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INTRODUGAO:

Materiais com propriedades atreladas, em que estimulos magnéticos, elétricos, e/ou Opticos
geram respostas na resistividade, magnetizagcdo ou algum outro parametro sdo promissores para a
computagdo neuromorfica [1]. Dessa maneira, o estudo de fenbmenos magnéticos-elétricos,
magneto-o6ticos, electro-6ticos de 6xidos complexos constituidos por elementos de transicdo, em sua
escala massiva e/ou nanométrica (nanoparticulas e filmes finos) esta em amplo crescimento nas
ultimas décadas [1, 2]. Alguns desses materiais sdo conhecidos como isolantes de Mott. Os isolantes
de Mott sdo materiais que exibem uma transicdo abrupta entre um estado isolante e um estado
metalico sob varios estimulos, juntamente com fases eletrénicas complexas que néo sao explicadas
pela teoria de bandas tradicional [2] . A transi¢cdo para o estado metalico muitas vezes esta associada
a rearranjos nos graus de liberdade eletrénicos, magnéticos e estruturais [2]. Essa transigdo abrupta e
suas fases eletrbnicas sao propriedades interessantes que motivam o seu estudo.

Nesse ftrabalho de Iniciacdo Cientifica, €& investigado principalmente a manganita,
LasgPrCaz;sMnO; (x = 0,40) (LPCMO). Manganitas costumam ter uma fase Unica em temperaturas
altas, acima da temperatura ambiente, mas, possuem separacdao de fase espontdnea quando
resfriados abaixo dessa temperatura, com a mistura de duas ou mais fases, que diferem em estrutura
cristalina, estrutura eletronica, e propriedades magnéticas [3]. A separacdo de fase é fortemente
correlacionada com a existéncia do ordenamento de carga (CO). CO é o termo usado para descrever a
situagdo em que ions de um cristal se transformam de um estado homogéneo de
valéncia-intermediario (homogeneous intermediate-valence state) em um estado ordenado de valéncia
mista (mixed-valence state). Em manganitas, o CO se refere a estrutura de localizagdo dos ions
Mn3+/Mn4+, nessa amostra, esse estado € associado com um comportamento antiferromagnético
(AFM) e paramagnético (Pl) isolante. Transi¢gdes para CO tem como caracteristica um pulo em
resisténcia, um pico em magnetizagao, e observagado de uma transi¢ao estrutural [4]. Ao resfriar abaixo
da temperatura de ordenamento de carga (T.p), assume-se a coexisténcia de de uma fase CO de
baixa temperatura com uma fase residual de desordenamento de carga, apés mais resfriamento, os
dominios CO de carga se tornam AFM enquanto a fase residual é estabilizada e se torna
ferromagnética metalica (FM) [3].

Assim, o diagrama de fases desse isolante de Mott € complexo, apresentando coexisténcia de
fases AFM com CO e FM [5]. O comportamento e dindmica destas fases é uma funcdo da
temperatura, campo aplicado e concentragdo de Pr[5]. Para altas temperaturas T>250K o material é
majoritariamente paramagnético. Para temperaturas intermediarias as fases magnéticas se comportam
de forma fluida, i.e. baixos valores de campos sao capazes de alterar suas distribui¢gdes e fronteiras
entre os ordenamentos magnéticos. Para valores menores de temperatura a coexisténcia da
separacdo das fases citadas passam a se comportar de forma estatica, i.e., sdo necessarios campos
elevados para alterar suas distribuicdes. Ja para temperaturas ainda menores (<10 K), as fases
comegam a apresentar um comportamento de vidro (glass), onde permanecem “congeladas”.

Uma técnica experimental que permite o melhor entendimento das propriedades atreladas
magnéticas, opticas e eletrénicas se inter-relacionam e melhor compreender a fisica desse material, é
a Ressonancia Paramagnética de Elétrons (EPR). O EPR fornece informagdes sobre a estrutura

XXXIl Congresso de Iniciagado Cientifica da UNICAMP — 2024 1



ocupacional dos orbitais eletrOnicos, caracteristicas relacionadas com o tempo de relaxamento
transverso e longitudinal e dados sobre a estrutura fina e hiperfina do material [6]. Uma vantagem
significativa da técnica EPR é uma boa sensibilidade tanto para a magnética e estrutural
nao-homogeneidade. Ela nos permite estudar o estado multifasico magnético, o que nem sempre é
possivel com outras técnicas [3].

