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RESUMO

Este trabalho foi desenvolvido com o objetivo de projetar e construir um sensor de
campo magnético fundamentado no principio da interacdo entre os ordenamentos
magnético e elétrico da matéria, comumente denominado Efeito Magnetoelétrico. Para
tanto, foi realizada a sinterizacéo e determinacdo das propriedades fisicas dos materiais que
constituem esses sensores. Como material magnetostritivo foi utilizada uma liga metalica
com estrutura Heusler (NixMnyGa,) e composi¢do quimica proxima a do composto
Ni,MnGa. Como material piezelétrico foram utilizadas cerdmicas ferroelétricas de
PbZrps3Tip4703 + 1 wt% Nb (PZT-5A) e cerdmicas multiferroicas de (0,6)BiFeOs-
(0,4)PbTiO3 + 5 wt% La (BFPT-5L). As caracterizacdes realizadas revelam que a liga
NixMnyGa, apresenta deformagdo mecénica induzida por campo magnético a temperatura
ambiente, enquanto a ceramica ferroelétrica de PZT-5A possui efeito magnetoelétrico
extrinseco de 1,4 V/cm.Oe. A ceramica multiferroica de BFPT-5L, por sua vez, apresenta
uma sobreposicdo dos efeitos magnetoelétricos extrinseco e intrinseco, que resulta em um
efeito magnetoelétrico de 7,5 V/cmOe. Trés compdsitos laminares foram montados (dois
com NixMn,Ga, e PZT-5A, e um com NixMnyGa, e BFPT-5L), e as suas propriedades
magnetoelétricas foram investigadas com o objetivo de verificar suas potencialidades na
construcdo de sensores de campo magnético magnetoelétricos. Os compositos laminares
NixMnyGa,/PZT-5A apresentam um efeito magnetoelétrico extrinseco maior que o do
composito  laminar  NiyMnyGa,/BFPT-5L.  Contudo, o0 composito  laminar
NixMn,Ga,/BFPT-5L apresenta um comportamento diferente daqueles compdsitos
construidos com PZT-5A devido a sobreposicdo dos efeitos magnetoelétricos intrinseco e
extrinseco observados na ceramica de BFPT-5L. Por fim, o compdsito laminar
NixMn,Ga,/PZT-5A foi utilizado na construcdo de um sensor magnetoelétrico
multifuncional. Construiu-se, entdo, um dispositivo capaz de determinar campos
magnéticos continuos em um intervalo de campos magnéticos que se estende desde
78 mOe até 10 kOe. Tal dispositivo apresentou um tempo de resposta de 1,5ms, que
possibilita a deteccdo de campos magnéticos pulsantes com frequéncias de até 667 Hz e
com amplitudes similares as observadas no modo de deteccdo de campos magnéticos

continuos.



ABSTRACT

This work was developed for designing and constructing a magnetic field sensor
based in the interaction between the magnetic and the electric ordering of the matter, i. e.,
the Magnetoeletric Effect. In this sense, the sintering and characterization of the materials
that form these sensors was performed. The magnetostrictive material was a Heusler alloy
(NixMn,Ga,) with a chemical composition near to that of the Ni,MnGa compound. The
piezoelectric materials were ferroelectric PbZrys3Tig 4703 + 1 wt% Nb (PZT-5A) ceramics
and multiferroic (0,6)BiFeO3-(0,4)PbTiO3; + 5 wt% La (BFPT-5L) ceramics. The whole set
of characterizations reveal a magnetic field induced strain for the NixMnyGa;, alloy at room
temperature. PZT-5A ferroelectric ceramics present an extrinsic magnetoelectric effect of
1.4 V/cm.Oe, while BFPT-5L multiferroic ceramics shows an overlap of the intrinsic and
extrinsic magnetoelectric effects, resulting in a magnetoelectric response of 7.5 V/cm.Oe.
Three laminated composites were mounted (two with NixMn,Ga, and PZT-5A, and one
with Ni\MnyGa, and BFPT-5L), and their magnetoelectric properties were investigated in
order to verify their potential for constructing magnetoelectric magnetic field sensors. The
NixMnyGa,/PZT-5A laminated composite shows an extrinsic magnetoelectric effect greater
than that of the NixMnyGa,/BFPT-5L composite. However, the NixMnyGa,/BFPT-5L
laminated composite presents a dissimilar behavior, in comparison with those mounted
with PZT-5A, due to the overlap of the intrinsic and extrinsic magnetoeletric effects
observed in the BFPT-5L ceramic. The NixMn,Ga,/PZT-5A laminated composite was
employed for constructing a multifunctional magnetoelectric-based sensor. A device able
to determine continuous magnetic fields in a range that extends from 78 mQOe to 10 kOe
was developed. Such device presents a time response of 1.5 ms, enabling the detection of
pulsed magnetic field with frequencies up to 667 Hz, and magnetic field amplitudes similar

to those obtained in the continuous magnetic field detection mode.
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LISTA DE ABREVIACOES

SCM: Sensor de Campo Magnético

A-ME: Acoplamento Magnetoelétrico - Relacdo entre magnetismo e ferroeletricidade
existentes em materiais que apresentam ordenamento magnético e ferroelétrico
simultaneamente

E-ME: Efeito Magnetoelétrico — Propriedade que certos materiais possuem em
polarizar-se eletricamente mediante aplicacdo de campos magnéticos externos, ou vice-
versa.

E-ME-I: Efeito Magnetoelétrico Intrinseco — Efeito magnetoelétrico decorrente da relacdo
direta (interacbes quanticas ou estruturais) entre ordenamento magnético e elétrico da
materia.

E-ME-E: Efeito Magnetoelétrico Extrinseco — Efeito magnetoelétrico decorrente da
relacdo indireta (mediado por deformacdo mecanica) entre ordenamento magnético e
elétrico da materia.

ape. Coeficiente de Voltagem Magnetoelétrica — Relacdo entre a voltagem elétrica
decorrente da polarizacdo elétrica com a espessura do material e 0 campo magnético
aplicado.

Composto Monoféasico: Material contendo apenas uma fase estrutural.

Compdésito Granular: Material que apresenta duas (ou mais) fases estruturais dispostas
em forma de gréo.

Compésito Laminar: Material que apresenta duas (ou mais) fases estruturais dispostas em
forma de laminas (ou pastilhas).

PZT-5A: Composto monoféasico formado por PbZros3Tig 4703 + 1 wt% Nb.
BFPT-5L: Composto monofasico formado por (0,6)BiFeO3-(0,4)PbTiO3 + 5 wt% La.

Composito 1: Compdsito laminar formado por uma pastilha retangular de NixM,G, com
dimensdes (6x3x10 mm) e uma pastilha retangular de PZT-5A com dimensdes
(6x1x12 mm).

Composito 2: Composito laminar formado por uma pastilha retangular de NixM,G, com
dimensdes (6x2x8 mm) e uma pastilha retangular de PZT-5A com dimensdes
(6x1x12 mm).

Composito 3: Composito laminar formado por uma pastilha retangular de NixM,G, com
dimensdes (6x3x10 mm) e uma pastilha retangular de BFPT-5L com dimensdes
(6x0,8x12 mm).

Vii



1. INTRODUCAO

Sensores de campo magnético (SCM) sdo transdutores capazes de converter a

informagdo de um campo magnético, H , em um sinal eletronico mensuravel [1]. Um SCM

também é empregado quando um sinal ndo magnético pode ser detectado por meio de uma

conversdo intermediéria de H [1], como por exemplo, na deteccdo de corrente elétrica.

Deste modo, podem-se distinguir dois principais grupos de aplicacdes dos SCM:

o Em aplicacdes diretas, a quantidade fisica a ser determinada é o préprio campo
magnético. Como exemplo, pode-se citar a deteccdo do campo magnético terrestre, a
leitura de discos e fitas magnéticas, cartGes de crédito e de identificacéo, entre outras [1].

o Em aplicagdes indiretas, o campo magnético € utilizado como uma maneira
intermediaria para a detec¢do de um sinal ndo magnético. Como exemplo, pode-se citar a
deteccdo de fluxos de corrente elétrica, sensores de deslocamento mecénico (linear e

angular), chaves sem contato mecanico, entre outras [1].

Na atualidade, cinco tipologias de SCM sdo bem conhecidas, a saber: (1) sensores
fundamentados no principio de inducdo eletromagnética (bobina), (2) sensor tipo fluxgate,
(3) sensores fundamentados no efeito magnetoresistivo, (4) dispositivos supercondutores
de interferéncia quantica (SQUID), e (5) sensores fundamentados no efeito Hall. Cada um
desses sensores possui caracteristicas especificas, de modo que uma dada aplicacdo pratica
requer inicialmente a escolha da tipologia que melhor se ajuste a aplicacdo em questdo.

Sendo assim, uma breve descricdo de cada tipologia sera dada a seguir, a comecar pela

Figura 1, que ilustra a faixa de intensidade do campo magnético H na qual os diferentes
sensores podem ser utilizados [2 -10].

Sensores fundamentados no principio de indugdo eletromagnética sdo constituidos
basicamente por N espiras de um fio condutor dispostas em formato de bobina. Quando um
fluxo de campo magnético atravessa a seccdo transversal de uma bobina, uma forca
eletromotriz proporcional a variacdo temporal do fluxo magnetico é gerada nos terminais

desse enrolamento (g =-N d(pB/dt) [2]. Esse tipo de sensor possibilita a detecgcdo de um

amplo intervalo de campos magnéticos, e a sua construcdo é facil e pouco dispendiosa.

Entretanto, ele ndo é capaz de detectar campos magnéticos continuos.
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Figura 1: Faixas de intensidade do campo magnético nos quais os principais tipos de sensores de
campo magnético podem ser utilizados [2-10].

O sensor fluxgate € um dispositivo de estado sélido desenvolvido para medidas de
campos magnéticos continuos, ou de baixas frequéncias, em um intervalo de intensidade de
campos de 107° T até 10 T [3]. Eles s&o constituidos por um ndcleo composto de um
material magnético sobre o qual duas bobinas sdo enroladas. O material magnético é
periodicamente saturado por uma excitacdo magnética, que é produzida por uma corrente
aplicada em uma das bobinas (bobina priméaria). Consequentemente, a permeabilidade
magnética do nicleo muda de forma que um campo magnético externo, ao atravessar a
seccao transversal da segunda bobina (bobina secundaria), € modulado por essa saturacéo,
induzindo dessa forma uma corrente elétrica mensuravel na bobina secundaria [3,4].

Os sensores magnetoresistivos sdo capazes de detectar campos magnéticos
continuos até campos magnéticos com frequéncias de algumas centenas de quilohertz em
um intervalo de intensidade de campos de 10° T até 10° T [5]. Esses sensores sio
fundamentados no fato de que alguns materiais magnéticos apresentam uma resistividade
elétrica dependente do angulo entre as direcdes dos vetores densidade de corrente elétrica e
magnetizacgéo [5,6,7].

Os dispositivos supercondutores de interferéncia quantica (SQUID) figuram como

uma classe de detectores de fluxo magnético de alta sensibilidade, com capacidade para



medir campos magnéticos da ordem de 10" T até 10° T [8]. Esse tipo de dispositivo
consiste de um anel de material supercondutor, Nb ou YBa,Cu3O7. [8], interrompido por
uma (ou duas) juncdo Josephson, que é constituida de dois eletrodos separados por uma
fina barreira de material isolante [8]. Para um campo magnético nulo, os elétrons tunelam
livremente por essa barreira, criando uma supercorrente, de modo que a voltagem elétrica
entre os eletrodos da juncdo Josephson € nula. Quando um campo magnético é aplicado o
tunelamento € dificultado, e uma diferenca de potencial entre os eletrodos da juncédo
Josephson passa a ser observada [8]. Esse tipo de sensor é muito caro e de dificil producéo,
além de possuir a desvantagem de ter que trabalhar a temperaturas criogénicas (4,2 K ou
77 K, para supercondutores produzidos com Nb ou YBa,Cu3O7., respectivamente) [8].

Os sensores de efeito Hall, por sua vez, sdo capazes de detectar desde campos
magnéticos continuos até campos magnéticos com frequéncias de algumas dezenas de
quilohertz, além de possuirem sensibilidade da ordem de 10®° T [9]. Um tipico sensor Hall
consiste de um cristal semicondutor crescido sobre uma placa de aluminio. O crescimento
de um cristal semicondutor consiste em um rigoroso e caro processo, tornando esse tipo de
sensor caro e de dificil producdo. Contudo, a sua larga utilizacdo tem barateado
sistematicamente a producao desse tipo de sensor.

Recentemente, uma nova classe de SCM, com capacidade de detectar campos
magnéticos continuos até campos magnéticos com frequéncias de algumas dezenas de
quilo Hertz, em um intervalo de intensidade de campos de 10™? ate 10° T, vém sendo
desenvolvida. Esse novo tipo de sensor é fundamentado na interacdo entre oS
ordenamentos ferroelétrico e magnético (ferro, ferri, ou antiferromagnético) da matéria
(denominado como acoplamento magnetoelétrico) e tem despertado grande interesse
devido a sua alta sensibilidade a temperatura ambiente e sua ampla gama de
aplicabilidades [10]. Sua construcdo consiste basicamente no acoplamento mecéanico de um
material magnético-magnetostritivo, tal como o TbyDyxFe,, com um material
ferroelétrico-piezelétrico, tal como o PbZr;4TixO3, sobre os quais uma bobina de fio
condutor é enrolada. Suas dimensbes podem variar desde escalas micrométricas até
algumas dezenas de milimetros, dependendo das dimensfes dos materiais magnéticos e
ferroelétricos utilizados e da aplicacdo desejada.

Dentre as inimeras aplicacOes praticas nas quais 0S sensores magnetoelétricos
podem ser utilizados, tais como detectores de metal, leituras de cartdes magnéticos,
deteccdo do campo magnético terrestre, medidas de correntes elétricas, entre outros,

ressaltam-se as aplicacbes biomagnéticas, as quais tratam da medicdo dos campos
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magnéticos gerados por seres Vvivos que, por sua vez, sdo utilizados na obtengdo de
informagdes que ajudam a entender sistemas biofisicos, realizar diagnosticos e criar novas
terapias [11]. As areas de pesquisa nas quais € maior o potencial para futuras aplicacdes
sd0 0 neuromagnetismo e o cardiomagnetismo, além da deteccdo de contaminantes
magnéticos no corpo humano.

O neuromagnetismo em particular, é estudado pela técnica de magetoencefalografia
(MEG), que envolve a medicdo dos campos magnéticos associados a atividade elétrica
cerebral e possibilita a localizacdo de regides funcionais do cortex cerebral e a avaliacdo da
integridade das vias de transmissdo de sinais [12]. As aplicacOes clinicas mais importantes
da MEG sdo a localizagdo funcional pré-cirirgica e a localizacdo da atividade
epiléptica [12].

O cardiomagnetismo, por sua vez, é estudado pela técnica de magnetocardiografia
(MCG), que consiste na medi¢do da variacdo da intensidade do campo magnético sob o
torax. Essa técnica permite o diagnostico de hipertrofia do atrio e do ventriculo,
identificacdo de fontes de arritmia, detec¢do da sindrome de Brugada (um tipo de arritmia
com altos indices de ocorréncia), entre outras anomalias do coracdo. Além disso, a MCG
permite 0 monitoramento do batimento cardiaco de fetos com maior precisdo que as
técnicas baseadas na anélise de ondas ultrassonicas [13].

Os o6rgdos que armazenam particulas magnéticas, como os pulmdes e figado,
também sdo alvo de estudos do biomagnetismo. Em geral, pessoas expostas a ambientes
insalubres por muito tempo acumulam particulas ferromagnéticas no pulmao, que afetam
sua respiracdo [11]. No figado, o deposito de particulas paramagnéticas ocorre em pessoas
com disturbios na sintese das hemoglobinas [11].

Muito embora o biomagnetismo seja de grande serventia para diagndsticos de
anomalias no funcionamento biofisico de seres humanos, esses fendmenos séo
investigados por apenas ~50 grupos de pesquisa em todo o mundo [11]. Isso se deve,
principalmente, as dificuldades na deteccdo dos baixos campos magnéticos gerados pelo
corpo humano, que sdo da ordem de 10° a 10™ T [11]. Na atualidade, esse tipo de medida
é realizado por equipamentos contendo dezenas (ou até centenas) de sensores do tipo
SQUID, o que torna esses equipamentos carissimos, além da desvantagem de terem que ser
operados a temperaturas criogénicas.

Contudo, por meio da utilizagdo de sensores magnetoelétricos, o custo de producédo
desses equipamentos pode ser radicalmente reduzido devido a simplicidade de construgéo

desses sensores. Além disso, a sua alta temperatura de operacdo (temperatura ambiente)
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elimina a necessidade de refrigeragéo, tornando o custo de operagdo desse tipo de sensor
bem menos dispendioso. Entretanto, até o presente momento, 0s sensores magnetoelétricos
foram capazes de detectar campos magnéticos de no maximo 10 T [10]. Porém, as
intensas atividades de pesquisa acerca desse tipo de sensor tem demonstrado
potencialidade para a deteccdo de campos magnéticos menores que 102 T.

