera-se que o colapso da Teon—> OK numa determinada pressio
critica pe esteja associado i transigdo NMO—-QCP. Assim mesmo, a fig. 7.6 mostra que para
p =9.5 GPa, a dependéncia de AR(T) com T ndo é linear, sendo uma indicagdo que ndo
existe presencga de um estado FL, pelo menos até T= 2K. Uma analise mais cuidadoso dos
dados da R(T) em 9.5 GPa sugere uma dependéncia linear de R(T) com a temperatura,

COIMO Veremos a Seguir.

A figura 7.7 mostra a dependéncia de AR=R-R, com a temperatura T, acima de 2K,

para a pressdo p = 9.5 GPa. Uma analise cuidadosa de AR(T) vs. T° revela que R(T) varia

L1 oobre um intervalo de temperaturas entre 2K-20K. O valor

linearmente com T
caracteristico deste expoente indica a presenga de um estado NLF em p =9.5 GPa, numa
escala de temperaturas de duas dezenas de Kelvins. O estado NLF caracteriza o QCP, ou a

regiio muito proxima a ele. Como a medida de resisténcia elétrica em p = 9.5 GPa s¢ fo1
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feita até 2K, ndo podemos afirmar que a pressio 9.5 GPa corresponde & pressio critica que
define o QCP do YbFe,Ge;. No entanto, a presenca de um estado NLF em 9.5 GPa revela

que esta pressdo se encontra dentro da regido critica quantica.
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Figura 7.6, R(T) vs. 1" no YbFe.Ge. A seta indica a temperatura de coeréncia (T,,,) abaixe da
qual o sistema apresenta um comportamento lquido de Fermi (FL).
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Usualmente se assume que, na regido critica quintica, o espalhamento incoerente
dos elétrons pelas quaseparticulas é mediado pelas excifagdes fundamentais e as flutuagdes
de spin [17-24]. Um modelo tedrico que proporciona um cenario fisico apropriado na
degcrigio da regiio critica quantica € a teoria das flutuagdes de spin (SFT), esta teoria
prediz AR o« T com f = (d+2):z, para o caso FM, e B = d/z, para o caso AF, sendo d a
dimensionalidade espacial e, z 0 expoente dindmico das flutuagdes de spin [17,18]. Alem
disso, um sistema antiferromagnético tem z=2 e um ferromagnético tem z=3. Para uma
transi¢gio FM-QCP, P=5/3 em gisternas tridimensionais (3D) e, P=4/3 em sistemas
bidimensionais (2D) [25]. Por outro lado, para uma transigdio AF-QCP, =3/2, para um

sistema 3D e =1, para um sistema 2D [17,18].

Em nosso ¢aso, a interpretagio mais simples para dependéncia de AR oc T"' sugere
que, a presenca das flutuagdes de spin de carater AF (z=2) com dimensionalidade efetiva
préxima a d=2, ou a situagio anémala com d = z > 2, govertiem o comportamento critico
quintico do YbFe»Ge,. Na realidade, as flutuagdes de spin 2D é o cenario fisico mais
apropriado para explicar o comportamento critico se consideramos | algumas
particularidades da estrutura cristalina do YbFe,Ge,, que é tetragonal do tipo ThCr,S1; (ver
cap. 4). No YbFe,Ge,, a distdncia entre os ions de Yb num mesmo plano ¢ um tergo da
distincia entre as camadas adjacentes de Yb [2]. Assim, a estrutura cristalina do YbFexGe:
favorece a frustragio geométrica do acoplamento entre os spins ao longo da diregdo ¢,
conduzindo a um desacoplamento entre camadas adjacentes de Yb e, dando um carater
bidimensional ao espectro das flutuagdes de spin. A natureza da dimensionalidade das
flutuagdes de spin deve governar ambos lados do diagrama proximo ao QCP; porém,
evidéncias de um espectro de flutuagdes de spin bidimensional deveria ser encontrado no

estado magnético.