Assim, neste trabalho estudou-se algumas propriedades da manganita Lasg Pr,CassMnO; (x =
0,40) principalmente utilizando-se de medidas de EPR em fungdo da temperatura e da voltagem
aplicada a amostra. Para ser possivel realizar as medicdes foi feito um trabalho de instrumentacéo e
modificacdo do aparelho.

METODOLOGIA:

Primeiramente, construiu-se em auxilio do corpo técnico da oficina mecanica do Departamento
de Eletrénica Quantica (IFGW) e da vidraria do IFGW, um dewar para possibilitar o sistema de
resfriamento da amostra. Além disso, foi feito um sistema de aquecimento utilizando filamento de
niquel-cromo (heater) para controle mais preciso da temperatura. A ceramica Lag ,,5Pr;4CassMnO; foi
preparada pela reacdo de estado solido
seguindo o procedimento de [7]. Os
1 estudos de ESR foram feitos em 108K -
300K em um espectrdmetro nao comercial
na banda X (f = 9.14 Ghz). As medidas
foram feitas de 0.5 kOe até 6.5 kOe a uma
taxa de 80 Oe/s. As medidas de
resisténcia em funcdo da temperatura
foram realizadas em um Physical Property
Measurement  System (PPMS) da
Quantum  Design. Para  possibilitar
medidas aplicando corrente e voltagem na
amostra, foram feitos contatos utilizando
tinta de prata. A distancia entre os
contatos foi de 2 mm. Os contatos foram
ligados a um Keithley 2400 com fios de
cobre.

Fig 1: Dewar e sistema de aquecimento. O Dewar foi feito de quartzo

e selado a vacuo. O heater foi feito usando um filamento de niquel-cromo

¢ ligado a um sensor de temperatura PT-100

O procedimento experimental foi dividido em trés etapas: 1) Foram feitas 20 medidas de EPR
variando a temperatura, para servir como um mapa de referéncia. 2) Para cada temperatura, foram
realizadas medidas de corrente em funcdo de voltagem para se ter uma referéncia do comportamento
eletrbnico da amostra. 3) Medidas de EPR, em temperatura fixa, variando a voltagem aplicada (108K,
130K, 170K). Por motivos de seguranga da amostra, limitou-se a corrente em 10mA, usando a
ferramenta de “compliance” do instrumento.
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Tabela 1: Valores das voltagens e corrente das medidas de EPR em fun¢éo da voltagem.

Voltagens a 108K Voltagens a 130K Voltagens 170K

# Volt I (uA) |# Volt | I (mA) # Volt | # Volt |1

1 3V 0.43 7 21V | 0.15 1 10V 0.12 1 3 0.044
2 6V 1.05 8 24v | 10 2 12V 0.27 2 7 0.30
3 9V 1.05 9 21v | 10 3 15V 10 3 9 0.75
4 12V 1.05 10 18V | 10 4 12V 10 4 12 10

5 15V 38.7 11 15V | 10 5 9V 10 5 9 0.77
6 18V 77.8 12 | 5V 0 6 6V 0.083 6 6 0.2

RESULTADOS E DISCUSSAO:

Figura 2a mostra alguns exemplos de curvas de EPR em diferentes temperaturas. As Figuras 1
(b, c, d), mostram os parametros de fitting; campo de ressonancia, a intensidade (dupla integral) e a
largura de linha em fungio da temperatura. O processo de fitagem foi feito utilizando a derivada de
uma Lorentziana com um termo de assimetria [3].