Considerando as potencialidades dos sensores magnetoelétricos em aplicacOes
praticas, este trabalho tem como principal objetivo a producdo e investigacdo das
propriedades fisicas de materiais magnetoelétricos e a sua utilizacdo na construcdo de um
sensor magnetoelétrico multifuncional. Para alcancar estas finalidades, algumas etapas

intermediarias foram realizadas e sdo apresentadas como segue:

o No capitulo 2 uma revisdo bibliogréafica acerca do efeito magnetoelétrico, tendo
como meta a identificacdo de materiais magnetoelétricos com boas propriedades fisicas
para o0 desenvolvimento de sensores € apresentada. Nessa revisdo, 0s métodos de
caracterizagdo empregados para a investigacdo desses materiais também sdo descritos e,
por fim, séo apresentados alguns materiais com potencialidades para sensoriamento de

campo magnético.

o No capitulo 3, os materiais escolhidos para o desenvolvimento deste trabalho séo
apresentados e suas propriedades fisicas sdo investigadas no capitulo 4. Nessa
investigacdo, realizamos primeiramente a determinacdo de algumas propriedades que s&o
fundamentais para a existéncia do efeito magnetoelétrico, para posteriormente determinar o

efeito magnetoelétrico em si.

o No capitulo 5, construimos um sensor de campo magnético magnetoelétrico, assim
como um circuito eletrénico para a medicdo e interpretacdo dos sinais gerados por esse
sensor. Algumas propriedades e funcionalidades do sensor s&o determinadas e
apresentadas, tais como a sensibilidade, tempo de resposta, e deteccdo de campos

oscilantes a baixa frequéncia.

o Por ultimo, no capitulo 6, as conclusGes deste trabalho e suas perspectivas futuras

sdo apresentadas.



2. REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1.  Acoplamento Magnetoelétrico

A chave para o desenvolvimento de um bom SCM fundamentado no acoplamento
magnetoelétrico (A-ME) da matéria € o entendimento do efeito magnetoelétrico (E-ME).
Deste modo, faremos uma ampla revisdo desse efeito, abordando cronologicamente os
materiais empregados em sua investigagdo. Tal revisdo sera conduzida do ponto de vista do
aumento do E-ME (e consequentemente na sensibilidade dos sensores fundamentados no

E-ME), pois esta caracteristica € uma das mais importantes em aplicacdes praticas.

O E-ME em materiais cristalinos é observado quando uma polarizacdo, P, é
induzida pela aplicacdo de um campo magnético externo, H , ou ao contrario, quando uma
magnetizacdo, M , ¢é induzida pela aplicacdo de um campo elétrico externo, E [14]. O
estudo desse efeito comecou em 1894, quando Pierre Currie declarou ser possivel que um
material com assimetria molecular fosse polarizado pela influéncia de um campo
magnético [15]. Em seguida, Landau e Lifshitz [16] mostraram, por consideracdes de
simetria, que um E-ME linear pode ocorrer em cristais com ordenamento magnético.
Subsequentemente, Dzyaloshinskii [17] previu a existéncia do E-ME no cristal de Cr,0s.
Essa predicdo foi confirmada por Astrov [18], que em 1961 mediu a magnetizacdo
induzida por campo elétrico no cristal de Cr,Os3, € por Rado e Folen [19], que em 1961
mediram a polarizacdo elétrica induzida por campo magnético nesse cristal.

A observacdo do E-ME desencadeou intensas pesquisas devido ao 6bvio potencial
de correlacdo entre as propriedades elétricas e magnéticas da matéria para aplicacdes
praticas. Sendo assim, apds uma década de trabalhos experimentais e teoricos, cerca de 80
compostos magnetoelétricos monofasicos foram identificados [20]. Entretanto, o E-ME
observado nesses materiais, o qual é descrito por meio de um coeficiente de voltagem
magnetoelétrico (aveg), apresentou valores muito baixos (ame < 20 mV/cmQOe) [14],
dificultando o desenvolvimento de aplicacfes préaticas, e consequentemente, levando essa
linha de pesquisa ao declinio.

Contudo, em 1976, J. van den Boomgard [21] sintetizou 0 primeiro composito ME
granular, o qual combinava uma fase ferroelétrica-piezelétrica (BaTiO3) e uma fase

ferrimagnética-magnetostritiva (CoFe,0,4). Nesse tipo de compdsito o campo magnético é



convertido em campo elétrico, ou vice-versa, por um processo mediado por deformacgéo
mecénica, i.e., um campo magnético externo deforma mecanicamente a fase
magnetoestritiva, e tal deformacéo é transferida para a fase piezelétrica que, por sua vez,
converte a deformagdo mecanica em polarizacao elétrica. De forma analoga, um campo
elétrico pode ser convertido em campo magnético via deformagdo mecénica. Para
diferenciar esse mecanismo daquele que ocorre em compostos monofasicos, 0s termos
intrinseco e extrinseco foram utilizados. Deste modo, diz-se que um composto monofasico
apresenta E-ME intrinseco (E-ME-I), enquanto que os compositos granulares apresentam
E-ME extrinseco (E-ME-E).

Boomgard [21] também propds um modelo tedrico para descrever o E-ME-E,
assumindo que: (1) a constante dielétrica da fase ferroelétrica piezelétrica € muito maior
que a da fase magnética magnetoestritiva, (2) os médulos de Young de ambas as fases sdo
iguais, e (3) existe um perfeito acoplamento mecénico entre as fases [21]. Assim,
considerando tais condigdes, o E-ME-E é dado por:

aME:(d_E) :(ﬂj (d_E) :Vf(ﬂj (d_EJ V)
dH Composito dH Composito dl Composito dH Magnetoestitivo dl Piezoelétrico

sendo | a deformacdo mecénica e V. a fragdo volumétrica do material magnetoestritivo.

Usando valores otimizados de (1/1)dl/dH)=5-10" Oe™ para o CoFe,0, e

(dE/dl)=2-10"V /cmpara o BaTiOs, com V, =0,5, Boomgard encontrou um limite

teorico de (5V/cmOe) para tal compésito. Entretanto, o maximo valor obtido

experimentalmente foi de apenas 0,13 V/cmOQe [21].

Considerando os compésitos granulares, Boomgard e colaboradores [21] obtiveram
um ame com uma ordem de grandeza superior aos compostos monofasicos. Além disso,
eles demonstraram, por meio de consideragdes teoricas, a possibilidade de obtencéo de um
ame com duas ordens de grandeza superiores aos compostos monofasicos. Esses fatos
acarretaram um resurgimento do interesse cientifico nessa linha de pesquisa, de modo que
diversos outros compositos granulares foram investigados na tentativa da obtencdo de
materiais com aye tdo altos quanto aquele previsto teoricamente.

Desse modo, apds o experimento pioneiro realizado em compdsitos granulares, uma
grande variedade de compdsitos do tipo titanato/ferritas foi investigada [22,23,24]. Outros

compostos ferroelétricos piezelétricos foram também utilizados, tal como o polividileno-



fluoridro, o PbMgQ13V2303 € 0 PbXysNbys03-PbTiO; (X = Mg, Zn). Na fase
magnetostritiva, materiais tais como as manganitas, o LiFesOg e 0 Y3FesO;, também foram
testados. Interessantemente, um material que combina boas propriedades piezelétricas e
disponibilidade comercial é o PbZr,4TixO3 (PZT), que possui um coeficiente piezelétrico
(ds3) de ~250 pmV*[14], enquanto que as ligas compostas de Th;.,DyyFe, (Terfenol-D)
apresentam um comportamento magnetoestritivo superior ao das ferritas. Portanto
PZT/Ferritas e PZT/Terfenol-D sdo os compdsitos granulares geralmente mais estudados e
reportados na literatura [21-24].

Na busca por um alto oyme em compdsitos granulares, além da investigagdo de seus
constituintes (fase piezelétrica e magnetostritiva), diferentes procedimentos de sinterizagédo
foram utilizados, enquanto distribui¢cbes de tamanhos de grdo e razdes molares foram
sistematicamente avaliadas [21-24]. Apesar de todos 0s esfor¢os, nenhum oye Superior a
~100 mV/cmOe foi observado ao longo de quase trés décadas de pesquisa, embora a teoria
tenha previsto um aye com 1 ou 2 ordens de magnitude maior que as observadas. Diversas

razdes para essa discrepancia foram identificadas, tais como:

o Reacdes quimicas entre 0s constituintes e/ou seus precursores durante o processo de

sinterizacdo do compdsito, ou uma interdifusdo de fases.

o Baixa resistividade da fase magnetoestritiva. A baixa resistividade favorece o
surgimento de correntes de Focault quando o composito é submetido a um campo
magnético oscilante, além de tornar a fase piezelétrica do composito dificil de ser

polarizada.

o Defeitos mecanicos nas interfaces dos graos, que limitam a transferéncia de energia
mecanica entre as fases piezelétrica e magnetostritiva. Tais defeitos podem ser poros ou

fissuras microscopicas.

Esses obstaculos, por sua vez, foram superados em 2001 por Ryu e colaboradores
[25] por meio da preparacdo de compositos laminares ao invés de compdsitos granulares.
Os compositos laminares consistem basicamente de uma camada de material
magnetoestritivo acoplado mecanicamente (colado) a uma camada de material piezelétrico.
Nesses compdsitos, 0s materiais sdo produzidos separadamente e acoplados de modo que

ndo haja contato elétrico entre eles. Deste modo, reagdes quimicas entre 0s constituintes
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(fases magnetostritiva e piezelétrica) durante o processo de sinterizacdo ou interdifuséo de
fases, as quais limitam o amg, ndo ocorrem devido ao fato de que cada um de seus
constituintes € preparado separadamente. Devido ao mesmo motivo, a fase piezelétrica do
composito é facilmente polarizada e as correntes de Foucault ndo afetam as medidas
devido ao isolamento elétrico entre as camadas constituintes do composito. Desta forma,
Ryu e colaboradores [25] obtiveram um aye de 4,68 V/cmOe para um composito laminar
formado por dois discos de Terfenol-D entre as quais foi colocado um disco de PZT. O alto
anve reportado em compositos laminares (superior em mais de uma ordem de grandeza ao
observado em compdsitos granulares) despertou ainda mais o interesse cientifico e
tecnoldgico acerca desse assunto. Esse fato pode ser visualizado por meio do nimero de
publicacbes anuais envolvendo trabalhos sobre magnetoeletricidade (Figura 2), que
aumentou consideravelmente ap6s a data de publicacdo do primeiro artigo sobre

compdsitos ME laminares.
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Figura 2: NUmero de publicacbes envolvendo trabalhos sobre magnetoeletricidade por ano. Dados
obtidos utilizando “magnetoelectric” como palavra chave para a pesquisa no banco de dados Web of

Science (www.periodicos.capes.gov.br).

Em compdsitos laminares ME, os quais sdo formados por camadas de materiais
magnetostritivos e piezelétricos e acoplados entre si mecanicamente (Figura 3), o

mecanismo de conversao entre 0s campos magnético e elétrico se da de forma analoga aos



compositos granulares, i.e., a conversdo é realizada por meio da transferéncia de energia
mecanica entre as fases magnetostritiva e piezelétrica. Ou seja, quando um campo
magnético externo (H) é aplicado sobre o composito laminar, a fase magnetoestritiva é
magnetizada por uma quantidade (M) e sofre uma deformacdo mecénica (D) proporcional
a esse campo, e consequentemente, por estar acoplada mecanicamente a fase
magnetostritiva, a fase piezelétrica sofrerd a mesma deformacdo mecénica (D), de modo
que uma polarizagéo elétrica (P) serd gerada em decorréncia do efeito piezelétrico direto
(Figura 3).

—> M —D
4P —D

D Magnetoestritivo L1 Piezoeletrico
Figura 3: Diagrama esquematico da configuracdo de montagem de compositos laminares
magnetoelétricos. As setas indicam a direcdo e sentido do campo magnético externo aplicado, da
magnetizacdo, da deformacdo mecanica que ocorre no material magnetoestritivo e piezelétrico e da
polarizacdo elétrica. Na figura, ilustra-se também o fato de que a deformacgé@o mecénica (D) em ambos

0s materiais é idéntica devido ao fato deles estarem acoplados mecanicamente.

Em funcédo da analise de diversas pesquisas relacionadas a area em questao, quatro
aspectos fundamentais para a construgcdo de compositos laminares com elevado coeficiente

de acoplamento magnetoelétrico foram encontrados e estdo sumarizados a seguir:

i-) A escolha de materiais com altos coeficientes magnetostritivos e piezelétricos para a
construcdo de compositos laminares constitui um caminho obvio para aumentar a
magnitude do aye. Além disso, é importante que os médulos de Young de ambas as fases
sejam semelhantes [21]. Atualmente, os materiais magnetostritivos mais utilizados sao as
ligas Th;.xDyxFe, (Terfenol-D), que apresentam uma deformacdo mecénica induzida por
campo magnetico de até 0,24% [26]. Com relagdo aos materiais piezelétricos, os mais
utilizados sdo 0s PbZr;4TixO3 (PZT), além do PbMg1/3Nb2303-PbTiO3 (PMN-PT) mono e

policristalino.
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ii-) A espessura e 0 numero de camadas piezelétricas e magnetostritivas afetam a
transferéncia de energia mecanica entre as camadas, e consequentemente, influenciam na
conversdo da energia entre as formas magnética e elétrica. O ayme (dE/dH) depende das
espessuras da camada magnetostritiva, ty, e da camada piezelétrica, t,, de modo que o
aumento da razéo ty/t, aumenta 0 awme do compdsito até atingir a sua saturagéo (Figura 4
(@)) [14]. Isto se deve ao fato de que uma deformagdo mecénica produzida por compressao
ou expansao € maior em um material piezelétrico pouco espesso. Entretanto, quanto mais
fina for a camada piezelétrica menor sera a voltagem elétrica produzida (dV/dH), pois a
voltagem elétrica estd diretamente relacionada com a espessura da camada piezelétrica

(\/p = Eptp) [14]. Sendo assim, existe uma razdo tn/t, que otimiza a resposta do sistema

[27,28]. A utilizacdo de trés camadas, uma camada piezelétrica disposta entre duas
camadas magnetoestritivas (“sanduiche”), aumenta o coeficiente de voltagem ME.
Entretanto, para compdsitos com mais de trés camadas (multicamadas) uma reducdo de
ame € observada. Conforme investigacao realizada por Srinivasan e colaboradores [29], os
compositos multicamadas formado por ferrita de Niquel (NFO) e PZT apresentam uma
diminui¢do do aye em torno de 10% para cada camada adicional do composito, aléem de

apresentar satura¢do a campos magnéticos maiores (Figura 4b).
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Figura 4: (a) Expectativa tedrica do aye (dE/dH) e voltagem ME (dV/dH) em funcéo da razdo entre as
espessuras (tn/tp) entre Terfenol-D e PZT (figura adaptada da referéncia [14]). (b) ame para um
compésito formado por NFO-PZT. Os circulos abertos (e fechados) representam as medidas realizadas
para o compo6sito com duas camadas (e multi-camadas), as cruzes representam o resultado teérico

para o composito com duas camadas (figura adaptada da referéncia [29]).
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iii-) Conforme citado anteriormente, o acoplamento mecénico entre as fases constituintes é
de extrema importancia para a obtengdo de um alto ave. Desta forma, diversas técnicas
foram utilizadas na busca da otimizacdo desse parametro. Por exemplo, Ryu e
colaboradores [25] aqueceram o0s constituintes a 80 °C por diversas horas para
posteriormente conecta-los com resina epdxi, enquanto Cai e colaboradores [28]
misturaram os pos de PZT e terfenol-D com PVDF e em seguida realizaram prensagem a
quente, formando um empilhamento PZT/Terfenol-D/PZT. Ja Chang e colaboradores [30]
usaram deposicdo por laser pulsante para a formacdo de um filme fino composto por
BaTiO3; e CoFe,O4. Além dessas, outras técnicas de acoplamento mecénico sdo revisadas
por Fiebig [20]. Entretanto, devido a diversidade dos materiais magnetostritivos e
piezelétricos utilizados nos trabalhos citados acima, além de seus diferentes tamanhos e
espessuras, a comparacdo entre esses resultados ndo permite a determinacdo de uma

melhor técnica de acoplamento mecénico que leve a maximizacao do aye.

iv-) A direcdo do campo magnético/elétrico externo aplicado ao compdsito, e a orientagdo
relativa entre as direcdes de magnetizacdo e de polarizacdo de cada constituinte, é de
extrema importancia nos compdsitos laminares. Em relacdo ao campo externo aplicado, o
A-ME ¢ classificado em longitudinal ou transversal. No primeiro caso, a dire¢cdo do campo
aplicado é paralela a resposta ME induzida (dV/dH). No segundo caso, dV/dH é detectada
perpendicularmente ao campo aplicado. Considerando que em compdsitos laminares o A-
ME é mediado pela deformacdo mecénica de seus constituintes, a magnitude do A- ME,
em cada um dos modos de operacdo (longitudinal e transversal), depende das propriedades
magnetoestritivas e piezelétricas do material na direcdo de interesse. Do ponto de vista da
orientacdo relativa entre os constituintes, quatro modos de operagdo sdo frequentemente
encontrados na literatura: magnetizacdo e polarizagdo transversais (modo Tm-Tp),
magnetizacdo longitudinal e polarizagédo transversal (modo Lmn-T,), magnetizagdo e
polarizagao longitudinais (modo Lm-L,), € magnetizacdo e polarizagdo radiais (modo Rpy-
Rp) (ver Figuras 5a até 5d). Os simbolos L, T e R representam, respectivamente,
longitudinal, transversal e radial, e os subindices m e p representam, respectivamente,
magnetizacdo e polarizacdo. E importante ressaltar que, neste contexto, os termos
apresentados acima referem-se a longitudinal ou transversal em relagdo a deformacéo
mecanica dos constituintes do compoésito laminar. Por exemplo, quando dizemos
magnetizacdo transversal, a leitura correta é: magnetizacdo transversal a direcdo da

deformacdo mecénica. Além dos modos apresentados acima, Viehland e colaboradores
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[10] propuseram um novo modo de acoplamento, que é fundamentado em um diferente
tipo de empilhamento das camadas constituintes, denominada por push-pull (Figura 5e).
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M: Magnetizacéao; P: Polarizacdo; D: Deformagdo mecdnica
[ Magnetoestritivo  [] Piezoeletrico

Figura 5: Modos de operacéo dos compdsitos laminares ME (a) modo Tr-Tp, (b) modo Ln-Tp, (¢) Modo
Lm-Lp, (d) modo R-R,, e (e) modo push-pull. As setas indicadas pelas letras M, P, D, e H representam
as direcdes e sentidos da magnetizacéo, polarizacgéo elétrica, deformacgéo mecénica e campo magnético

externo, respectivamente.