7.3.2 Magnetismo induZido no YbFe;Ge, em pressdes acima do QCP.

A temperatura de ordem magnéiica (Tmae) € estimada & partir do minimo na segunda
derivada na resisténcia elétrica, d"R/dT~. O erro em Tmas €512 associado a dispersio de To,
encontrada em diferentes intervalos de temperatura. Os valores de Tuwae & Teon 80
apresentados na tabela 7.1 enquamio que a dependéncia de ambas quaniidades com a
pressdo ¢ mwostrada na figura 7.8. A temperatura de ordem magnética auimenta com a
pressdo, sendo uma indicacdo que o sistema YbFe;Geo se afasta da instabiiidade magnética

para um ordenamento magnético de longo aicance.
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Figura 7.8 Temperatura de coeréncia (T.,) e temperatura magnética (1., em funcdo da
pressio. .

A fase magnética induzida acima de 13.5 GPa pode estar caracterizada peia
presenga de um espectro de excitagdes magnéticas (magnons). Considerando o tipo de
ordem magnética dos momentos magnéticos locats do Yb dentro da estrutura cristalina
pode-se calcular um gap antsotrdpico nas ondas de spin (A). Da anilise anterior se tem
evidéncias de que a ordem magnética induzida no YbFe,Ge» pode ser AF, da mesma

maneira come tem sido reportada em outros fénmions pesados de Yb [11-14].

Os dados de resisténcia elétrica a baixas temperaturas no YbrFe:Geo, na fase de ordem

magnética, podem ser descritos aproximadamente pela formula
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R(T) =Ry, (T)+mT" (7.1)

Aqut, (Rsw) € a contribuigdo do espalhamento dos elétrons de condugio pelas ondas de
spin, que depende essencialmente do tipo de espectro de excitacdo e o segundo termo, T".
com 1< n <2, éa contribui¢do por espalhamento elétron-elétron (E-E).

Tabela 7.1 Valores da temperatura magnética (1,,,), temperatura de coeréncia (T..4), gap das

ondas de spin (A), coeficiente A da eq.(7.1) ¢ a temperatura que escala o comportamento nio
liguido de Fermi (Ty; ).

P(GPa) Tmag{K) AMka(K) A(107Q/K) Teon(K) Trr(K)

0 - ]
3 - 3.74(20)

95 - - 20.0(8)

13.5 1.70(43) 1.82(17) 3.7(4) -

14.6 1.90(60) 2.65(50) 3.5(7) -

17 2.26(30) 3.40(30) 3.9(9) -

18.2 2.69(50) 4.35(40) 4.4(5) -

Usualmente, na fase mag,;nética ordenada e em baixas temperaturas, R(T) apresenta
uma contribuigio mais importante das onda de spin que a contrnibuicio por espalhamento
E-E [26]. Assim mesmo, pelo fato de que o espectro de onda de spin depende do tipo de
ordem magnética, a dependéncia com a temperatura da resisténcia elétrica deveria, em
principio, permitir extrair alguma mformagio sobre o tipo de ordenamento magnético de

longo alcance [27].

Em antiferromagnetos, com anisotropia magnética, existe uma relagiio de dispersio

para as ondas de spin, dada por @ =+A" + D°k” , a qual conduz a uma dependéncia da

resisténcia elétrica com a temperatura, dada por [27,28]
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O coeficiente 4 esta relacionado a velocidade onda de spin D por Aec /- 1 ou A x /
I*.onde ™ é o acoplamento magnetico efetivo entre os ions de Ce [27]. O coeficiente A
pode também ser relacionado com a rigidez (sriffness) das ondas de spin p por Ax [ »°*
[27] A relagdo entre colchetes na eq. (7.2) é valida s6 para kpT< A [27, 28]. Os valores do
gap A e o coeficiente A estdo na tabela 7.1.

A figura 7.9 mostra os ajusies das curvas de resisténcia elétrica usando 4s equagdes
{7.1) e (7 2), num intervalo de temperaturas (Ts) onde a aproximagio da eq. (7.2) é valida,
quer dizer, Ta < 0.55 Tmae. Observamos na fig. (7.9} que, o afastamento da instabilidade
magnética conduz a um comporiamento mais exponencial das curvas de R(T), que € uma

clara indicacdo da presenca dos magnons.
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Figura 7.9, Ajustes das ciirvas de resisténcia eldirica R(T) usando as equagdes (7.1} e (7.2) para o

cilculo do gap das ondas de spin AF.