A intensidade do sinal € diretamente proporcional a temperatura até T~200K, a altura do pico
também é diretamente proporcional até um valor de T~220K e ambos comegam a diminuir apds mais
aquecimento. H& um progressivo estreitamento da sua largura de linha até por volta da T~210K,
voltando a alargar apds passar por essa temperatura. Esse maximo esta nas imediagdes da To~212K.
Nesta temperatura, hd um pequeno, porém, ingreme aumento da suscetibilidade magnética, sendo
esse aumento usualmente tratado como a explicacéo para o pico de intensidade[7]. Além disso, o sinal
apresenta uma forte assimetria, sendo atribuido a alguns fatores: efeitos de dispersdo causados pela
presenca de regides condutivas, a coexisténcia de diversas fases magnéticas que alteram as
caracteristicas da ressonancia e o chamado “skin effect’ [3]. Assim, pode se identificar trés distintos
comportamentos nas medidas de ESR: 1) Um largo de baixa intensidade com baixa assimetria, com
T<Tco, 2) Um estreito de alta intensidade e alta assimetria T~Tg, 3) Um de largura, intensidade média
e alta assimetria com T>T.o. Com isso temos um mapeamento do comportamento magnético que pode
ser usado como referéncia posteriormente.

O segundo bloco de medidas de referéncia, Figura 3, sao curvas de corrente em fungao da
voltagem em diferentes temperaturas. Em uma mesma temperatura ao incrementar a voltagem, a
corrente pouco se altera até que se atinja uma voltagem limite V,, ao decrescer a voltagem temos um
comportamento de saturagao, levando a histerese. Assim, temos indicios de uma transigéo eletrénica,
em que a aplicacéo de voltagem mudou as propriedades de transporte da amostra.

Assim, com o objetivo de averiguar se a mudanga de comportamento eletrénico altera as
propriedades magnéticas da amostra, foram tomados espectros de EPR, aplicando diferentes
voltagens enquanto se mede, mantendo a temperatura fixa, Figura 4. O resultado a ser discutido sera
o de T = 108K. Nessa temperatura, espera-se a existéncia majoritaria de dominios ferromagnéticos,
com uma disputa de dominios AFM - CO, assim o sinal de EPR é largo, pouco intenso e simétrico

Ao aumentar gradativamente a voltagem, com V<V, ndo ha aparente alteragdo no sinal. Ao
atingir V,, observamos uma mudancga repentina no sinal, as caracteristica magnéticas da amostra
parecem mudar completamente, possuindo agora um sinal tipicamente AFM-CO intercalado com
dominios paramagnéticos, ou seja, um espectro tipico de T~T.,. Apds a transigdo, decresceu a
voltagem e voltou-se ao espectro anterior em uma voltagem diferente, novamente observando um
comportamento de saturagao, levando a histerese.
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Fig 2: Exemplos de medidas de EPR em fungdo da temperatura. a) Alguns espectros exemplificando os trés
tipos de forma de linha. b) Dependéncia da temperatura do campo de ressonéncia, c) Intensidade, d) Largura de
linha
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Fig 3: Medidas de RxT e exemplos de curvas IxT. O comportamento de histerese diminui gradativamente até
desaparecer por volta de T~220K.
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Fig 4: Comportamento do EPR a 108K em fungédo da voltagem. a) Alguns exemplos de espectros e sua
localizagéo no diagrama IxV a 108K (b). c), d). e). Parédmetros do fitting, para esse experimento, foi utilizado dois
modos, em baixas voltagens, apesar do comportamento geral semelhante a sem voltagem, havia a presencga de
uma irregularidade (Modo 1), entdo para melhor exatidao, utilizou-se uma linha dupla

CONCLUSOES:

Sabe-se a partir do trabalho de [8], que é possivel induzir dominios AFM-CO para FM aplicando
campos magnéticos, e as medi¢des indicam que voltagem consegue induzir dominios paramagnéticos
e/ou AFM-CO, a partir de dominios FM. Apesar dos indicios promissores, o trabalho ndo esta
completo, e por isso ndo é possivel realizar conclusdes enfaticas. Dessa maneira, mais medidas em
diferentes técnicas experimentais devem ser feitas. Além disso, calculos tedéricos e simulacdes estao
sendo realizados para verificar e averiguar as hipéteses que explicam esse comportamento.
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