Um levantamento bibliografico realizado acerca desse assunto revelou uma forte
dependéncia do aye em funcdo do modo de operagdo dos compositos laminares. Para

compositos formados por PZT/Terfenol-D, Dong e colaboradores [31] mostraram que 0
modo L,, —T, apresenta ame 7 vezes maior que o modo T,, —T,, enquanto Viehland e
colaboradores [10] mostraram que para um composito formado por Terfenol-D/PMN-
PT/Terfenol-D o modo L,, —L, é 3,5 vezes maior que o modo L,, —T,. Viehland e
colaboradores demonstraram também que o modo push-pull apresenta ame 14 vezes maior
que o modo L,, —T, [10].

Embora a intensidade do ave seja o grande diferencial entre os modos de operacéo,

as suas diferentes configuragdes geométricas podem (ou ndo) favorecer uma determinada
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aplicacdo prética. Por exemplo, um compdsito laminar construido para operar no modo Tp-
T, pode ser inserido em regiGes mais estreitas do que um que opere no modo push-pull.

Em 2003, Cai e colaboradores [28] descobriram que o composito laminar (PZT-
PVDF/Terfenol-D-PVDF) apresentava um oyme 40 vezes maior quando excitado por um
campo magnético oscilante com frequéncia de 100 kHz. Essa frequéncia coincidia com a
ressonancia eletromecénica do PZT e, portanto, foi atribuida a uma mudanca na interacao
do acoplamento elastico entre os compostos PZT-PVDF e Terfenol-D-PVDF.
Subsequentemente, esse fendmeno foi observado em diversos compdsitos laminares
[10,32,33], proporcionando um considerdvel aumento do omg, € consequentemente,
despertando ainda mais o interesse nesses materiais no que concerne ao desenvolvimento
de aplicacdes praticas.

A seguir, faremos uma revisdo bibliografica acerca das técnicas de medidas
existentes para a investigacdo do A-ME, discutindo suas configuragdes experimentais, € as
vantagens e desvantagens que cada uma delas apresenta.

2.2. Técnicas de Caracterizacdo Magnetoelétrica

O E-ME na matéria, seja em compostos monofasicos, compoésitos granulares ou
laminares, é determinado pela medida da magnetizacdo (ou polarizacdo elétrica) induzida
pela aplicacdo de um campo elétrico (ou magnético) externo. Deste modo, duas rotas
distintas podem ser empregadas para a determinacdo dessa propriedade fisica. A primeira
delas consiste na aplicacdo de um campo elétrico externo para a determinacdo da
magnetizacdo resultante [18] (MEg), enquanto que a segunda consiste na aplicacdo de um
campo magnético externo para a determinacdo da polarizacdo elétrica resultante [19]
(MEy). Embora as duas técnicas devam conduzir aos mesmos resultados, em 1970 O’Dell
e colaboradores [34] mencionaram que a exploracdo do efeito MEy apresenta algumas
vantagens praticas, tais como: (i) uma maior densidade de energia pode ser criada com um
campo magnético ao invés de um campo elétrico. Esse fato pode ser melhor entendido

analisando as expressdes matematicas da densidade de energia magnética (ug) e elétrica

(ug) em funcdo dos campos magnético e elétrico, respectivamente, ou seja U, = B*/2x, e
Uz = &,E*/2sendo o a susceptibilidade magnética do vacuo (uo=1,26 X 10° Tm/A) e gp a

permissividade elétrica do vacuo (£,=8,85 x 102 C*Nm). (ii) é mais seguro aplicar um
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alto campo magnético do que um alto campo elétrico durante a caracterizacdo. A
configuracdo experimental para deteccdo do efeito MEg pode levar a avarias nos
equipamentos utilizados devido a possiveis rupturas dielétricas no sistema utilizado para a
producdo de um campo elétrico elevado.

A exploracdo do efeito MEy, por sua vez, pode ser realizada por trés caminhos
diferentes: método estatico, quase-estético e dindmico [35]. No método estatico a resposta
ME (carga ou voltagem) é medida utilizando-se geralmente de um eletrémetro para cada
valor de campo magnético estatico aplicado [35]. Contudo, para materiais policristalinos
previamente polarizados, cargas elétricas se acumulam nos contornos de gréo e se movem
para a superficie do material quando este é submetido a um campo magnético estatico.
Essas cargas se somam aquelas induzidas pelo efeito ME gerando erros de medida. Deste
modo, € essencial que, ap6s a aplicacdo do campo magnético desejado, um longo periodo
seja esperado para que o sistema se estabilize e o efeito da movimentacdo das cargas
acumuladas nos contornos de grdo se torne desprezivel [35]. Devido ao requerido periodo
de estabilizacdo do sistema, 0s processos dinamicos desses materiais, tal como o tempo de
resposta ou a sua relaxacdo, ndo podem ser estudados por meio desse método.

O método quase-estatico consiste na aplicagdo de um campo magnético que varia
lentamente com o tempo, enquanto a resposta ME (carga ou voltagem) € sucessivamente
medida utilizando-se geralmente de um eletrémetro [35]. A taxa de variacdo temporal do
campo magnético pode ser ajustada de modo que alguns processos dindmicos do material
possam ser estudados. Entretanto, esse método ndo pode ser aplicado a materiais
policristalinos, pois as cargas acumuladas nos contornos de gréo, ao se moverem para a
superficie do material, geram erros de medida similares aos do método estatico [35,36].

O método dindmico, por sua vez, consiste na aplicacdo de um campo magnético
oscilante (h,c) sobreposto paralelamente a um campo magnético aproximadamente estatico
(Hg), enquanto a resposta ME (voltagem) € medida utilizando-se, geralmente, um
amplificador Lock-In [35,36]. O campo magnético oscilante aplicado impede que as cargas
acumuladas nos contornos de grdo se movam para a superficie do material, eliminando
desse modo os erros de medida gerados em funcdo do movimento de cargas em materiais
policristalinos [35,36]. Além disso, alguns processos dindmicos dos materiais podem ser
estudados ajustando a taxa de variacdo temporal do campo magnético aproximadamente
estatico (igual ao método quase-estatico). Sendo assim, o método dinamico de medida
relne as vantagens dos métodos estatico e quase-estatico e supera as suas desvantagens.

Ou seja, com esse método € possivel realizar medidas de materiais mono ou policristalinos,
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além de determinar os processos dinamicos associados ao E-ME. Devido a essas
vantagens, o método dindmico de medida é atualmente o mais utilizado para a investigacdo
de materiais magnetoelétricos, e por esse motivo, uma descricdo detalhada desse método

sera realizada a seguir.

2.2.1. Método Dinamico de Caracterizacdo Magnetoelétrica

A configuracdo experimental para a caracterizacdo dindmica do efeito MEy é
apresentada na Figura 6. O material a ser investigado é inserido no centro de uma bobina
de Helmholtz, a qual esta disposta sobre os nucleos de um eletroima. Desse modo, um
campo magnético oscilante (ho) de baixa intensidade (gerado pela bobina de Helmholtz),
sobreposto paralelamente a um campo magnético estatico (Ho) de alta intensidade (gerado
pelo eletroimd), é aplicado sobre o material. Para a criacdo de tal campo magnético a
bobina de Helmholtz é conectada a uma fonte de corrente alternada, enquanto o eletroima é
conectado a uma fonte de corrente continua. O campo magnético oscilante é mantido com
intensidade e frequéncia constantes durante toda a medida, enquanto o campo magnético
aproximadamente estatico é programado para variar lentamente no tempo, e é monitorado
geralmente por uma ponta de prova Hall. Por fim, a resposta MEy € medida com um
amplificador Lock-In sintonizado na frequéncia do campo magnético oscilante [35,36].

Nesse arranjo, assumindo que a resposta ME (voltagem) depende somente do
campo magnético aplicado, expande-se essa voltagem em série de poténcias, como segue:

V =(oH + HH) (2)

sendo « e f os coeficientes linear e quadratico do E-ME. Considerando que um campo

magnético oscilante é sobreposto ao campo magnético continuo, entdo o campo efetivo

sera:

H = H, + h,sen(at) (3)
Assim, a resposta ME pode ser escrita como:

V = [oH, + ahysen(at)+ BHZ + 2 8H hysen(at) + phisen?(at)| (4)
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Figura 6: Diagrama de blocos da configuragdo experimental para caracterizacdo magnetoelétrica
dindmica. A fonte de corrente DC fornece uma corrente elétrica continua ao eletroimd para a
producdo de um campo magnético continuo, enquanto que a fonte de corrente AC fornece uma
corrente elétrica oscilante as bobinas de Helmholtz para a producéo de um campo magnético oscilante.
Ambos os campos sdo monitorados por um sensor Hall e a resposta ME é medida com um

amplificador Lock-In. Os dados sdo registrados automaticamente por um computador.

O amplificador Lock-In, sintonizado na frequéncia @, deve medir apenas voltagens

oscilantes com frequéncia @ . Deste modo temos,

V = ah, +2H,h, (5)

Quando H, ¢é zero, é possivel encontrar o coeficiente linear o, e
consequentemente o termo de segunda ordem, £, pode ser encontrado na presenca de um
campo magnético continuo. Quando H, é diferente de zero a equagdo acima pode ser

escrita em termos de um coeficiente pseudo-linear, «,,., também conhecido como

coeficiente de voltagem magnetoelétrica.

V =(a+28H ) =ayeHhy,  com  aye =(e/H, +25) (6)
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O sistema de unidades geralmente usado na medida do coeficiente oye combina
campo elétrico, E, em mV/cm, e campo magnético, H, em Oe, de forma a obter-se a

unidade de medida em mV/(cmOe) [37]. Deste modo, a tensdo medida pelo amplificador

Lock-In deve ser dividida pelo modulo do campo magnético oscilante e pela espessura do
material, d, para que o valor do ayve seja obtido. No caso de compositos laminares 0 campo
elétrico é induzido apenas no material piezelétrico, ou seja, a conversao da tensdo medida
em campo elétrico (E=V/d) deve ser realizada utilizando a espessura da camada
piezelétrica.

2.3.  Pesquisas Recentes em Magnetoeletricidade

Apesar da grande quantidade de publicacbes anuais referentes a
magnetoeletricidade, ha ainda muito trabalho a ser feito nesta area, pois diferentes
materiais magnetostritivos e piezelétricos podem ser utilizados, novos modos de operacoes
podem ser propostos, melhorias no acoplamento mecéanico entre os constituintes podem ser
realizadas, e novas aplicacdes praticas podem ser desenvolvidas.

Por exemplo, Tilley e Scott [38] demonstraram que um consideravel aumento no
acoplamento ME deve ocorrer quando a frequéncia do campo magnético oscilante é
sintonizada com os modos normais de vibragdo (frequéncia de ressonancia) da estrutura
cristalina ou magnética do material em analise. Para isso, esses autores investigaram
teoricamente a excitacdo de magnons e fénons e seus respectivos polos magnéticos e
dielétricos em um cristal de BaMnF,.

Em 2003, Cai e colaboradores [28] demonstraram experimentalmente que para um
composito laminar um alto aye € obtido quando a frequéncia do campo magnético
oscilante é sintonizada com a frequéncia de ressonancia piezelétrica. Para realizar essa
investigacdo foi utilizado um sistema idéntico ao descrito na Figura 6, entretanto, ao inves
de fixar o campo magnético oscilante e variar o campo magnético continuo, Cai e
colaboradores fixaram o campo magnético continuo e variaram a frequéncia do campo
magnético oscilante.

Devido a grande diversidade de trabalhos que ainda podem ser realizados com foco
nesse assunto, o surgimento de novas linhas de pesquisa tem sido rotineiramente observado

na literatura. Apresentaremos a seguir duas novas linhas, a saber: a primeira diz respeito ao
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A-ME-E observado em cerdmicas puramente ferroelétricas, enquanto a segunda € referente
a utilizagdo de um material magnetostritivo alternativo para a producdo de compositos

laminares.

2.3.1. Acoplamento Magnetoelétrico em Compostos Ferroelétricos

Atualmente é bem conhecido que, para a existéncia do E-ME na mateéria, é
fundamental a existéncia simultdnea dos ordenamentos magnético e elétrico. Entretanto,
em 2010, Guiffard e colaboradores [39] mostraram que uma ceramica com ordenamento
puramente elétrico, sobre condicGes especiais, também apresenta um E-ME-E. Quando
uma ceramica ferroelétrica, em formato de disco e com eletrodos em suas superficies, é
submetida a um campo magnético oscilante (h,.) sobreposto paralelamente a um campo
magnético estatico (Hgc) (igual ao método dindmico de caracterizacdo do E-ME), um E-
ME-E é observado. Uma representacdo grafica do mecanismo do efeito E-ME-E é

apresentado na Figura 7.

Eletrodos

2
]\]/'3

a)

Figura 7: Representacdo grafica do efeito magnetoelétrico extrinseco existente em ceramicas
ferroelétricas em formato de disco com eletrodos depositados em sua superficie. Em (a) observam-se as
dire¢des dos campos magnéticos estatico e oscilante e as correntes de Foucault induzidas nos eletrodos
da cerémica, enquanto que em (b) observa-se a deformacéo mecéanica induzida pela forca de Lorentz.

Figura adaptada da referéncia [39].

19



Com essa configuragdo, o campo magnético oscilante (hyc) induz uma corrente de
Foucault (ig) nos eletrodos da ceramica (Figura 7a), e essa corrente, sob a influéncia do
campo magnetico estatico (Hgc), gera uma forca de Lorentz que induz uma deformacéo
mecanica peridédica no material (D) (Figura 7b), induzindo consequentemente uma
polarizagdo elétrica via efeito piezelétrico. Esse efeito é maximizado quando a frequéncia
do campo magnético oscilante é sintonizada com a frequéncia de ressonancia piezelétrica.
Nessa condicdo, a forca de Lorentz gera uma alta deformacdo mecénica, a qual é
convertida em energia elétrica via acoplamento eletromecanico.

Esse fendmeno foi teoricamente modelado com relativo sucesso por meio da
utilizacdo das equacdes piezelétricas e de Faraday-Lenz [39], conforme apresentado

abaixo:

Vext :Z'iF =075ZQd317(27T fres)z'ﬂ-'RA'hac'Hdc (7)

Em (7), Z é a impedancia da ceramica na frequéncia de ressonancia, Q é o fator de
qualidade mecanico, ds; € a constante piezelétrica transversal, y € a condutividade elétrica

dos eletrodos metalicos, o € a frequéncia de ressonancia, € R € o raio da ceramica.

2.3.2. Diferentes Materiais Magnetostritivos e Piezelétricos

Em 2009, Zeng e colaboradores [40] produziram o primeiro compdsito ME
formado com uma fase magnética composta de NixMnyGa,, desenvolvida para operar no
modo Ln-T,. Em seu trabalho, Zeng aderiu uma pastilha de Ni;Mn;16Gaggs a um filme
fino de PVDF, obtendo desta forma um méaximo acoplamento ME de 1,24 V/cmOe. De
2009 até o presente momento, um reduzido nimero de publica¢bes envolvendo compositos
laminares ME formados por NixMnyGa, é encontrado na literatura [41,42,43,44]. Embora
nenhum desses compositos laminares tenha apresentado um acoplamento ME superior
aqueles formados por Terfenol-D, sua investigacdo consiste de um promissor caminho para
aumentar o acoplamento ME pois, conforme reportado na literatura, ligas de NiyMn,Ga,
apresentam uma deformagdo mecanica induzida por campo magnético de até uma ordem
de grandeza superior ao Terfenol-D [45], além de serem menos susceptiveis & oxidagdo e

nao conter elementos terras-raras.
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Tendo em vista as potencialidades, ainda pouco exploradas, da utilizagéo das ligas
de NixMnyGa, como substitutas ao Terfenol-D, realizamos nesse trabalho a montagem e
caracterizacdo de compositos laminares ME formados por duas camadas, sendo uma delas
de NixMn,Ga, e a outra de PZT. Além disso, investigamos o A-ME de um compdsito
laminar formado por uma camada de material magnético magnetostritivo (NixMn,Ga,)
acoplado a uma camada de material multiferroico ((0,6)BiFeO3-(0,4)PbTiO3; dopado com
5% de La) (BFPT-5L). Essa investigacdo foi motivada pelo fato de que o BFPT-5L, além
de apresentar o efeito piezelétrico requerido para a formacédo de compdsitos laminares ME,
apresenta também um A-ME intrinseco.