Como for considerada uma ordem AF para o YbFe;Ge;, na discussiio que segue,
uttlizaremos o termo Ty em vez de Tmae. Assim, a figura 7.10 mostra a dependéncia com a
pressdo dos valores de temperatwa de ordem AF T~(P), gap das ondas de spin, A(P), e o

coeficiente A(P), calculados da combinagio das equagdes (7.1) ¢ {7.2).
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Figura 7.10 Dependéncia com a pressio da teimperatura de ordem magnética Tu(P), do gap das
ondas de spin AF, A(P), ¢ o coeficiente A(P).

A fig. 7.10 mostra que 7P e A/P) aumeniam com a pressdo, enquanto que, A(F)
permanece constante sugenndo que as quantidades Tn(P) e A(P) estdo correlacionadas. O
aumento de Tnv(F) e A(P), conr a pressio, revela que o material YbFe,Ge; se afasta de uma
situagdo de instabilidade magnética, regido na qual se encontra o0 QCP. Da extrapoiagio de
ambas quantidades para zero (0K), se definem duas pressoes criticas, P € Pc™?, para Ta(P)
e A/P), respectivamente. Numa comparagio simétrica com o3 fémmions pesados de Ce, na
regido crittca quintica, se espera que o colapso de ambas grandezas fisicas Tn(P) e A(P)
gcorram numa unica pressao critica Pe, a qual define o QCP [27 - 29]. Por outro lado,
considerando que a tendéncia constante do coeficiente A se mantenha até o QCP na fig.
7.10, o comportamento crittco de Ty— OK nio pode ser explicado pela perda do
acoplamento magnético, ja que T" = 0 {A=0) ainda no QCP. Isio ¢ uma indicagio que o

comportamento critico de Tn(P), pode ser atribuido & perda da anisotropia do gap, quer
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dizer, A— 0. De modo semelhante aos férmions pesados de Ce, proximos ao QCP, o
cenario fisico das flutuacdes de spin bidimensionais (SF-2D) seria o mecanismo apropriado
para explicar as propriedades andmalas do YoFe-Ge: na regido critica quantica, mostrada
na fig. 7.10. Antes de continuar com a discussio do cenario das ondas de spin, uma
estimativa do QCP do YbFe;Ge: sera feita a seguir,

A escassez de pontos experimentais para T, na fase ndo magnética impede uma
analise para o calculo do QCP a partir desta parte do diagrama. Uma situagio diferente é
eiicontrada do lado magnéiico. Em principio, a ordem de grandeza de Ty (< 3 K) favorece a
utilizagdo de modelos tedricos como a SFT para descrever o comportamento critico de T,
As predicdes da SFT sdo apropriadas para sistemas govemados por escalas de temperatura
suficientemente baixas (T—0) e, a distdncias bem proximas ao QCP {13, 17, 18, 19, 211.
Considerando a distancia ao QCP como & = i P-Pc i , & SFT prediz uma lei de poténcia que
regula o comportamento critico de Ty, tipo Ty |52 %5 Para um sistema quase AF (z
=2y Ty = i SJ ¥ ou Tw = fﬁ £ P para o case das flutuagdes de spin tridimensional (3D) | ou

bidimensional (ZD), respectivamente [17, 18]. Por cutro iado, para um composio AF 3D,

i2

com z=1, a teoria de campo médio (MFT) prediz Tx; = 18172 [19]
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Figura 7.11 Ajustes para 'I};(Hoc/ s/ Y, onde wé predito pelos modelos tedricos: Flutuagdo de
spin (SFT) e Campo Médio (MFT). As linhas retas seguem a lei de potéicia predita pela SFT
para o caso de um AF em 2D (y=1).



136

A figura 7.11 mostra uma comparagio entre os ajustes com diferentes lei de
poténcias propostas pelos modelos tedricos SFT e MFT, num intervalo de pressdes p < 18,
2 GPa. Podemos observar que os ajustes de T-y(P) com cada um destes modelos conduzem
a diferentes pressdes criticas. No caso SFT, a extrapolagio de Tu(P)—0K leva a duas
pressdes criticas diferentes, P> =P 93 GPa e pSFTED Ly GPa, para os casos das
flutuagdes de spin 3D e 2D, respectivamente. Por outro lado, a extrapolacio de Tn(P)—0K

baseada no MFT conduz a uma pressao critica Po*FT ~9.7 GPa.

Considerando que em p = (9.5£0.7) GPa, o composto YbFe.Ge, exibe um
comportamento NLF, o QCP deveria estar localizado ou nesta pressio ou muito proxima
dela. Tomando em consideragiio a barra de erro em p =9.5 GPa, o valor extrapolado Pc¥F"
¥ 7 GPa deveria ser descartado (ver reta ). Embora os ajustes feitos com base nos
modelos SFT e MFT conduzam a valores de pressdo critica muito proximos a 9.5 GPa, a
escolha de um deles como QCP dependera das propriedades fisicas do sistema YbFe.Ge,
na regido critica quntica. Do comportamento R(T) = T"! em p =9.5 GPa, associado as
flutuagdes 2D do tipo AF, as predigdes feitas pela SFT em 3D podem ser descartadas nas
proximidades do QCP. Assim, a pressdo critica P =9.7 GPa, estimada pela MFT, é o valor

mais apropriado para 0 QCP no YbFe.Ge,.

Devido a escassez de pontos para Tw nas regides muito proximas do QCP, existe
uma limitagio na aplicacio da SFT para o caso 2D. Do ponto de vista fisico, a escolha de
um intervalo de pressdes onde o comportamento critico de Ty(P) é linear esta associada a
natureza quintica das ﬂutuagé’)es de spin 2D. A criticalidade de Twn(P) pode ser
satisfatoriamente explicada pela SFT 2D se reduzirmos o intervalo de pressdes onde Tn(P)
€ linear, de 18.2 GPa para 14.6 GPa. A extrapolagio de uma reta Ty(P)—0K dentro de P <
14.6 GPa (ver reta b, na fig. 7.11) conduz a pressdo critica ~9.7 GPa, a mesma obtida pela
MFT. Dentro deste contexto, o comportamento critico de Ty pode ser descrito pela lei de
poténeia Ty o |8|'% em regides ndo tdo préximas ao QCP; enquanto que, Ty o« 151! em
regides proximas ao QCP. Isto é uma indicagfio que, o que a dimensionalidade e o carater
das flutuagdes de spin mudam nas proximidades do QCP, conduzindo a um cruzamento
(crossover) de d=3 e z =1 parad =2 ¢ z=2. O mesmo crossover no expoente efetivo de z=1

para z=2, numa transi¢gio AF-QCP, foi reportado no férmion pesado AF CeCoGeso5Siprs



137

[27]. Em analogia a este composto de Ce, podemos sugerir que 2z =2 govema o

comportamento critico quintico do YbFe,Ge; na transicio QCP-AF.

Tendo definido o QCP do YbFe>Ge: na pressdo critica Pe =9.7 GPa, passaremos a
discutir, através de uma teoria de onda de spin (SWT), as evidéncias do comportamento
bidimensional das flutuagdes de spin na regio critica. Em principio, um anilise
considerando as ondas de spin bidimensionais pode ser feita, considerando a estrutura
magnética do YbFe;Ge; como formada por planos ab AF, sem acoplamentos entre eles ao
longo do eixo ¢. Assim, para um sistema com dimensdo d =2 e $=1/2 so existira ordem de
longo alcance, a temperaturas finitas, na presenga de um gap de ondas de spin. A

temperatura critica Ty € dada por:
2r
kpTy = (7.3)

1+ (A/T) ln[1+ MJ

onde para uma rede quadrada, I = 2(D/ @) [27]. Note-se que quando A— 0, a

temperatura de Néel se anula, tal como ¢ esperado para um sistema isotrdpico em d=2.

Supondo que o comportamento com a pressdo de Tv(P), AP) e A(P), observado na
fig. 7.10, é mantido do QCP até a pressdo 18.2 GPa, podemos usar a eq. (7.3) para calcular
a constante de acoplamento efetivo I'. A partir da relagio 4 « 1/T” se escolhe um intervalo
de pressdes onde o comportamento de A(p) é constante. Considerando os valores de Afkz =
265K eTn=1.90K, emp = 14.6 GPa, encontramos ['/kz = 2.21 K. O valor obtido para o
coeficiente I' é fisicamente r'azoével quando comparado com valores obtidos para os
compostos fermions pesados antiferromagnéticos CePd;Al;Ga (ver cap. 5) e

CeCoGey25Sip 75 [27], e para rede Kondo FM CePt (ver. cap. 6).