Considerando essa linha de pesquisa especifica, realizaremos uma revisdo
bibliografica acerca dos compostos NixMnyGa, em seguida produzirmos e caracterizamos
esse material. Paralelamente, realizamos as caracterizagdes magnetoelétricas das ceramicas
de PZT e BFPT-5L, e por fim montamos os compdsitos para a realizacdo da medida do
E-ME.

2.4.  PROPRIEDADES FiSICAS DA LIGA NixMn,Ga,

As ligas de NixMn,Ga, apresentam diversas propriedades fisicas de interesse para
aplicacBes praticas, como por exemplo: o efeito magnetocalorico, que é geralmente
empregado em processos de refrigeracdo; e o efeito de memdria de forma, que pode ser
empregado em aplicacBes que véao desde aparelhos odontolégicos até dispositivos
aeronauticos. Entretanto, nesta seccdo, focaremos nossa atencdo na propriedade de
deformacdo mecanica induzida por campo magnético, conhecida como MFIS (magnetic
field induced strain).

Materiais com magnetoestricdo consideravelmente grande, como o Terfenol-D,
apresentam deformacdes mecénicas da ordem de 0,24% [26]. Em contraste, compostos
com composic¢do quimica proximos da estequiometria Ni,MnGa (chamadas fase Heusler)
podem apresentar MFIS de até 10% [45]. Esse material ndo difere do Terfenol-D apenas
na magnitude de sua deformacdo mecénica, mas também no mecanismo fisico que leva a
essa deformagdo. Enquanto a magnetoestricdo é observada em materiais com
microestruturas homogéneas, o fendbmeno da MFIS requer uma microestrutura especial, a

qual é obtida por meio de uma transformagdo martensitica [45].
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A transicdo martensitica € uma transformacéo da estrutura cristalina do material, o
qual parte de uma estrutura com alta simetria para uma estrutura com baixa simetria
durante o resfriamento [45]. Essa transformacdo estrutural se da por meio de um
escorregamento dos planos atdbmicos do material.

Para minimizar a energia de deformacéo oriunda nessa transicéo, o sistema fisico se
rearranja formando uma microestrutura do tipo twin. Esses twin’s sdo constituidos por
diferentes regides de dominios estruturais com contornos bem definidos, chamados de twin
variantes [45,46]. Um exemplo esquematico de transformacdo martensitica e formacao de

twin’s € apresentado na Figura 8.

Twin

*7\/oricm’re

} Dominio
estrutural

(Q) (0) (C)
Figura 8: Evolucéo da estrutura cristalina do composto Ni,Mn,Ga, durante a transi¢cdo martensitica
(a) Estrutura cristalina com alta simetria (austenita), (b) estrutura cristalina com baixa simetria, (c)
microestrutura do tipo twin formada devido a transi¢io de fase estrutural austenitica/martensitica. A
linha mais grossa em (c) indica os contornos de dominios estruturais (twin’s variantes) separando 3

regides de dominios.

Quando a fase martensitica apresenta ordenamento magnético, um campo
magnético externo aplicado ao material tenta alinhar os dominios magnéticos. Se a energia
requerida para mover a magnetizacdo da cela unitaria € maior que a energia requerida para
mover o twin, entdo é energeticamente mais favoravel que os twin variantes se movam ao
invés da magnetizacdo [45,46]. Esse processo resulta em uma grande deformacédo

mecanica conforme ilustrado na Figura 9.

Figura 9: (a) Disposi¢éo dos momentos magnéticos do composto Ni,Mn,Ga, sem a presenga de campo
magnético externo. (b) Redistribui¢do dos twin’s variantes (linha mais grossa da figura) na presenca de

campo magnético externo.

22



O mecanismo de deformacdo mecénica induzida por campo magnético pode ser
observado somente abaixo da temperatura de Curie, Tc, e da temperatura de transigéo
martensitica, Ty [47]. Desta forma, altas temperaturas de transi¢cdo (magnética e estrutural)
sdo de grande interesse para o desenvolvimento de dispositivos que exploram tal
mecanismo, pois desta forma, aplicagdes praticas podem ocorrer em um grande intervalo
de temperaturas.

Para os compostos NiyMnyGa,, a temperatura de transi¢do martensitica estende-se
por um grande intervalo de temperaturas [47,48,49,50,51], que vai de 160 K até 620 K, e
depende fortemente da composi¢do quimica da liga em questdo. A temperatura de Curie €
menos sensivel a variagdo composicional e estd entre 320 K e 380 K. Essa dependéncia é

geralmente descrita em funcdo da média de elétrons de valéncia por &tomo (e/a), que esta

diretamente relacionada com a composicdo quimica da liga por meio da equacédo
abaixo [48],

e _ XN, (Ni) + yN, (Mn) +zN, (Ga) (8)
a X+y+12

sendo que N, (Ni), N, (Mn), N, (Ga) representam o numero de elétrons de valéncia dos

atomos de Niquel, Manganés e Galio, respectivamente.

As temperaturas de transicdo martensitica e de Curie para diversos compostos com
diferentes razOes e/a estdo ilustradas na Figura 10. Para a construgdo dessa figura,
diversas composicdes da liga NixMnyGa,, com suas respectivas temperaturas de transi¢éo
martensitica e de Curie determinadas, foram coletadas na literatura [47-51]. As
interpolacdes (curvas cheias e pontilhadas) revelam que existe um comportamento bem
definido para Tc e Ty em funcdo do numero de elétrons de valéncia por a&tomo. Esses
resultados nos permitem observar um comportamento linear para a temperatura de
transicdo martensitica em funcdo da razéo e/a, e um suave decaimento exponencial para a
transicdo de Curie. Sendo assim, utilizamos equagdes empiricas para ajustar os resultados

observados (ver equacOes 9a e 9b) com o intuito de prever a temperatura de transicdo

martensitica e de Curie em fungéo da razéo e/a.

T, =758,5-e/a—5488,6 (9.a)
T. =3759-9,2exp[(e/a)/0,19] (9.b)
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Figura 10: Dados experimentais e interpolac@es ilustrando temperatura de transi¢cdo martensitica (Ty)
e de Curie (T, em fung¢do da média do nimero de elétrons de valéncia por &tomo do sistema
NixMn,Ga,. As areas rachuradas indicam diferentes regies de fase estrutural (5M, 7M, e NM) em

funcéo do nimero de elétrons de Valencia por &tomo para o sistema Ni;Mn,Ga,.

Outro aspecto de extrema importancia em aplicacdes praticas é a estrutura cristalina

do material. Os compostos NixMn,Ga,, na fase austenitica, apresentam estrutura cristalina
clbica com grupo espacial Fm3m [52]. Contudo, na fase martensitica, o escorregamento
dos planos atbmicos oriundos da transformacdo martensitica cria trés diferentes simetrias,
sendo duas delas tetragonais e uma ortorrdmbica. Na primeira fase tetragonal a razéo entre
0s parametros de rede ¢ e a é de ~c/a=0.94. Além disso, nessa fase, 0 escorregamento
dos planos atdmicos (110) conduz a uma modulacdo na direcéo [110]T, com periodo de
cinco planos atémicos (denominada 5M). Na outra fase tetragonal a deformacdo c/a é de
aproximadamente 1,2, e o escorregamento dos planos atbmicos ndo promove modulagéo
(fase NM). A estrutura ortorrdombica possui razdes b/a=0.94 e ¢/a=0.89, e é designada
como 7M por possuir modulacdo com sete camadas atémicas na dire¢do [110]o [45,52].
N&o obstante, a razdo entre os parametros ¢ e a (e consequentemente o tipo de
modulagdo) determina o maximo valor teérico da MFIS, o qual é descrito como: 1-c/a

[47]. Desse modo, o maximo valor tedrico da MFIS ocorre para a modulagdo NM
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(~20%), seguido pela modulagdo 7M (~11%) e, por Gltimo, pela modulagio 5M
(~6%). Apesar das previsdes tedricas, o efeito MFIS nunca foi observado para a
modulacdo NM. A razdo para isto é que a energia requerida para mover os twin s variantes
€ maior que a energia requerida para mover a magnetizagéo [47].

O tipo de modulagéo da fase cristalina (NM, 5M, e 7M ) também é dependente da

razdo e/a. Conforme estudo realizado por Lanska e colaboradores [47], para
concentracdes eletronicas (e/a) maiores que 7,711, a fase martensitica é ndo modulada
(NM), enquanto que para concentragcdes eletronicas entre 7,692 e 7,711 é possivel a
existéncia das fases NM e 7M. Para e/a entre 7,672 e 7,692 é possivel a existéncia das
fases NM, 5M e 7M, e para e/a entre 7,614 e 7,672 é possivel a existéncia da modulagao
NM e 5M. Por fim, para e/a menor que 7,614 a fase martensitica apresenta modulagéo
5M. O diagrama de fase estrutural, apresentada pelo tipo de modulagdo em funcdo da
media de elétrons de valéncia por atomo é apresentada na Figura 10.

Tendo em vista as propriedades apresentadas acima, e visando uma grande MFIS e
uma alta temperatura de operagdo, nota-se que as melhores composicbes dessas ligas
metélicas sdo aquelas em que os valores da média de elétrons de valéncia por &tomos (Ni,
Mn, Ga) estdo entre 7,672 e 7,711 (ver Figura 10). Nesse intervalo de e/a as ligas podem
conter a fase com modulacdo 7M, que € a que apresenta o maior valor da MFIS, além de
poder operar em temperaturas mais elevadas (< 346 K para e/a=7,711 e < 331 K para

ela=7,672) sem ultrapassar a temperatura de Curie ou de transicdo martensitica.
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3. MATERIAIS E METODOS

Esse capitulo é dedicado a descricdo da sintese dos materiais utilizados nesse
trabalho e dos métodos de caracterizacdo empregados para investigar as propriedades
fisicas desses materiais. Iniciaremos por uma descri¢do detalhada acerca da fabricagdo do
material magnetoestritivo (NixMn,Ga,), em seguida apresentaremos o método de
preparacdo das ceramicas piezelétricas, para posteriormente detalhar o processo de
construcdo do compdsito laminar ME. Por fim, descreveremos as técnicas de

caracterizagéo utilizadas.

3.1. Materiais
3.1.1. Material Magnetostritivo

O composto de NixMnyGa, foi o escolhido para o desenvolvimento deste trabalho
devido a sua grande deformacdo mecanica induzida por campo magnético. Além disso, a
fabricacdo desse material se deu por uma rota pouco utilizada na producdo desse tipo de
material, a qual foi reportada apenas pelo grupo de desenvolvimento de dispositivos
multifuncionais (GDDM-UEM) [53], e até o presente momento ndo havia sido estudada
sob o ponto de vista do fenémeno MFIS.

A rota mais utilizada para a producéo de compostos NixMn,Ga, € a fuséo por arco

voltaico, seguida de tratamento térmico (~ 1100 K) em atmosfera de argbnio por longos

periodos (de 1 a 9 dias) [49,50,51,54]. Esse método ndo permite que o material seja
moldado no formato desejado de modo que, para a obtencdo de uma pastilha com
dimensfes pré-definidas, o material deve ser serrado. Outra desvantagem desse método
consiste na grande quantidade de energia consumida durante a realizacdo do tratamento
térmico. Diante dessas dificuldades e desvantagens praticas, tentamos encontrar nesse
trabalho uma rota alternativa para a producao desses compostos.

Nesse contexto, a metalurgia do po apresenta-se como uma possivel rota para a
fabricacdo desses compostos, pois ela possibilita a mistura de diversos materiais metalicos
para a obtencdo de pecas com formatos pré-definidos e com alto teor de pureza. A

metalurgia do pé € um processo constituido basicamente por quatro etapas: obtengdo dos
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pOs metalicos, mistura dos pos, compressao da mistura em matrizes, e aguecimento para
produzir ligacdo entre as particulas. Detalhes de cada um desses processos, empregados na
fabricacéo do composto NixMnyGa,, séo dados a seguir.

A composicado quimica desejada, com razdo e/a de 7,762, foi preparada a partir dos
pos de Niquel e Manganés metalicos e de pequenos pedagos de Galio metélico fornecidos
pela empresa Sigma-Aldrich, com teor de pureza de 99,99 %. Os precursores, pesados em
uma balanca analitica e homogeneizados em almofariz de &gata, foram submetidos a
moagem em altas energias com o uso de um moinho planetario de bolas Retsch PM 100. A
moagem foi realizada em vaso de moagem de ago/carbono endurecido VC-131 por 3 h,
com intervalos de 10 minutos para cada hora de moagem e a uma velocidade de 250
rotacbes por minuto. A moagem foi realizada em atmosfera de argonio, utilizando 20
esferas de 4 g, com uma propor¢cdo de 30 g de esfera para cada grama de amostra.
Posteriormente, as amostras foram conformadas uniaxialmente em barras, e
subsequentemente submetidas a prensagem isostética a 148 MPa por 30 min. Em seguida,
as amostras foram submetidas a tratamento térmico (sinterizacdo reativa) em fluxo de
argonio, a uma temperatura de 1000 °C por 4 h.

Devido a utilizacdo de uma rota ndo convencional para a produ¢do do composto
NixMnyGa,, algumas caracterizagdes foram realizadas visando a determinagdo das
propriedades fundamentais para a existéncia da deformacdo mecanica induzida por campo
magnético nesses compostos. Para tanto, utilizamos cinco técnicas de caracterizacao, sao
elas: susceptibilidade magnética, anélise calorimétrica diferencial (DSC), difratometria de
raios X, magnetometria de amostra vibrante (VSM), e microscopia eletronica de varredura

(MEV), as quais serdo descritas na seccdo 3,2 e seus resultados apresentados no capitulo 4.

3.1.2. Materiais Piezelétricos

Como materiais piezelétricos, utilizamos ceramicas ferroelétricas-piezelétricas de
PbZrossTios703 + 1 wt% Nb (PZT-5A) e ceramicas multiferroicas-piezelétricas de
(0,6)BiFe05-(0,4)PbTiO;3 + 5 Wt% La (BFPT-5L).

A utilizacdo das ceramicas de PZT-5A foi motivada devido a sua ampla utilizagédo
em dispositivos e equipamentos comerciais, além de sua facil obtencdo no mercado,
enquanto que a utilizacdo das cerdmicas de BFPT-5L foi motivada devido as suas

propriedades multiferroicas [55,56], i.e., esse material apresenta simultaneamente
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ordenamento magnético e elétrico, possuindo dessa forma um A-ME intrinseco, além de
apresentar o efeito piezelétrico, o qual é fundamental para a construcdo de compositos
laminares ME.

O PZT-5A foi produzido pelo método ceramico convencional em moinho de bolas,
e sinterizado a 1250 °C por 3 h em atmosfera livre. Tais materiais foram fornecidos pelo
grupo de ceramicas ferroelétricas (GCFerr), situado no DF/UFSCar, S&o Carlos, SP. O
BFPT-5L foi preparado a partir dos precursores La,O3, Bi,O3, Fe,03, PbO e TiO,. Esses
precursores foram processados por moagem em altas energias em moinho planetario de
bolas, com proporcdo de 20 gramas de esferas para cada grama de amostra, e com
velocidade de 300 rota¢bes por minuto. Tal moagem foi realizada em atmosfera livre por
um periodo de 1 h. O pé resultante foi moldado e compactado isostaticamente a uma
pressdo de 148 MPa e em seguida as amostras foram sinterizadas (sinterizacdo reativa) a
1065 °C por 1 h [55,56].

As propriedades piezelétricas e dielétricas desses materiais sdo bem conhecidas e
difundidas na literatura [57,58]. Deste modo, neste trabalho, realizamos apenas a
investigacdo da resposta elétrica induzida por campo magnético (E-ME) nesses materiais,

empregando o metodo dindmico de caracterizacdo magnetoelétrica.

3.1.3. Compositos Laminares

Os materiais descritos acima foram utilizados para a fabricagdo de compdsitos
laminares ME. Para tanto, acoplou-se com resina epOxi, uma pastilha retangular de
NixMnyGa, ndo magnetizada, a uma pastilha retangular de material piezelétrico (PZT-5A
ou BFPT-5L). A pastilha piezelétrica teve previamente duas de suas superficies pintadas
com tinta condutiva de prata (eletrodos) e foi polarizada na direcdo de espessura
(Figura 11). Considerando essa configuracdo, trés compositos laminares foram montados,
sendo que as suas dimensfes e o material utilizado em cada um dos constituintes (fase
ferromagnética e piezelétrica) sdo dados na tabela 1.

Independentemente do material utilizado em cada constituinte, ou de suas
dimens@es, a configuracdo utilizada (Figura 11) permite ao compdsito operar em dois
modos distintos, modo Tw-Tp, € modo Ln-T, (rever secgéo 2.1, Figura 5). A sele¢do do
modo de operacao se d& exclusivamente por meio da dire¢cdo do campo magnético externo

aplicado, i.e., aplicando um campo magnético externo na direcdo da espessura ativamos o
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modo Tn-T,, enquanto que, ao aplicarmos um campo magnético externo na diregdo

longitudinal ativamos 0 modo Ly-T,.