Na figura 7.10 pode-se observar que 0 gap aumenta linearmente com a pressio e
extrapolando A(P)— 0 K s¢ obtém uma pressio critica para o gap, Pc% ~ Pc =9.7 GPa.
Assim, considerando a linha reta A(P) =0.5014 (P- Pc%®) ¢ o valor de I'/kz = 2.21 K, a eq.
(7.3) reproduz satisfatoriamente Tn(P) no intervalo de pressdes que se mostra na figura

7.12.
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Figura 7.12 Dependéncia com a pressdo de Ty (linha solida) obtida a partir do comportameitto
do eop descrito pelo linha pontilhada, e da eqg. (7.3) com ks =2.21 X, consuderada constante.
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A figura 7.12 apresenia a linha calcuiada para T{P) a partir da eq. (7.3) com um
aumento mais abrupto que o comportamento ilrear calculado pela SFT-2ZD, em pressoes
muito proximas ao QCP. Assim mesmo, o caiculo de linha Tn(P) com a eq. (7.3) sugere
que o gap das ondas de spin, A{P), ¢ um parimetro de ordem que mede distincia ao QCP
A(P) =l 8 e regula o comportamento critico de Tw(P). Fisicamente, este fato esta
relactionado ao cenario fisico proposio por Heriz, onde o comporitamento linear do gap €
associado aos modos de onda_de spin amolecidos (soff modes) na regido de instabilidade
magnética [19]. Assim, os modos de spin amoiecidos e o carater 2D das ondas de spin
proporcionam um cenario {isico apropriado para a descrigdo do comportamento critico
quintico do YbFe.Ge;, mesmo em distincias ndo tdo proximas ao QCP. Este mecanismo
tan1bém tem sido considerado na criticaiidade quantica dos compostos AF CeCoGe; 2551 75
[27] e CeRhaSi» [30], podendo que pode ser adotado em todos aqueies sistemas férmions

pesados AF que apresentem uma queda abrupta de T~ perto do QCP.
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O modelo tedrico proposto pela simples relagio (7.3), dentro de um cenario fisico
de onda de spin 2D, proporciona argumentos para adotar o carater bidimensional das

flutua¢des magnéticas no YbFe.Ge,.

Por outro lado, uma mudanga no espectro dos magnons AF pode ser esperada ao se
afastar do QCP. Em pressdes suficientemente préximas do QCP, o sistema pode ser
considerado como 2D, com z =2 como expoente critico que caracteriza as flutuagdes de
spin, pois nesta regido critica se espera um carater bidimensional das excitacdes
magnéticas. As flutuagdes de spin 2D mudam o comportamento das ondas de spin,
tornando-as mais isotrépicas, quer dizer, A— 0 quando P — P¢. Afastando-se do QCP, o
aumento de Ty € controlado pelo A, de maneira que a mudanga na dimensionalidade do
espectro das ondas de spin de 2D para 3D carrega consigo um aumento na
dimensionalidade das flutuagdes de spin de 2D para 3D. Aqui, o carater 3D das excitagdes
magnéticas longe do QCP ¢ assumido no YbFe.Ge; em analogia aos compostos férmions
pesados de Ce (ver cap. 5 e ref. [27]). Dentro deste cenario se¢ espera um crossover do
expoente dindmico de z =2 para z =1, caracterizando o estado magnético fora da regiio
critica quintica. Uma redugdo na dimensionalidade das flutuagdes de spin, assim como o
“crossover” no expoente dindmico z, foi proposta por Contenentino e col. afim de explicar
o comportamento critico no férmion pesado AF CeCoGey2sSip. 75 [27]. Este mesmo
argumento poderia ser valido para o YbFe,Ge,, considerando a analogia elétron-buraco

estabelecida com os HF de Ce.

A presente analise assuyn‘e que 08 momentos magnéticos locais induzidos nos ions
de Yb ndo sdo extintos {unquenched moments ) no QCP. Em nossos experimentos, o gap
diferente de zero garante o ordenamento de longo alcance, desde 13.5 GPa. A tendéncia
constante do coeficiente A(p} permite assumir que a rigidez das ondas de spin ¢ é diferente
de zero no QCP. Dentro deste cenario fisico, se espera que as flutuacdes magnéticas 2D
tenham um papel fundamental nas propriedades fisicas do estado NLF no QCP [17-19, 27,
31]. Evidéncias sobre o aumento da dimensionalidade do espectro de ondas de spin de 2 D
para 3D, asstm como a presenca de momento local no QCP do YbFe;Ge; devem ser

confirmadas por medidas de difracdo de néutrons ou por espectroscopia Méssbauer.
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7.4 CONCLUSOES
A analise das medidas de resisténcia elétrica R(T) sob pressdo no férmion pesado
YbFe,Ge; revela diferenies propriedades fisicas com o aumento da pressdo. Um diagrama

1

de fase para este composto € proposto na figura 7.13.
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Figura 7.13. Diagrama de fase do YbFe.Ge, proposto a partiv da andlise das medidas de
resisténeia eldtrica sob pressio. Ty= Temperatura de Néel, T.;= Temperatura de coeréncia,
Ti~temperatura de Kondo. FL= Liquido de Fermi, NFL=Ndo liquido de Fermi, QCP= Ponto
critico quintico, SF-2D (A F}= Flutuagdo de spin bidimensional tipo antiferromagnético.



141

Em pressdes menores que P ~ 3 GPa, o estado fundamental do YbFe;Ge; apresenta
um estado ndo magnético e de valéncia intermediaria, com um comportamento figuido de
Fermi (FL) abaixo da temperatura de coeréncia (Teon). Acima de 3 GPa se espera que uma
redugdo de Tupn, sendo que em 935 GPa a curva de R(T) mostra um desvio do
comportamento liquido de Fermi, pelo menos dentro do intervalo 2-20 K. Nesta pressido,
R(T) varia com T"**!, o qual esta associado a um comportamento ndo-liguido de Fermi
(NFL), governado pelas flutuagdes de spin bidimensional (2D) do tipo antiferromagnética
(AF). Este comportamento sugere que o QCP esta muito proximo desta pressdo. Acima de
13.5 GPa, a presenga de inflexdes nas curvas R(T) proximo de 2K sugere o aparecimento
de um momento magnético local nos ions de Yb. A analise das curvas R(T) do lado
magnético sugere que a ordem magnética induzida é AF. Assim mesmo, a extrapolagdo da
temperatura de ordem AF (Ty) para Ty— 0K prediz um ponto critico quintico (QCP) na
pressdo critica, Pc ~9.7 GPa. Considerando a analogia elétron-buraco com os férmions
pesados magnéticos de Ce, a apari¢io do magnetismo no YbFe,Ge: pode ser explicada
através da mudanca do estado de carga do ion de Yb por efeito de pressdo, passando de um
estado de valéncia intermediaria (Yb"", 2< 6 <3) para um estado de carga trivalente (Yb:‘ N,

este Gltimo magnético.

O comportamento critico quintico do YbFe,Ge, fo1 estudado a partir da analise das
curvas R(T) com os modelos tedricos de flutuagio de spin (SFT) 2D e de ondas de spin
(SWT) 2D. Usando as predigdes da SFT - 2D se encontra, para P= 95 GPa, um
comportamento NLF regulado pelas flutuacdes de spin 2D do tipo AF. Isto pode ser
tomado como uma indicagio de que o tipo de ordem magnética induzida, na transigdo
QCP-magnético, seja AF. Por outro lado, no lado magnético, a analise das curvas de R(T)
através da SWT-2D permite obter uma dependéncia com a pressdo dos valores do gap
anisotropico das excitagdes magnéticas A(P) e, o coeficiente 4(P) associado 4 rigidez das
ondas de spin. A extrapolagdo destes valores desde a Pc até pressdes maiores revela que, Tw
e A aumentam com a pressio, sendo que A aumenta linearmente com P; enquanto que, A(P)
mdepende da pressdo, com um valor diferente de zero ainda no QCP. O comportamento
linear de A(P) é atribuido & presenga dos modos de onda de spin amolecidos na regido
critica. A correlacio entre Ty e A sugere que, em pressdes proximas ao QCP, o sistema seja

dominado pelas flutuagdes de spin 2D, onde a presenga do gap garante a existéncia de um
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ordenamento de longo alcance proximo ao QCP. Contudo, o carater bidimensional das
excitagdes magnéticas amolecidas, assim como o cenario fisico das flutuagdes de spin 2D,

estabelecem o cenario fisico para explicar o comportamento critico quantico no YbFe:-Ge-.