Ni-Mn-Ga

ndo magnetizada Eletrodos

Piezelétrico AP

Figura 11: llustracdo dos compositos laminares magnetoelétricos montado nesse trabalho. Na figura é
possivel observar a direcéo da polarizacdo da camada piezelétrica e as superficies nas quais foram

depositados os eletrodos metalicos.

Tabela 1: Materiais utilizados para a formacdo dos compdsitos laminares magnetoelétricos e suas

respectivas dimensdes. Relagéo entre a espessura da camada magnetoestritiva (t,) e piezelétrica (ty).

Fase Magnética Fase Piezelétrica
Dimensdes (mm) Dimensdes (mm) tm/tp
Material [T arg [ Esp. | Comp. | Material M arg T Esp. [ Comp.
Compésito 1 | Ni-Mn-Ga 6,0 3,0 10 PZT-5A 6,0 1,0 12 3,0
Compésito 2 | Ni-Mn-Ga 6,0 2,0 8,0 PZT-5A 6,0 1,0 12 2,0
Composito 3 | Ni-Mn-Ga 6,0 3,0 10 BF-PT 6,0 0,8 12 3,8

Tais compdsitos foram submetidos a caracterizacdo por meio do método dindmico
de caracterizacdo magnetoelétrica aplicado em funcdo da frequéncia do campo magnético

oscilante e em funcdo da intensidade do campo magnético estatico.

3.2.  Meétodos

3.2.1. Susceptibilidade Magnética

A susceptibilidade AC é uma técnica utilizada para caracterizar transicdes de fase
magnéticas e efeitos dinamicos em funcdo da temperatura e da frequéncia do campo
magnético aplicado a um determinado material [59].

O método utilizado neste trabalho é o da indutdncia mutua. Essa técnica é
configurada por meio da insercdo de uma bobina (bobina secundaria) no interior de outra
bobina (bobina primaria). A bobina secundaria é constituida de dois solenoides, enrolados
em sentidos opostos e ligados em série, enquanto que a bobina priméria é constituida por

apenas um solenoide (Figura 12) [59].
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Figura 12: Diagrama ilustrando a configuragdo basica para medidas de susceptibilidade magnética.

Figura adaptada da referéncia [60].

A bobina primaria é conectada a um gerador de fungdes, de modo que um fluxo de
campo magnético é gerado em seu interior. A bobina secundaria, por sua vez, é conectada
a um voltimetro, o qual ird detectar a voltagem elétrica induzida na bobina secundéaria
devido ao fluxo magnético criado pela bobina primaria. Essa voltagem elétrica é nula
quando nenhuma amostra é colocada no interior das bobinas. Entretanto, ao colocarmos
uma amostra no interior da bobina secundaria (conforme ilustrado na Figura 12), uma
voltagem elétrica proporcional a susceptibilidade magnética da amostra sera induzida [59].

As bobinas (primaria e secundaria) utilizadas neste trabalho foram enroladas sobre
um carretel de aluminio, e inseridas dentro de um criostato Janis CCS-400H/204, o qual foi
programado para variar a sua temperatura de 100 a 500 K com uma taxa de 1 K/min. A
bobina primaria foi conectada a um gerador de funcBes agilent 33210A, de modo a
produzir um campo magnético oscilante com frequéncia de 100 Hz, enquanto que a leitura
da bobina secundaria foi realizada com um amplificador Lock-In SRS830. O controle da
temperatura e a aquisicdo dos dados foi realizada via software (programa VEE)

interfaceado por comunicacdo GPIB.

3.2.2. Analise Térmica Diferencial por Fluxo de Calor (DSC)

A analise térmica diferencial por fluxo de calor (DSC) é uma técnica desenvolvida

para medir o fluxo de energia calorifica absorvida ou liberada por um material em fungéo
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da temperatura. Para isso, o fluxo de calor entre a amostra que se deseja investigar e uma
amostra de referéncia € monitorada enquanto ambas sdo submetidas a um mesmo programa
de aquecimento ou resfriamento, rigorosamente controlado [61].

Essas medidas fornecem dados qualitativos e quantitativos de processos
endotérmicos (absorcdo de energia calorifica) ou exotérmicos (liberacdo de energia
calorifica), possibilitando a determinacéo da temperatura em que esses processos ocorrem,
sua entalpia, além de outras propriedades do material [61].

Em nosso trabalho, essas medidas foram realizadas em um sistema de anélise
térmica simultinea da marca Netzsh modelo STA 409 PG controlado por
microcomputador. A amostra foi inserida dentro de um cadinho de Pt e resfriada a 273 K,
onde permaneceu por 5 minutos para estabilizacdo. Em seguida, a amostra foi aquecida até
a temperatura de 430 K e subsequentemente resfriada novamente a temperatura de 278 K.
A taxa de aquecimento e arrefecimento utilizado foi de 10 K/min, e a amostra de referéncia
utilizada foi um cadinho de Pt vazio. Essa medida foi realizada em atmosfera inerte (He a

um fluxo 50ml/min).

3.2.3. Difratometria de Raios X

Nessa técnica, um feixe de raios X é aplicado sobre a amostra que se quer
investigar, formando um angulo (6) com o vetor normal a sua superficie, o qual pode variar
desde baixos até altos angulos (de 0 a 90°). Esse feixe de raios X, quando difratado pelo
material, é detectado por sensores posicionados em um angulo —6 em relagdo ao vetor

normal a superficie do material [62] (ver Figura 13).
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Figura 13: Instrumentacao basica para realizagdo da técnica de difratometria de raios X.
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Quando o angulo do feixe incidido (0) se relaciona com o seu comprimento de onda
(A) e com a distancia interatbmica (d) dos planos cristalinos por meio da equacéo:
n-A=2-d-send, ocorre uma interferéncia construtiva, e a intensidade do feixe detectado
€ maximizada. Caso contrario, a interferéncia é destrutiva, e a intensidade do feixe
detectado é nula [63]. Deste modo, para diferentes angulos do feixe incidido, diferentes
intensidades de ondas difratadas sdo observadas, formando um padrdo de difracdo,
chamado de difratograma.

Esses difratogramas podem ser submetidos a analises matematicas conhecidas
como técnicas de refinamento estrutural. Tais técnicas sdo fundamentadas na comparacéo
dos resultados medidos com difratogramas teoricos, calculados a partir das estruturas
cristalinas existentes, de modo que, por meio de ajustes matematicos, & possivel a
identificacdo dos grupos de simetria espaciais, parametros de rede, e posicdes atbmicas do
material em analise [64].

Os difratogramas foram obtidos com um difratometro Shimadzu XRD7000, com
radiacdo de CuK,. A analise da amostra, em forma de pastilha, foi realizada no intervalo 26
de 10° a 120°, com passos de 0,01°, e o resultado obtido foi analisado por refinamento

estrutural pelo método de Lebail.

3.2.4. Magnetometria de Amostra Vibrante

A magnetometria de amostra vibrante (VSM) € uma técnica utilizada para medir o
momento magnético de um material quando este é submetido a um determinado campo
magnético [65]. O equipamento utilizado para este fim, chamado de magnetémetro, é
constituido basicamente por trés componentes: eletroima, sensor de campo magnético, e
um sistema para movimentacdo da amostra (oscilador mecanico), e a sua montagem
esquematica pode ser visualizada na Figura 14.

A amostra € submetida a uma oscilagdo mecanica, gerando um sinal oscilante de
mesma frequéncia no sensor de campo magnético (geralmente bobinas). Para minimizar
ruidos gerados por fontes externas, ou vibrag@es esplrias da amostra, o sinal gerado pela
bobina é geralmente detectado com um amplificador Lock-In. Com essa técnica é possivel
determinar, além da magnetizacdo da amostra, algumas importantes caracteristicas
magnéticas do material, tal como a magnetizacdo de saturagdo e o tipo de ordenamento

magnético [65].
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Figura 14: Configuracao bésica de um magnetdmetro de amostra vibrante.

Nesse trabalho, utilizamos um VSM construido no grupo de desenvolvimento de
dispositivos multifuncionais (GDDM), o qual foi montado a partir de um eletroima GMW
3473 -70A. A vibracdo mecanica da amostra é providenciada por um alto falante (oscilador
mecanico) conectado a um gerador de sinais agilent 33210A, e a deteccdo do sinal gerado
em bobinas coletoras é realizada com um amplificador Lock-In SRS830. Ap6s montado, o
equipamento foi extensivamente testado por meio da utilizagdo de amostras com
ordenamento magnético previamente determinado.

Para a investigacdo das propriedades magnéticas de nosso material, primeiramente
realizamos a calibracdo do sistema com uma amostra de Niquel metalico puro. Em
seguida, a amostra a ser investigada foi disposta no VSM conforme ilustra a Figura 14, e
posta a oscilar com frequéncia de 45 Hz, enquanto um campo magnético estatico incidia
sobre a amostra. O campo magnético estatico foi programado para realizar pequenas
variacdes de intensidade a cada 30 segundos, e a aquisicdo dos dados (intensidade do
campo e magnetizacdo) foram registrados ao final desse tempo. Essas pequenas variacdes
foram programadas de forma que a medida iniciasse em 0 kOe, aumentando sua
intensidade progressivamente até 15 kOe, e em seguida diminuindo progressivamente até -

5 kOe, e subsequentemente aumentando novamente ate 15 kOe.

3.2.5. Microscopia Eletronica de Varredura

A microscopia eletrdnica de varredura é uma técnica utilizada para investigar

alguns detalhes da microestrutura de um material, tal como a distribui¢cdo de tamanhos de
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grdo em materiais pulverizados, defeitos, porosidade, morfologia, entre outros aspectos
[66]. Nessa técnica, um feixe de elétrons colimado (elétrons primarios) incide sobre a
superficie do material que se deseja investigar. Ao atingir a superficie da amostra, o feixe
interage com os atomos da superficie produzindo uma série de radiacdes, tais como
elétrons secundarios, elétrons retroespalhados, raios X e fotons. Esses sinais sdo captados
por detectores especificos para a construcao da imagem da amostra [66].

Os elétrons secundarios e o0s retroespalhados sdo os de maior interesse para a
microscopia eletrdnica de varredura. Os elétrons secundarios sdo utilizados para a
formagdo de imagens de alta resolugdo, permitindo a observagdo da topografia de
superficie, enquanto que os elétrons retroespalhados fornecem espectros caracteristicos de
variacdes composicionais [66].

As micrografias obtidas neste trabalho foram feitas com um microscépio Shimadzu
SuperScan SS-550. A amostra investigada foi propositalmente fraturada, e sobre essa
fratura foram obtidas micrografias com ampliagdes de 450X, 1500X, 12000X, e 20000X.

3.2.6. Método Dinamico de Caracterizacdo Magnetoelétrica

Para determinar o acoplamento ME e a sua dependéncia com a frequéncia de
excitacdo magnética, um sistema analogo ao descrito na Figura 6, subsecdo 2.2.1, foi
montado. Para tanto utilizamos um eletroimda GMW 3473 -70A acoplado a uma fonte de
corrente Sorensen SGA60X83C. Para fornecer o campo magnético oscilante utilizamos um
solenoide inserido na abertura do eletroimd, o qual é alimentado por um gerador de
funcBes Agilent 33210A. O monitoramento dos campos magnéticos continuo e oscilante
foi realizado com um gaussimetro Lakeshore 425 e ponta Hall HMFT-3E03-VR, e a leitura
da resposta ME se deu por meio de um amplificador Lock-In SRS830. A aquisi¢do dos
dados foi realizada via software (programa VEE) interfaceado por comunicacdo GPIB.

Com essa configuracdo experimental, dois procedimentos diferentes de medida
puderam ser realizados. Um deles consistiu na investigagdo do ame em fungdo da
frequéncia do campo magnético oscilante (ave X f), enquanto o outro consistiu na
investigagdo do aye em fungdo da intensidade do campo magnético estatico (ome X Hgc).

Detalhes de cada um desses procedimentos serdo dados a seguir:
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i-) Para investigar a dependéncia do coeficiente de voltagem magnetoelétrico em funcéo da
frequéncia do campo magnético oscilante (ame X f), Hqc foi fixado em 10 kOe, enquanto a
frequéncia de hy, cujo valor inicial é de 1kHz, foi periodicamente acrescida em 100 Hz até
atingir o valor de 200 kHz. Os incrementos na frequéncia de h,. foram realizados a cada 10
segundos, e a aquisicdo dos dados (voltagem elétrica e frequéncia de excitacdo) foi
realizada ao final desse periodo.

ii-) Para investigar a dependéncia do coeficiente de voltagem magnetoelétrico em funcgéo
do campo magnético estatico (ame X Hgc), hac teve a sua frequéncia fixada no valor que
maximiza a resposta ME, enquanto Hg. foi programado para variar de 0 kOe até 10 kOe,
seguido por uma variacdo de 10 kOe até -10 kOe, e por fim retornando a 0 kOe. Tal
variacdo foi realizada por incrementos periddicos (30 segundos) de aproximadamente 0,6
kOe, e a aquisicao dos dados (voltagem elétrica e campo magnético estatico) foi realizada
ao final desse periodo. Além disso, nesse procedimento a diferenca de fase entre o sinal
nagnetoelétrico e o campo magnético oscilante aplicado foi medida com o amplificador

Lock-In.
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

As discussdes acerca dos resultados apresentados a seguir foram divididas em trés
secOes, a saber: Material Magnetoestritivo, Caracterizacdo Magnetoelétrica dos Materiais
Piezelétricos, e Compositos Laminares.

Na secdo, Materiais Magnetoestritivos, as discussdes foram desenvolvidas visando
a identificacdo das propriedades requeridas para a existéncia da deformacdo mecanica
induzida por campo magnético no material de NixMnyGa,, enquanto que a secdo de
Caracterizacdo Magnetoelétrica dos Materiais Piezelétricos teve como objetivo demonstrar
a existéncia de uma sobreposicdo dos efeitos magnetoelétricos intrinseco e extrinseco em
ceramicas de BFPT-5L. Por dltimo, na se¢do Compdsitos Laminares, uma minuciosa
investigagdo acerca do E-ME-E em compositos formados por NixMnyGa,/PZT-5A e
NixMnyGa,/BFPT-5L foi realizada.

4.1. Material Magnetostritivo

A Figura 15 ilustra a curva de susceptibilidade magnética em funcéo da temperatura
(durante o resfriamento) para a amostra de NixMnyGa, produzida neste trabalho. Para
tanto, utilizamos um susceptémetro AC desenvolvido em nosso laboratério, inserido dentro
de um criostato Janis CCS-400H/204. A taxa de resfriamento utilizada foi de 1 °C/min.
Deste modo, foi possivel constatar a existéncia das transi¢des de fase martensitica (Ty) e
de Curie (Tc) por meio das variacBes da resposta magnética do material em funcdo da
temperatura [45,50]. As temperaturas de transicdo, determinadas na inflexdo da curva de
susceptibilidade magnética, foram de 326 K e 332 K, para as transices martensitica e
magnética, respectivamente.

Substituindo o valor da razdo e/a de nosso material (7,672) nas equacoes 9(a) e 3(b)
obtivemos valores de 330 K e 340 K para as temperaturas de transicdo martensitica e
magnética, respectivamente. Essa discrepancia corresponde a um desvio percentual de
1,2 % para a transicdo martensitica e de 2,3 % para a transicdo magnética, e a sua origem
pode ser decorrente de uma perda de estequiometria ocorrida durante a producdo do
composto, ou ser oriunda de erros experimentais, tal como a calibragdo da temperatura
medida no susceptdmetro. Independente da origem do desvio, os valores de Ty e Tc¢

medidos em nossa amostra apresentaram uma excelente concordancia com os valores
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esperados [47-51], fornecendo assim o primeiro indicio de sucesso na produgdo desse

material.

Susceptibilidade Magnética(u.a.)

320 330 340 350 360

Temperatura (k)

Figura 15: Susceptibilidade magnética em funcéo da temperatura obtida durante o resfriamento da
amostra. As temperaturas de transicdo martensitica (Ty) e magnética (Tc) foram determinadas na
inflexdo da curva, a qual corresponde ao ponto maximo e minimo de sua derivada (linha continua) e

estdo indicadas na figura pela linha tracejada vertical.

A anélise calorimétrica diferencial, realizada em um sistema de analise térmica
STA 409 PG Netzsh, com taxa de aquecimento e resfriamento de 10 K/mim, esta ilustrada
na Figura 16. Por meio dessas analises, uma investigacdo mais detalhada acerca da
transicdo de fase estrutural pdde ser realizada. Durante o processo de aquecimento da
amostra observa-se a transicdo estrutural da fase martensitica para a fase austenitica
(transicdo austenitica), a qual consiste de um processo exotérmico. Essa transi¢do inicia-se
em 324 K (As) e finaliza-se em 358 K (Ag), gerando uma variagéo de entalpia de 5,99 J/g.
Observa-se, também, que a temperatura de transicdo austenitica (Ta) € ligeiramente
superior (14 K) a temperatura de transicdo martensitica (Ty) (curva de resfriamento),
conforme divulgado na literatura [47,49].

Durante o processo de resfriamento da amostra, a transicdo de fase
austenitica/martensitica inicia-se em 354 K e finaliza-se em 314 K, e € constituida por um

processo endotérmico, ou seja, em 354 K o material comeca a absorver energia calorifica
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para promover uma transi¢do estrutural, partindo da fase austenitica para a fase
martensitica. Ao atingir a temperatura de 314 K, a transicdo é concluida, e o material
encontra-se completamente na fase martensitica.

A diferenca entre a temperatura de transicdo martensitica inicial (Ms) e final (Mg),
para um composto de NixMnyGa, produzido por fuséo a arco, é tipicamente de 4 K quando
aquecida ou resfriada com taxa de 10 K/min [47,49]. Em nossa amostra, um valor 10 vezes
superior foi encontrado (40 K). Acreditamos que essa divergéncia seja promovida por uma
ndo homogeneidade da composicdo quimica do material, em outras palavras, regides do
material com composi¢fes quimicas levemente diferentes daquela desejada, e
consequentemente, com razdes e/a diferentes, possuem temperaturas de transicdo
martensitica alterada. Consequentemente a absorcdo de energia calorifica ocorre em
diferentes temperaturas, ocasionando um aumento no intervalo da temperatura requerida
para que o material transite completamente.

Para exemplificar essa hipdtese, consideramos uma pequena variacdo (1 %) na
composi¢do quimica do composto NixMn,Ga,, essa variagdo pode gerar um desvio
percentual de até 0,88 % na razéo e/a do material (ver equacdo 8), que por sua vez, altera a
temperatura de transicdo martensitica em aproximadamente 50 K (ver Figura 10 e equacdo
9a).

Essa hipotese € fortalecida por dois fatos: (1) A preparacdo da amostra foi realizada
a partir de precursores metalicos de Niquel e Manganés em forma de pd, enquanto o
precursor de Galio encontrava-se em forma de pequenos pedacos. Desse modo, a
homogeneizacdo do sistema durante a moagem € prejudicada, podendo gerar erros
estequiométricos. (2) O fluxo de calor medido por DSC durante o resfriamento da amostra
apresenta dois picos espurios, 0s quais podem estar relacionados a diferentes composicdes
quimicas do material.

Por outro lado, o carater granular com grande quantidade de poros, a qual foi
observado em nossa amostra (ver Figura 19), pode também estar relacionado a grande
variacdo de temperatura requerida para completar a transicdo estrutural. Em um material
granular e poroso, a homogeneizacdo de sua temperatura é prejudicada, i.e., a temperatura
medida pelo analisador térmico nem sempre corresponde a real temperatura de uma dada
regido do material. Desta forma, variacdes na determinacdo da temperatura de transi¢ao
séo esperadas.

A variacdo da entalpia no processo endotérmico, determinada a partir da analise

calorimétrica diferencial, foi de 6,25 J/g, o qual é muito préximo daquela reportada na
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literatura para uma amostra de NiyMnyGa, com mesma razdo e/a [49], possuindo um
desvio percentual de apenas 5,8 %. Tendo em vista que em materiais compostos por
NixMnyGa, microestruturas do tipo swin’s sdo criadas para minimizar a energia de
deformacdo do sistema [45,46], e considerando a igualdade da variacdo da entalpia de
nosso material em comparacdo com aqueles reportados na literatura [49], encontramos um
forte indicio da formacdo dessas microestruturas em nosso material. Além do mais, essa

concordancia é um indicio de que a estequiometria do nosso material esta proxima daquela

desejada.
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Figura 16: Fluxo de energia por grama de amostra medida por meio de analise calorimétrica
diferencial. Ty, e T sdo as temperaturas de transicdo martensitica e austenitica, respectivamente. Mg,
ME, As e Ar sdo, respectivamente, as temperaturas nas quais se iniciam e se finalizam as transicdes
martensitica e austenitica. AHc e AHF s@o as entalpias nos processos endotérmico e exotérmico,

respectivamente.

O difratograma, obtido em uma amostra em forma de pastilha, foi obtido com um
difratometro Shimadzu XRD7000 e analisado via refinamento estrutural pelo método de
Lebail (Figura 17). Deste modo, observa-se uma estrutura ortorrbmbica com grupo

espacial Pnnm e pardmetros de rede a=4,273(6) A b=29,7189 A ec :5,51152&. Os

parametros de rede da fase ortorrombica sdo geralmente descritos em termos dos
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parametros de uma rede pseudocubica [67], a qual é relacionada com os parametros de

rede da fase ortorrombica por meio das seguintes equagdes: am:ap_wb/ﬁ :

b

0

o = 13, / V2, € cpp = C,_cup [67]. Assim, a razdo entre os parametros de rede ¢ e a

(na fase pseudocubica) € cp_cub/apfcub=0,8954, coincidindo perfeitamente com aquele

reportado na literatura (0.89) [45,52] para uma amostra com modula¢do 7M. Além disso, 0

parametro de rede b indicando

orto

é aproximadamente 7 vezes maior que o parametro a

orto ?

novamente a presenca de uma modulacao tipo 7M na dire¢éo [110]o.
Conclui-se, entdo, que a estrutura cristalina desse material favorece a existéncia de

twin’s variantes, e consequentemente, a existéncia do fenémeno de deformacdo mecénica

induzida por campo magnético (MFIS).
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Figura 17: Difracdo de raios-X e ajuste matematico realizado pelo método Lebail para a amostra de

110 120

NiyMnyGaz com raz8o e/a de 7,672.

Embora a existéncia da fase magnética (requerida para que ocorra MFIS) ja tenha
sido observada por meio da medida de susceptibilidade magnéetica em funcdo da
temperatura, a magnetizacdo em funcdo do campo magnético foi determinada a fim de
obtermos a magnetizacdo de saturacdo do material (Figura 18). Para tanto, utilizamos um

VSM construido em nosso laboratério, o qual foi calibrado utilizando-se de uma amostra
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de niquel metélico puro. A curva de magnetizacdo da amostra de referéncia pode ser

observada no quadro inserido na Figura 18, e indica uma excelente concordancia com os

valores de remanéncia e coercividade reportados na literatura para o Niquel [68].

15

10

-10

-15

—o0— Magnetizagdo

—0=0-00C

100-0-0O

M (emu/g)

60

40t
20}

20l
40|
-60

670000 —3—0-2-0.00]

boo.o-0—a—a——aoaaa.

Hy (KO)

-15

-10

10 15

H_ . (kOe)

Figura 18: Magnetizacdo em funcdo do campo magnético aplicado em temperatura ambiente (300 k)
para a amostra de Ni,Mn,Ga,. No quadro inserido na figura é apresentado a magnetizacéo do Niquel

metalico utilizado na calibragdo do magnetémetro.

Uma magnetizacdo de saturacdo em torno de 10 emu/g, que ocorre em um campo
magnetizante de aproximadamente 1 kOe, foi detectada para o composto NiyM,Ga.
Comparando esse resultado com a literatura [50], verifica-se uma grande discrepancia. De
fato, enquanto uma amostra de NixMn,Ga, com razdo e/a de 7,60 e fase ortorrdmbica,
preparada pelo método de fusdo a arco, apresenta magnetizacdo de saturacdo em
temperatura ambiente (302 K) de aproximadamente 50 emu/g, a nossa amostra, que foi
preparada por moagem em altas energias com razdo e/a de 7,672 e possui fase
ortorrdmbica (determinada pelo refinamento estrutural Lebail), apresentou magnetizacdo
de saturacdo a temperatura ambiente (300 K) 5 vezes menor.

Embora a magnetizacdo de saturacdo apresente forte dependéncia em funcdo da
temperatura [50], uma pequena variacdo (2 K) ndo é suficiente para justificar a grande

diferenca ocorrida entre 0 nosso resultado e o resultado encontrado na literatura. Por outro
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lado, Babita e colaboradores [54] mostraram que uma pequena variagdo na composicdo
quimica (~2 %) pode acarretar uma variacdo na magnetizacdo de saturacdo superior a
60 %. Entretanto, mais uma vez, essa variacdo ndo é suficiente para justificar a
discrepancia encontrada em nossa amostra. Desta forma, acreditamos que o método de
producdo do composto NixMnyGa, contribuiu de forma dominante na redugdo da
magnetizacdo de saturacdo. De fato, o método de preparacdo utilizado favoreceu a
producdo de um material poroso (ver Figura 19), com alta area superficial. Geralmente, a
magnetizacdo de saturacdo € menor na superficie de um material do que em seu interior
[69], podendo justificar a reducdo na magnetizacdo de saturacéo observada.

Por ultimo, a amostra foi fraturada e sua microestrutura investigada por
microscopia eletrénica de varredura (MEV) em um microscopio Shimadzu SuperCan SS-
550 (Figura 19).
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Figura 19: Imagens da amostra fraturada obtidas por microscopia eletronica de varredura (SEI).

Por meio das imagens registradas observa-se uma microestrutura granular com
grande quantidade de poros. As imagens (a) e (b) revelam uma ampla distribuicdo de
tamanhos de grdo, enquanto que as imagens (c) e (d) revelam a porosidade da amostra.

Além disso, medidas de densidade foram realizadas pelo método de Arquimedes,
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apresentando resultados de 5,23 g/cm®, enquanto que para uma amostra de NixMn,Ga,
produzida por arco fusio, a densidade é tipicamente de ~8,1 g/cm®. Segundo Zhang e
colaboradores [70], o composto NixMnyGa, policristalino apresenta uma baixa deformacéo
mecanica induzida por campo magnético (MFIS). Segundo esses autores, esse fato é
decorrente de uma perda de mobilidade dos rwir s variantes devido a uma tensdo mecéanica
gerada nos contornos de grdo. Entretanto, eles demonstraram ser possivel o aumento da
MFIS pela simples adicdo de poros na amostra. De fato, a superficie de contato entre os
grdos € reduzida e consequentemente a mobilidade dos twin’s variantes € menos afetada.
Em seu trabalho, Zhang e colaboradores utilizaram uma complicada rota de preparacéo, a
qual consiste em misturar o p6 de NiyMnyGa, com aluminato de sodio (NaAlO;) para
subsequentemente fundir a solucdo resultante. Apds fundida, a pastilha formada €
submetida a um longo tratamento em &cido para a remoc¢do do aluminato de sédio. Em
nossa amostra, a porosidade surge de forma natural sem que nenhum procedimento
especifico tenha sido realizado para alcancar esse fim.

Embora a deformacdo mecanica induzida por campo magnético ndo tenha sido
diretamente investigada, as caracterizacfes realizadas nessa secdo revelam todas as
propriedades requeridas para a existéncia desse fendmeno. Ou seja, por meio das curvas de
susceptibilidade magnética e DSC observou-se a existéncia das transi¢cdes magnéticas e
estruturais, enquanto a difratometria de raios X revelou a existéncia da fase ortorrombica
com modulacdo 7M. A medida da magnetizacdo, por sua vez, revelou o ordenamento
magnético a temperatura ambiente, enquanto a microscopia eletronica de varredura revelou
a porosidade do material, que acredita-se proporcionar um aumento da MFIS em materiais

policristalinos.

4.2.  Caracterizagdo Magnetoelétrica dos Materiais Piezelétricos

O coeficiente de voltagem magnetoelétrico, ame, ¢ a diferenga de fase, 6 (entre a
voltagem magnetoelétrica e 0 campo magnético oscilante), para as ceramicas de PZT-5A e
BFPT-5L estdo ilustradas na Figura 20. Tais medidas foram realizadas pelo meétodo
dindmico de medida magnetoelétrica na frequéncia de ressonancia piezelétrica e em
temperatura ambiente (300 K). Ambas as ceramicas possuem formato de disco com

eletrodos metalicos em suas superficies. Suas espessuras (d) sdo de 1 mm e seus raios (R)
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de 6,45 mm, e as suas frequéncias de ressonancia piezelétrica (fres) sdo 162,3 kHz e 184,6
kHz, para 0o PZT-5A e o BFPT-5L, respectivamente.
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Figura 20: Coeficiente de voltagem magnetoelétrica, ayg, € diferenca de fase entre a voltagem elétrica
induzida e o campo magnético oscilante, 0, determinadas em temperatura ambiente (300 K) sob a
aplicacdo de um campo magnético oscilante sintonizado na frequéncia de ressonancia (frs) das

ceramicas de (a) PZT-5A e (b) BFPT-5L e funcdo do campo magnético estatico.

Na ceramica puramente ferroelétrica (PZT-5A — Figura 20a), ome apresenta uma
dependéncia linear com Hgc, a qual € atribuida as forcas de Lorentz induzidas nos elétrodos
da cerdmica [39,71], conforme discutido no capitulo 2 subsec¢do 2.3.1. A diferenca de fase
é de 90° em relacdo a hy, e revela uma rapida e completa inversdo quando a dire¢do do
campo magnético é invertida, conforme reportado em trabalhos anteriores [39,71].

No caso da cerdmica com ordem magnética e elétrica simultanea (BFPT-5L), um
comportamento diferente foi observado (Figura 20b). O aye apresenta uma dependéncia
quadratica com Hgc (ome o Hae?) em regimes de baixos campos (Hge = -2,5 a 5,0 kOe), e a
diferencga de fase varia lentamente de -90° até 45°. Essa discordancia sugere que um outro
mecanismo fisico ocorre no BFPT-5L. De fato, dois efeitos distintos contribuem para a
polarizacdo total do BFPT-5L. O primeiro deles, o qual é defasado em 90° em relagdo a
hac, € a forca de Lorentz induzida nos eletrodos da cerdmica (acoplamento devido ao efeito

magnetoelétrico extrinseco) [39]. O segundo, que ndo é defasado em relagdo a hy, €
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originado pelo acoplamento intrinseco entre a ordem magnética e ferroelétrica (efeito
magnetoelétrico intrinseco) [71,72]. Considerando isoladamente a fase de cada uma das
duas contribuicdes, ou seja, entre os efeitos piezelétrico e magnetoelétrico, a diferenca de
fase medida no BFPT-5L deve ser 0° quando a contribuicéo intrinseca € dominante, e deve
ser + 90° quando a contribuicdo extrinseca for dominante. Além disso, se as duas
contribuigdes tiverem a mesma ordem de magnitude, a diferenca de fase deve assumir
algum valor entre 0° e £ 90°, dependendo da magnitude de cada contribuicdo
isoladamente. De fato, para altos campos magnéticos, ame € aproximadamente linear,
indicando que a contribuicdo extrinseca € dominante e, consequentemente, a diferenca de
fase tende a + 90°. Contudo, sob o regime de baixos campos magnéticos, a diferenca de
fase tende a 0°, indicando que o efeito magnetoelétrico intrinseco € dominante [71].

Nesse sentido, o efeito magnetoelétrico intrinseco foi obtido utilizando-se a porcéao
de ame que se encontra em fase com o campo magnético oscilante cosenoidal aplicado
(ameint = amecos(0)). Analogamente, a contribui¢do extrinseca foi obtida utilizando-se a
porcdo de ame que se encontra fora de fase com o campo magnético oscilante cosenoidal

aplicado (oeext = amecos(6+90)), de modo que a contribuicdo total é dada pela expressao:
Qe = (a,f,lEim + O )1'2 [71]. Além disso, ameex: foi simulado pela equagdo 10, utilizando-
se dos parametros apresentados na Tabela 2, esses resultados podem ser observados na
Figura 21. Essa equacdo combina a voltagem elétrica induzida pela forca de Lorentz

(equacdo 7), com a espessura da ceramica (d) e a intensidade do campo magnético

oscilante aplicado (hyc), ou seja:

o — Vex =Z(i+i|oop):Z(O’S'Q'dSI'ﬂ"(Z'”' fres)z'”'R4'haC'Hdc+iloop) 20)
VB d-h,  d-h, d-h,

Tabela 2: Parametros elétricos, piezelétricos e dimensionais para BFPT-5L e PZT-5A. Z — impedancia,
Q - fator de qualidade mecénica, d;; — coeficiente piezelétrico, y — condutividade elétrica dos eletrodos
metalicos, f.s — frequéncia de ressonancia, d — espessura da ceramica, R — raio da ceramica, hac —

magnitude do campo magnético aplicado na ceramica, € ij,op — COrrente entre ceramica e induzida nos

cabos.
Z('Q') Q d31(pC/N) y(mQ)’l fres(kHZ) d(mm) R(mm) hac(oe) iloop(HA)
BFPT-5L 838 142 -20,2 63x10° 184,6 1 6,45 0,32 2,3
PZT-5A 58 75 -171 63x10° 162,3 1 6,45 0,32 2,3
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Figura 21: Coeficiente de voltagem magnetoelétrico, aye, decomposto em suas partes extrinseca
(circulos abertos) e intrinseca (tridngulos abertos) para a cerdmica de BFPT-5L na frequéncia de

ressonancia e em temperatura ambiente. A linha continua representa o o Simulada pela equagéo 10.

O deslocamento de aye para campo magnético estatico nulo é devido a uma corente
originada nos cabos que conectam a ceramica ao amplificador Lock-In (iie0p). ESSa corrente
também é responsavel pela assimetria observada em relagdo ao campo magnético estatico
nulo, e foi experimentalmente determinada e adicionada no modelo tedrico, e é apresentada
na tabela 2, juntamente com os parametros utilizados para simular ameex. A concordancia
entre 0 omeext Medido e simulado confirma a existéncia de uma sobreposicdo de dois
efeitos distintos na ceramica de BFPT-5L, e descreve uma forma simples de

desacoplamento desses efeitos.