REFERENCIAS

[1] A amostra YbFe;Ge; é um novo férmion pesado, reportado no SCES 2002 (Krakow),e

nos foi fornecida pelo grupo do professor F. Steglich do instituto Max Planck (Alemanha).

[2] J. Ferstl, J. Custers, C. Geibel, F. Steglich. Book of Abstracts, SCES 2002(Krakow),
pag 28.

[3] Marco Avila. Private comunication.
[4] K. Alami-Yadri, D. Jaccard. Sol. Staté. Com., 100, N° 6, (1996), 385.
[5]B. C. Sales and R. Viswanathan. J. Low. Temp. Phys. 23 (1976), 449.

[6] E. Bauer, R. Hause, E. Gratz, G. Schaudy, M. Rotter, A. Linbaum, D. gignoux, D.
Schimitt. Z. Phys. B. 92 (1993), 441.

[7] H Winkelmann, M. M.. Abd-Elmeguid, H. Micklitz, J. P. Sanchez, P. Vulliet, K.
Alami-Yadr, D. Jaccard. Phys. Rev. B 60, (1999), 3324.

[8] G. Knebel, D. Braithwaite, G. Lapertot, P. C. Canfield, F. Flouquet. J. Phys. Condens.
Matter 13, 10935 (2001).

[9] S. Doniach. Physica 91B, 231-234 (1977).

[10] A. C. Hewson. The Kondo problem to Heavy fermions. . Cambridge University press
(1993).

[11]]. P. Sanchez and M. M. Abd-Elemeguid. Hyp. Interactions 128, 137 (2000).

[12] H Winkelmann, M. M.” Abd-Elmeguid, H Micklitz, J. P. Sanchez, C. Geibel, F.
Steglich. Phys. Rev. Lett. 81, 4947 (1998).

[13] O. Trovarelli, C. Geibel, S. Mederle, C. Langhammer, F. M. Grosche, M. Lang, G.
Spam, F. Steglich. Phys. Rev. Lett. 85, 626 (2000).

[14] J. Plessel, M. M. Abd-Elmeguid, J. P. Sanchez, G. Knebel, C. Geibel, O. Trovarell, F.
Steglich. Phys. Rev, B. 67, (2003), 180403(R).

[15] M. A. Conitnentino. Quantum Scaling in Many-Body Systems. World Scientific
Lecture Notes i Physics — vol. 67 (2001).



144

[16] J. Larrea J, Abd-Elmeguid, EM. Baggio-Saitovitch, S. Pereira, A. Jomada. To be
published.

[17] T. Moriyaand T. Takimoto. J. Phys. Soc Jap. 64, 3, (1995), 960.

f18] A. J. Millis. Phys. Rev. B. 48, 10, (1993), 7183.

[19] J. A. Hertz. Phys. Rev. B. 14, (1976), 3.

[20] A. J. Schofield. Contem. Phys, 40, 2 (1999), 95.

[21] G. R. Stewart. Rev. Mod. Phys, 73, (2001), 797.

[22] S. Sachdev, A. V. Chubukov, A. Sokol, Phys. Rev. B, 51, 21, (1995), 14874.

[23] A. Schroder, G. Aeppli, R. Coldea, M. Adams, O. Stockert, Hv. Lohneysen, E.
Bucher, R. Ramazashvili, P. Coleman. Nature, 407 (2000), 351.

[24] N. D. Mathur, F. M. grosche, S. R Julian, 1. R. Walker, D. M. Freye, R. K. W.
Haselwimmer and G. G. Lonzrich. Nature 394, (1998), 39.

[25] C. Pfleider, G. J. McMullan, S. R. Julian, G. C. Lonzarich. Phys. Rev. B, 35, 13
(1997), 8330.

[26] A. Demuer, D. Jaccard, I. Sheikin, S. Raymond, B. Salce, J. Thomasson, D.
Braithwaite, J. Flouquet. J. Phys: Condens. Matter 13 (2001) 9335,

[27-16] M. A. Continentino, S. N. de Medetros, M. T. Orlando, M. B. Fontes, E. M.
Baggio-Saitovitch. Phys. Rev. B, 64, (2001), 012404-1.

[28] S. N. de Medeiros, M. A. Continentino, M. T. Orlando, M. B. Fontes, E. M. Baggio-
Saitovitch, A. Rosch, A. Eichler. Physica B 281, (2000), 340.