4.3. Compdsitos Laminares

Os resultados referentes a caracterizacdo fisica dos compdsitos laminares que seréo
apresentados a seguir foram obtidos pelo método dindmico de caracterizagdo
magnetoelétrica. Por meio dessa técnica, dois procedimentos distintos foram empregados:

o primeiro deles foi desenvolvido para a investigacdo da dependéncia do coeficiente de
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voltagem ME em funcdo da frequéncia do campo magnético oscilante (ave X f), enquanto
0 outro permite a investigacdo do coeficiente de voltagem ME em fungdo do campo
magnético continuo (ame X Hgc).

As duas caracterizagOes foram realizadas no modo de operag¢éo Lm-T,, ou seja, 0
campo magnético é aplicado na diregdo paralela a deformacdo mecénica induzida,
enquanto as variagbes que ocorrem na polarizacdo elétrica do material piezelétrico
acontecem na direcdo perpendicular a esse campo. Essa configuracdo experimental foi
escolhida devido ao fato de que, para compostos de NixMnyGa,, a deformagdo mecanica
induzida na direcdo do campo externo é aproximadamente 3 vezes maior que na dire¢do
perpendicular a esse campo [73]. Deste modo, um maior A-ME ¢é esperado para 0 modo de
operagao Ly-Tp.

Outro fato de extrema importancia que deve ser levado em consideracdo diz
respeito a temperatura na qual foram realizadas as medidas magnetoelétricas. Conforme
discutido anteriormente, as ligas de NiyMn,Ga;, utilizadas para a formagado dos compositos
apresentam deformacdo mecanica induzida por campo magnético apenas na fase
martensitica, deste modo, é fundamental que o compdsito seja resfriado inicialmente
abaixo da temperatura de transicdo martensitica final (314 K), para que a fase martensitica
seja formada (ver Figura 16). Apos esse resfriamento o composito se torna funcional desde
baixas temperaturas (ndo determinada nesse trabalho) ate a temperatura de transicao
austenitica inicial (324 K), a qual corresponde o inicio da transicdo da fase estrutural
martensitica para a fase austenitica (ver Figura 16). Neste trabalho, as caracterizacBes
magnetoelétricas foram realizadas a temperatura de 300 K (temperatura ambiente), de
modo que a liga de NiyMnyGa, encontra-se na fase estrutural requerida para a existéncia da
MFIS.

A constante dielétrica em funcdo da frequéncia foi investigada utilizando-se uma
ponte de impedancias Agilent E4980. Para a realizagdo dessas medidas a ponte de
impedancias foi conectada aos eletrodos da ceramica piezelétrica, de modo que 0s
resultados obtidos refletem apenas a constante dielétrica da fase piezelétrica do composito.

O coeficiente de voltagem ME em fungdo da frequéncia de excitagdo magnética
(ame X T), foi determinado no intervalo compreendido entre 1 e 200 kHz, sob a influéncia
de um campo magneético continuo de 10 kOe. A constante dielétrica foi determinada
utilizando-se do mesmo intervalo de frequéncias, e os resultados podem ser observados na

Figura 22.
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Figura 22: Acoplamento ME em fungéo da frequéncia do campo magnético oscilante (linha continua) e
constante dielétrica em fungdo da frequéncia (linha pontilhada) para os compésitos 1, 2, e 3
determinados em temperatura ambiente (300 K). As dimensdes das camadas magnetostritivas (M) e

piezelétrica (P) desses compositos estdo apresentadas na figura.
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O coeficiente de voltagem ME apresenta uma complicada dependéncia com a
frequéncia do campo magnético oscilante aplicado, apresentando diversos picos de
intensidade ao longo do intervalo de frequéncias analisado. Para tentarmos entender essa
dependéncia, levaremos em consideracdo o estudo realizado por Cai e colaboradores [28].
Eles demonstraram que para um composito laminar ME, existe um consideravel aumento
no coeficiente de voltagem ME quando a frequéncia do campo magnético oscilante
coincide com a frequéncia de ressonancia piezelétrica.

O fenbmeno da ressonancia piezelétrica em um material pode ser estudado por
meio de sua constante dielétrica, a qual esta ilustrada na Figura 22 pela curva pontilhada. A
grosso modo, a frequéncia na qual ocorre a ressonancia piezelétrica (f,,) pode ser
identificada pela variacdo abrupta da constante dielétrica, conforme indicado na Figura 22
por meio das setas verticais. Por outro lado, considerando as constantes de frequéncia (N3,
e N33) do PZT-5A e do BFPT-5L empregados na constru¢do dos compdsitos laminares e as
suas dimensdes (espessura, largura e comprimento), foi possivel determinar teoricamente
as frequéncias fundamentais nas quais ocorre a ressonancia piezelétrica quando a ceramica

ndo estdo acopladas a camada magnetostritiva ( f,,=N; -d), ou seja, 116,6 kHz, 233,3

kHz, e 1,4 MHz para o PZT-5A; e 133,3 kHz, 266,6 kHz, e 2,1 MHz para o BFPT-5L, as
quais foram representadas (quando possivel) pelas setas verticais grandes da Figura 22.
Entretanto, a caracterizacdo da constante dielétrica, realizada no intervalo de frequéncia
compreendido entre 1 e 200 kHz revelou, além dessas, outras frequéncias nas quais a
ressonancia piezelétrica ocorre (setas verticais pequenas na Figura 22), essas ressonancias
ocorrem devido aos novos modos de vibracdo gerados pelo acoplamento da ceramica
piezelétrica com o material magnetostritivo.

Entretanto, observa-se que os picos de maior intensidade, que ocorrem em 21,5
kHz, 25,5 kHz, e 22,6 kHz para os compositos 1, 2, e 3, respectivamente, ndo estdo
relacionados com a nenhuma ressonancia piezelétrica. Sendo assim, acreditamos que o alto
coeficiente de acoplamento ME existente nessas frequéncias seja proveniente de alguma
ressonancia produzida pela excitacdo de magnons ou fonons [38] da rede cristalina do
NixMnyGa,, e por esse motivo sera denominada por frequéncia de ressonancia magnética
(frm). Esse fato ganha notoriedade ao observarmos que esse fendbmeno ocorre
aproximadamente na mesma frequéncia para os trés compositos.

A investigacdo da dependéncia do coeficiente de voltagem ME em funcdo do

campo continuo (ave X Hgc), foi realizada utilizando um campo magnético oscilante
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sintonizado com a frequéncia que maximiza a resposta ME do compdsito (frm), ou seja,

21,5 kHz, 25,5 kHz, e 22,6 kHz para os compdsitos 1, 2, e 3, respectivamente. Os

resultados podem ser visualizados na Figura 23.
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Figura 23: Acoplamento ME (circulos fechados) em funcdo do campo magnético continuo medido na

frequéncia de ressonancia magnética dos compositos determinados em temperatura ambiente (300 K).

As setas duplas delimitam a regiéo de acoplamento ME linear, e a curva pontilhada representa o ajuste

linear realizado nesta regido. A fase (circulos abertos) entre o campo magnético oscilante aplicado e a

resposta ME é apresentada em cada caso.
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No composito 1, aye apresenta um comportamento linear no intervalo que vai de -
3,7 ate 3,7 kOe (linha pontilhada na Figura 23). Fora dessa regido de campo magnético,
ayve apresenta um comportamento tipico exponencial. Além disso, a regido nao linear
apresenta uma pequena histerese magnetoelétrica, i.e., os valores de ayme obtidos durante o
aumento do campo magnético sdo ligeiramente menores que o0s obtidos durante a redugéo
do campo magnético. Esse fato pode estar relacionado com um alto tempo de relaxagéo
dos twin’s variantes sob a influéncia de altos campos magnéticos.

Para o composito 2, que possui dimensdes da camada magnetostritiva menores que
o composito 1, ame € linear durante todo o intervalo de medida (-10 ate 10 kOe), e possuli
uma pequena histerese para campos magnéticos superiores a +7 kOe.

Para o composito 3, o qual tem como material piezelétrico o BFPT-5L, existe uma
regido aproximadamente linear no intervalo que vai de -6,7 ate 6,7 kOe (linha pontilhada).
Nesse compdsito, uma pequena histerese ME pode ser observada desde baixos campos (~2
kOe). Apo6s a regido linear, o acoplamento ME apresenta uma saturacdo, e uma grande
histerese ME, em comparacao com 0s compdsitos 1 e 2, € observada.

Para os trés compositos, ave na regido linear foi ajustado pelo modulo da equacao

11, a qual combina a equagdo 5 com o fato que «,,. =V /d-h,_. Logo:

Qe = d_l(OH' 2-p- Hdc) (NN

sendo a e f os coeficientes linear e quadratico do efeito ME, e d a espessura da camada

piezelétrica, que estdo listados na tabela 3.

Tabela 3: Pardmetros de ajuste do coeficiente de voltagem ME para os compositos 1, 2, e 3. d é a
espessura da camada piezelétrica, a é o coeficiente ME linear e B o coeficiente ME quadrético. A razéo

entre as espessuras das camadas magnetoestritivas (t,) e piezelétrica (t,) € também indicada na tabela.

to/to Regido Linear (kOe) d (mm) o (107) B (107
Compésito 1 3,0 -3,7a3,7 1,0 2,69 5,25
Composito 2 2,0 -10,0a 10,0 1,0 2,85 5,91
Compésito 3 3,8 -6,7a6,7 0,8 3,13 3,61

O coeficiente a revela o minimo valor de oymg, que ocorre quando Hgc é zero. Ja o
coeficiente B revela a sensibilidade do composito, ou seja, quanto o valor de ayve varia

quando Hg. € variado. Esses coeficientes dependem de alguns aspectos do composito
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laminar, a saber: o tipo de materiais magnetoestritivos e piezelétricos utilizados, suas
dimensGes, e a forma de acoplamento mecéanico entre esses materiais.

Considerando o tipo de material utilizado, observa-se que o compdsito 3
(NixMn,Ga,/BFPT-5L) apresenta B menor que os compasitos 1 e 2 (NixMn,Ga,/PZT-5A).
Esse fato € atribuido principalmente a grande diferenca existente entre os valores da
constante piezelétrica (ds;) do PZT-5A e do BFPT-5L, que sdo respectivamente
=171 m/V e - 4272 m/V. De fato, a baixa constante piezelétrica do BFPT-5L implica em
uma menor converséo da MFIS do composto de NixMny,Ga, em uma polarizacdo elétrica
no BFPT-5L, afetando desse modo a sua sensibilidade.

Por outro lado, o compdsito 3 apresenta coeficiente a. maior que 0s compositos 1 e
2. Acreditamos que esse fato seja relacionado ao A-ME-I existente no BFPT-5L. Conforme
demonstrado anteriormente (sec¢do 4.2), um disco de BFPT-5L com eletrodos em sua
superficie, apresenta uma sobreposi¢do do E-ME intrinseco e extrinseco, de modo que a
contribuicdo de cada um desses efeitos pode ser desacoplada por meio da fase (0) entre a
resposta ME e o campo magnético oscilante, ou seja, quando 6 ¢ 0° ou 180°, a resposta ME
é oriunda somente do E-ME-I, por outro lado, quando 8 é + 90° a resposta ME ¢ oriunda
somente do E-ME-E (conforme observa-se nas Figuras 23a e 23b). Deste modo, a fase
observada no composito 3 (~ 20° ou 150°) em regides de baixos campos indica a existéncia
de uma sobreposicédo dos efeitos ME intrinseco e extrinseco.

Comparando o0s resultados apresentados na figura 23, observa-se um
comportamento diferente para os trés compoésitos quando estes sdo submetidos a altos
campos magnéticos (da ordem de 10 kOe). O composito 2 ndo apresenta saturacdo no
intervalo de campos magnéticos investigado, enquanto o compdsito 3 apresenta uma
saturacdo evidente, que ocorre a partir de + 6,7 kOe. Por sua vez, o composito 1 apresenta
indicios de saturagdo, i.c., a curva de ame comeca a reduzir sua inclinacdo lentamente a
partir de = 3,7 kOe. Esses fendmenos podem estar relacionados com as diferentes
dimensGes dos materiais magnetostritivos e piezelétricos utilizados para a formacgao desses
compositos (ver Tabela 1).

Essa relagdo pode ser compreendida considerando que quando uma pastilha de
NiyMnyGa, € submetida a um campo magnético, 0s seus twin’s variantes se “esticam”,
deformando o material. Desse modo, existe uma intensidade de campo magnético na qual o
material atinge a sua deformacdo méaxima (saturacdo). Quando essa pastilha é acoplada a
outro material (tal como uma cerdmica piezelétrica), os twin’s variantes perdem parte de

sua mobilidade (semelhante ao que ocorre em materiais granulares), de modo que um
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campo magnetico com maior intensidade sera requerido para que ela atinja a saturacdo de
deformacéo.

Para um material magnetostritivo com espessura muito superior ao do material
piezelétrico (t, >>t)), a redugdo da mobilidade dos twin’s variantes sera pouco
significativa. Entretanto, para materiais (magnetostritivos e piezelétricos) com espessuras

aproximadamente iguais (t, =t,), uma reducdo da mobilidade dos twin’s variantes €

esperada. De fato, para o compoésito 2, cuja a razdo entre as espessuras de seus
constituintes (tm/t;) € 2, a saturagdo ndo € observada no intervalo de campos magnéticos

sob investigacdo, enquanto que para o composito 1, com razdo t /t, =3, a saturagdo
apresenta indicios de ocorréncia. Ainda, no composito 3, que tem razdo t, /t, =375, a

saturacéo € completamente alcancada a = 6,7 kOe. Além disso, a razéo ty/t, possui forte
influéncia sobre a sensibilidade de compdsitos laminares [14], de forma que uma
sistematica investigacdo acerca desse vinculo permite projetar compositos laminares ME

dedicados e com desempenho otimizado.
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S. SENSOR DE CAMPO MAGNETICO

Para a utilizacdo de compositos magnetoelétricos no sensoriamento de campos
magnéticos, ndo basta apenas que tais compdsitos tenham um alto A-ME. De fato, é
importante que a resposta magnetoelétrica seja alta, i.e., a voltagem elétrica induzida por
meio da aplicacdo de campo magnético deve apresentar intensidades que viabilizem a sua
determinacao.

Por exemplo, um composito laminar formado com um material piezelétrico de

espessura muito pequena (tp <<1cm) pode apresentar um alto A-ME dependendo das

propriedades magnetoestritivas e piezelétricas de seus constituintes, i.e., existe uma alto
acoplamento entre 0 campo magnético externo e o campo elétrico induzido no material
piezelétrico. Entretanto, a resposta ME (medida em volts) esta relacionada com o campo

elétrico induzido no material piezelétrico por meio de sua espessura (V = E-d). Desse

modo, para uma espessura muito pequena, a resposta ME deve ser muito baixa,

dificultando a leitura desse sinal. Além do mais, considerando o método dindmico de

medida, a intensidade do campo magnético oscilante (h,) influencia de modo direto a
resposta ME (V:a*HOhO). Ou seja, para campos magnéticos oscilantes de baixa

intensidade, espera-se uma baixa resposta ME.

Além da intensidade da resposta ME, outro fator de extrema importancia para o
sensoriamento de campos magnéticos € o tempo de resposta (t;) do sensor, i.e., 0 tempo
requerido para que o sensor mude sua resposta de saida (resposta ME) apds o parametro de
entrada (campo magnético) ter sido alterado. Pequenos tempos de resposta permitem o
sensoriamento de rapidas variagdes de campo magnético, como por exemplo, um sensor
com t; = 1 us pode detectar sinais pulsantes com frequéncias de até 1 MHz.

Tendo em vista a importancia das caracteristicas citadas acima, iremos neste
capitulo caracterizar a resposta ME e a sensibilidade de um sensor magnetoelétrico que foi
construido neste trabalho. Além disso, determinaremos o0 seu tempo de resposta,
investigaremos 0 seu comportamento mediante campos magnéticos oscilantes e
determinaremos a correlacdo entre a resposta ME e a temperatura do sensor. Entretanto,
antes de realizarmos tais caracterizacdes, iremos descrever a forma na qual o sensor
magnetoelétrico foi construido e apresentaremos o circuito eletrénico desenvolvido para

medicéo da resposta ME do sensor.
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5.1.  Sensor Magnetoelétrico

O sensor de campo magnético produzido nesse trabalho consiste de um composito
laminar ME (composito 2), sobre o qual uma bobina com 18 espiras de fio de cobre
esmaltado foi enrolada. Para realizar a excitacdo magnética e a leitura da resposta ME, dois
cabos coaxiais foram utilizados. O primeiro deles foi soldado nos eletrodos do material

piezelétrico, e o outro foi soldado nos terminais da bobina (Figura 24).