[29] J. Larrea J, A. Eichler, M. B. Fontes, A. D. Alvarenga, M. A. Continentino, E. Baggio-
Saitovitch. To be published.

[30] R. Movshovich, T. Graf, D. Mandrus, J. D. Thompson, L. Smith, Z. Fisk. Phys. Rev B
53, 8241 (1996).



145

CONCLUSOES GERAIS

Neste trabalho estudamos o comportamento critico quintico de diferentes férmions
pesados HF, usando medidas de resisténcia elétrica R(T,P) sob altas pressdes P)ea
ultrabaixas temperaturas (T). Os compostos estudados apresentam diversos estados
fundamentais (P=0) localizados em diferentes lados do diagrama de fase dos HF, quer dizer
que, CePd,Al,Ga e CePt sdo ferromagnéticos, enquanto que, o composto  YbFe,Ge: é nio
magnetico. Os mecanismos fisicos propostos para explicar o comportamento critico destes
compostos estdo baseados nas predigdes das teorias de campo médio (MFT), flutuagdes de
spin (SFT) e de onda de spin (SWT). Dentro deste cenario fisico, a analise dos resultados

de R(T,P) conduzem as seguintes conclusdes.

O composto CePd,Al;Ga ndo apresenta uma transigio magnética quantica direta,
quer dizer, a ordem ferromagnética (FM) muda para antiferromagnética (AF) em ~0.6 GPa
antes de atingir o ponto critico quintico (QCP) na pressdo critica Pc~3.5 GPa. Assim
mesmo, os valores do gap das ondas de spin anisotropicas mostram uma mudanca no
espectro dos magnons de FM para AF. Na proximidade do QCP se espera que as excitagdes
magnéticas tenham um carater isotrépico devido as flutuagdes de spin, possivelmente com

dimensionalidade efetiva d=2. *

O composto CePt apresenta uma transi¢io ferromagnética quantica (FM—QCP)‘
direta, sendo este o primeiro composto de Ce a apresentar este tipo de transi¢iio. O QCP
deste composto é estimado em Pc~12 Ga, e acima desta pressio o sistema recupera o
comportamento liquido de Fermi (FL), observado abaixo da temperatura de coeréncia
(Teon). Na proximidade do QCP, a R(T) mostra uma dependéncia com a temperatura do tipo
lei de poténcia, R(T) « T***, numa faixa de temperaturas de 20K, indicando a presenca de
um estado ndo liquido de Fermi (NFL) regulado pelo mecanismo das flutuagdes de spin

bidimensional (2D) (z =3, d =2). Assim mesmo, dentro do cenario das ondas de spin, as
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flutuagdes 2D modificam o espectro dos magnons FM, tornando-os 1S0tropicos proximo do

QCP.

A aplicagdo de altas pressdes sob o composto YbFe-Ge, revela uma transi¢do nio
magnética -magnética, passando pelo QCP, estimado em Pr ~9.7 GPa. A dependéncia de
R(T) o« T", préximo do QCP, indica que a ordem magnética de longo alcance induzida
seja provavelmente AF, alem de que o estado NLF esta regulado pelas flutuagdes de spin de
carater 2D (z =3, d=2). Assim mesmo, a abordagem do comportamento critico mediante a
SWT revela que existe um momento induzido na proximidade do QCP, estando
correlacionado com a presenca de uma temperatura de ordem magnética, a qual aumenta

quando o sistema se afasta do QCP.

Foi encontrado que as flutuagdes de spin ¢ o mecanismo que regula o
comportamento critico quintico em nossos compostos estudados: CePd.Al.Ga, CePt,
YbFe,Ge.. Atendendo i classe da universalidade dos expoentes dindmicos, z, encontrados
na proximidade do QCP, podemos afirmar que este mecanismo nio depende do tipo de
transi¢do magnética quéntica. Assim mesmo, o desaparecimento do gap anisotropico € o
valor constante da rigidez das ondas de spin préximo do QCP sdo indicios de que os
momentos magneticos ndo estio extintos na proximidade do QCP. Dentro deste contexto, o
magnetismo € suprimido pelas flutuagdes de spin de carater bidimensional. Isto revela que
as flutuagdes de spin 2D € o cenario fisico apropriado para descrever o comportamento
critico de sistemas que apresentam propriedades fisicas similares as encontradas no

presente trabalho.
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