Cabos Coaxiqis

AL TAT I "AT N

Sy Sufug "y Wy Ea
[ AW Ve P

AT TR AT N

Sy Wy Wy Wy Wy BNy
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Figura 24. Sensor de campo magnético construido com um compgsito laminar ME. (a) Desenho

esquematico, (b) foto do sensor.
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A funcgdo da bobina enrolada sobre o composito é fornecer um campo magnético
oscilante para que a leitura do sensor possa ser realizada de forma analoga ao método
dindmico de caracterizacdo ME, ou seja, sobrepondo o campo magnético continuo a ser
determinado com um campo oscilante pré-determinado. A utilizacdo desta técnica ndo €
necessaria na construgdo de sensores magnetoelétricos. Contudo ela apresenta algumas

vantagens, a saber:

o Maior precisdo: o método dindmico impede que as cargas acumuladas nos
contornos de grdos do material piezelétrico se movam para a superficie, eliminando desse

modo erros de medida, e consequentemente, aumentando a precisao do sensor.

o Maior sensibilidade: uma maior sensibilidade pode ser obtida sintonizando a
frequéncia do campo magnetico oscilante com a frequéncia de ressonancia mecanica ou

piezelétrica do sistema.

Sendo assim, utilizamos como padrao neste trabalho um campo magnético oscilante
com frequéncia de 25,5 kHz e intensidade de 6 mQOe, que foi induzido por uma corrente
elétrica de 0,2 A, fornecida por um gerador de funcdes Agilent 33210A. A frequéncia de
oscilacdo do campo magnético foi escolhida devido ao alto coeficiente de voltagem
magnetoelétrica observado para o compdsito utilizado na construcdo desse sensor
(Figura 22), enquanto que a intensidade do campo foi limitada por questdes praticas (baixa
indutancia da bobina < 1,4 puH).

5.2.  Circuito Eletronico

O circuito eletronico desenvolvido para leitura de campos magnéticos com o sensor
ME ¢é constituido de dois blocos, a saber: bloco de excitacdo e bloco de leitura. O bloco de
excitacdo tem a funcdo de fornecer uma corrente elétrica oscilante (25,5 kHz) a bobina,
para que a mesma forneca o campo magnético oscilante requerido para o funcionamento
do sensor no modo dindmico. O bloco de leitura tem a funcdo de captar e interpretar a

resposta ME produzida no sensor (Figura 25).
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Figura 25: Diagrama em blocos do circuito eletrénico desenvolvido para a leitura e interpretacdo da

resposta ME do sensor produzido nesse trabalho.

Cada um desses mddulos foi produzido separadamente, e posteriormente foram
acoplados entre si por cabos coaxiais na sequéncia ilustrada na Figura 25. A descrigédo

detalhada dos modulos do circuito serd dada a seguir.

5.2.1. Médulo Oscilador

O modulo oscilador foi construido a partir do circuito integrado (CI) ICL8038, e
sua configuracdo estd ilustrada na Figura 26. No circuito representado na Figura 26, o
capacitor, C, é carregado e descarregado por duas correntes distintas: a primeira delas, i, €
continua, enquanto a segunda, i,, € chaveada por um circuito flip-flop. Essas correntes séo
fornecidas por uma fonte externa, V+, e tem suas intensidades ajustadas pelos resistores Ry
e R,. Assumindo que o flip-flop esteja em um estado tal que i, =0, entdo o capacitor sera
carregado pela corrente i;, e a voltagem entre os terminais do capacitor aumentara

linearmente. Quando essa voltagem atinge o nivel do comparador (2/3 de V+), o flip-flop
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muda de estado, e uma corrente i, =2-i, € estabelecida, de modo que a voltagem entre os

terminais do capacitor diminui linearmente. Quando essa voltagem atinge o nivel do
comparador (1/3 de V+), o flip-flop muda novamente de estado e o ciclo comeca
novamente, criando dessa forma uma onda triangular, que é convertida em uma onda

senoidal por uma rede de transistores contidos dentro do circuito integrado ICL8038.

® O
V=+12V

Figura 26: Diagrama esquematico do modulo oscilador.

A frequéncia dessa onda é ajustada pelos valores de Ri, R, e C, de forma que
f =0,33/R-C, com a condigdo de R = R; = R,. Em nosso circuito utilizamos R =5,6 kQ
e C =2,2nF para a obtencdo de uma oscilacdo com frequéncia de ~25,5 kHz. Os resistores

R3; e R4 agem como um divisor de tensdo enquanto que o amplificador operacional LM741

atua como um amplificador ndo inversor.

5.2.2. Modulo Amplificador de Corrente

Para a construcdo do modulo amplificador de corrente utilizou-se o circuito

integrado (Cl) TDA2002. Esse CI é constituido por uma combinagdo de 30 transistores
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dispostos de forma a providenciar uma amplificacdo de tensdo maxima de 350, e fornecer
uma corrente de até 3,5 A. O diagrama esquematico do médulo amplificador de corrente é
apresentado na Figura 27.

O cerne desse modulo € o TDA2002, entretanto, para o seu perfeito funcionamento,
alguns componentes externos sdo necessarios. Desse modo, o proposito de cada

componente sera apresentado a seguir:

100nF
VIin R
cs[l I D“ ~
V
]OOOHF 470 out
C,
R | ] 2200 —_—
100nF
Rl [2.20 R.1 110
Figura 27: Diagrama esquematico do mddulo amplificador de corrente.
o O capacitor C; tem a funcdo de desacoplar o sinal de entrada, barrando os sinais
continuos e deixando passar apenas 0s sinais oscilantes.
o O capacitor C, é utilizado para atenuar o ripple do sinal amplificado, ou seja,

reduzir componentes oscilantes indesejadas que se sobrepdem ao sinal amplificado.

o Os capacitores C3 e C4 tém o propésito de estabilizar a tenséo de alimentacao do CI.
o O capacitor Cs é utilizado para acoplar a saida do Cl com a carga.
o A ligacdo em série entre o capacitor Cg € 0 resistor Rz agem de forma a estabilizar a

frequéncia de saida do CI.

. Os resistores R; e R, determinam o ganho de tenséo, A,, do Cl (Av=1+R,/R,).

° O resistor R4 limita a corrente de saida em 0,2 A.
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5.2.3. Modulo de Amplificacdo da Resposta Magnetoelétrica

Na Figura 28, o circuito eletrénico do mddulo de amplificacdo da resposta

magnetoelétrica € representado esquematicamente.

Virl
CSI]I 0
]DDDuF Vout
C,
R, | |2200 —_—
100nF
R,] 220 Rl |10

Figura 28: Diagrama esquematico do médulo amplificador da resposta magnetoelétrica.

Para a construcdo desse modulo utilizou-se novamente o circuito integrado
TDA2002, em um arranjo similar ao modulo amplificador de corrente. Porém, neste caso,
foi utilizado um capacitor C; de maior capacitancia (220 pF), que tem finalidade de
desacoplar com maior eficiéncia os sinais continuos provenientes do sensor (ver
equacdo 4). Além disso, o resistor R4 ndo foi utilizado, pois nesse médulo o sinal de saida

apresenta baixos niveis de corrente.

5.2.4. Modulo de Filtragem Passa-Faixa

Esse modulo foi desenvolvido no intuito de atenuar os sinais elétricos oscilantes

com frequéncias indesejadas (harménicos da resposta ME). Para tanto utilizou-se um filtro
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ativo passa-faixa com topologia sallen-key, que estéa ilustrada na Figura 29a. Essa topologia
é formada pela associacdo de um filtro RC passa-baixa (Figura 29b) e um filtro RC passa-
alta (Figura 29c). Deste modo, a topologia Sallen-Key pode ser entendida por meio do

estudo desses dois filtros.

Figura 29: (a) Filtro ativo passa-faixa com topologia Sallen-Key (Circuito utilizado no modulo passa
faixa). (b) Filtro passivo RC passa-baixa (circuito ilustrado para entendimento do filtro passa-faixa).

(c) Filtro passivo RC passa-alta (circuito ilustrado para entendimento do filtro passa-faixa).

Considerando o filtro RC passa-baixa (Figura 29b), para um sinal elétrico de
entrada (Vin) com baixa frequéncia, a reatancia capacitiva de C (X, =1/w-C) é alta,
acarretando em um alto sinal elétrico de saida (Vou), pois Vout € proporcional a X.. Do
contrario, ou seja, quando a frequéncia de Vi, € alta, a reatdncia capacitiva € baixa,
acarretando em um baixo V.. Assim, diz-se que o filtro passa-baixa atenua sinais de alta
frequéncia, deixando passar apenas 0s sinais de baixa frequéncia. Para o filtro RC passa

alta a mesma analise € valida, porém, devido a inversdo da ordem entre o resistor e
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capacitor (Figura 29c), esse filtro atenua sinais de baixa frequéncia e deixa passar apenas
os sinais de alta frequéncia.
A frequéncia que delimita as regifes de alta e de baixa frequéncia é chamada de

frequéncia de corte, e pode ser calculada por meio da equagdo: f,=1/2-7-R-C. Quando

dois filtros RC (passa-baixa e passa-alta) com a mesma frequéncia de corte sdo acoplados
em série (como na figura 29a), cria-se um filtro passa-faixa, ou seja, que permite a
passagem de uma faixa de frequéncias (banda passante), centrada em f. (frequéncia
central), e atenua todas as outras frequéncias.

O amplificador operacional € utilizado para compensar a queda de tensdo que
ocorre no resistor R; e no capacitor C,, engquanto os resistores R3, R4 € Rs sdo utilizados
para ajustar essa compensacdo. Além disso, a escolha desses resistores pode ser realizada
de forma que o filtro apresente um ganho de tenséo.

Neste projeto, utilizamos uma associacdo de resistores e de capacitores de modo a
obtermos R, =R, =11kQ e C, =C,=56nF, Rs, Rs € Rs tém resisténcias de 1 kQ, 1,5

kQ e 1,1 kQ. Com essa configuracdo obtivemos uma frequéncia central, f, ~255kHz,

com ganho de tensdo G =2.6. Deste modo, o segundo harménico da resposta ME é
atenuada em 12 dB. Além disso, ruidos gerados por fontes externas podem ser atenuados

desde que suas frequéncias estejam fora da banda passante do filtro.

5.2.5. Médulo Conversor Alternado/Continuo

O moédulo AC/DC opera de forma a converter um sinal elétrico oscilante em um
sinal continuo, e é constituido por um circuito retificador true rms (retificador de precisao)
acoplado a um capacitor eletrolitico de 1000 uF. O circuito retificador true rms difere dos
retificadores em pontes de diodo por ndo apresentarem queda de tensdo, e sdo construidos
com amplificadores operacionais. O diagrama esquematico do modulo AC/DC é
apresentado na Figura 30.

O amplificador operacional 1 atua como um amplificador inversor de ganho
unitario, i.e., ele mantém a amplitude do sinal de entrada invertendo o seu sentido.
Entretanto, devido aos diodos conectados em sua saida, o semiciclo positivo é barrado de
modo que chega ao ponto A apenas um sinal com semiciclo negativo (Figura 30). O ponto

B, por estar conectado direto a entrada do circuito, apresenta um sinal idéntico ao de
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entrada (ciclo completo) (Figura 30). O amplificador operacional 2, por sua vez, atua como
um somador, ou seja, ele soma o sinal existente no ponto A com o sinal do ponto B, de
modo que a sua saida apresenta um sinal idéntico ao modulo do sinal de entrada (Figura
30). Por ultimo, o capacitor filtra esse sinal convertendo-o em um sinal continuo, com fator

de ripple minimo de aproximadamente 4 % (Figura 30).

T Ripple

1kQ

\

O Vou1

OV.

Figura 30: Diagrama esquematico do médulo conversor AC/DC e as formas de ondas em alguns pontos

do circuito.

5.2.6. Modulo Conversor Analdgico/Digital

O modulo conversor A/D ¢é utilizado para converter a voltagem elétrica existente na
saida do moddulo conversor AC/DC em um cddigo binario que sera posteriormente
mostrado no display numérico. Para construir esse médulo, utilizou-se o circuito integrado
ICL7107, e a sua montagem esta esquematizada na Figura 31.

Quando uma diferenca de potencial (Vi,) é aplicada entre os pinos 30 e 31 do
ICL7107, um cddigo binario proporcional a Vi, € gerado nos pinos 2 a 25. Cada um desses
pinos apresenta uma tensdao elétrica, 0 V ou 5 V, que representa, respectivamente, o digito
0 e o digito 1 do sistema de numeracdo binario. Assim, esses pinos podem ser conectados a
4 displays de LED com anodo comum, formando dessa forma uma representacdo numérica

decimal de V;,.
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Conforme observado na Figura 31, o ICL7107 requer alguns componentes externos.
A funcdo de cada um desses componentes serd dada a seguir: o resistor R3 e o capacitor Cy4
determinam a taxa de atualizacdo do Cl, ou seja, o intervalo de tempo entre cada medida.
O capacitor C; é utilizado para a estabilizacdo do sinal a ser convertido, o resistor R, e 0
capacitor C, complementam o circuito interno de integracdo do sinal. O capacitor Cs
conduz a saida do CI a apresentar resposta zero quando nenhuma voltagem de entrada é
aplicada, os resistores R; e R, ajustam o sinal de referencia, 0 resistor Rg controla a
intensidade da corrente nos displays de LED, e o resistor Rs altera a escala de leitura do CI.

-5V +QVyO- +5vO V

in

R, Ry
R, e, C, c.| _I° C.| =
TP TITIT e
0 39 38 35 34 33 28 o
1 4 36 35 34 32 31 30 29 27 26 21 C,=0,22,F
C,=100pF
S ICL7107 c.=0.02F O
R=24k QO
2a020e 22 a0 25 R.=47k
(Saidas digitais para displays de 7 segmentos) RZ—IOOk 0
=

\ / R,=1K

i 1|

Figura 31: Diagrama esquematico do modulo conversor A/D.

Na figura 32, observa-se uma foto da montagem do circuito sobre bancada de
testes. Para demonstrar a funcionalidade do conjunto (circuito eletrdnico + sensor)
registramos uma imagem (Figura 33) da medida do campo magnético de um ima
permanente de Neodimio-Ferro-Boro (Nd,Fe;4B). O valor do campo magnético
determinado com 0 nosso sensor pode ser comparado com o valor medido por um
gaussimetro LakeShore 425 com ponta de prova Hall HMFT-3E03-VR (Figura 33b)).
Observa-se claramente que o circuito construido converte corretamente o valor da resposta

ME (voltagem) do sensor no valor de campo magnético medido.
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Figura 32: Fotografia do circuito eletronico desenvolvido para leitura e interpretacdo da resposta ME
do sensor. Os 6 mddulos foram agrupados e conectados entre si por meio de cabos coaxiais. Os displays

de 7 segmentos foram soldados na placa e disposto de forma a facilitar sua visualizacao.

Ponta Hall
Ima Nd,Fe, B
Sensor ME

+ 85.71 mT 'DC

Figura 33: Leitura do campo magnético que um ima de Neodimio-Ferro-Boro (Nd,Fe;4B). (a)
Comparacédo entre a medida realizada com o sensor magnetoelétrico e um sensor comercial tipo Hall.
(b) Disposi¢ao dos sensores para a leitura do campo magnético.
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5.3.  Metodologia de Investigacao

As caracterizacfes do sensor magnetoelétrico (resposta ME em funcdo do campo
magnético continuo e da temperatura, sensibilidade, tempo de resposta, e leitura de campos
AC) foram realizadas em sistemas semelhantes ao método dinamico de medida do E-ME
(secdo 2.2), ou seja, utilizando-se da sobreposicdo de campos magnéticos oscilante e
continuo. Deste modo, reapresentaremos aqui o diagrama de blocos do método dindmico

de medida magnetoelétrica (Figura 34) e, a partir dele, descreveremos as alteracOes

realizadas no sistema de medida para que nossos objetivos pudessem ser alcancados
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Amplificador
Lock-In

Fonte de
corrente AC

Fonte de
corrente DC

AN g

Gaussimetro

—» Bobina de Helmholfz

\

( —» Amostra
L ——» Eletroima

—» Sensor Hall

—

™\

Figura 34: Diagrama em blocos da configuracédo experimental para medida magnetoelétrica dinamica.

5.3.1. Resposta Magnetoelétrica

Para investigar a dependéncia da resposta ME em funcdo do campo magnetico
estatico (V x Hg), 0 uso das bobinas de Helmholtz, dispostas sobre os nucleos do
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eletroima, ndo é necessario, ja que o campo magnético oscilante é fornecido pelo préprio
sensor (enrolamento do fio de cobre sobre o compdsito).

As condicbes de medida foram mantidas idénticas aquelas utilizadas para a medida
do coeficiente de voltagem magnetoelétrica (ame), OU Seja, hy teve a sua frequéncia fixada
no valor que maximiza a resposta ME (25,5 kHz), enquanto Hy. foi programado para variar
de 0 kOe até 10 kOe, seguido por uma variacdo de 10 kOe até -10 kOe, e por fim
retornando a 0 kOe. Tal variacdo foi realizada por incrementos periodicos (30 s) de
aproximadamente 0,6 kOe, e a aquisicdo dos dados (voltagem elétrica e campo magnético
estatico) realizadas ao final desse periodo. Além disso, a diferenca de fase entre o sinal
nagnetoelétrico e o campo magnético oscilante aplicado foi determinada com um
amplificador Lock-In (SRS830).

5.3.2. Dependéncia com a Temperatura

A dependéncia do sensor magnetoelétrico com a temperatura foi investigada por
meio da resposta magnetoelétrica gerada pelo sensor quando este € submetido a diferentes
temperaturas. Para tanto, o sensor foi imerso em um campo magnético estatico com
intensidade de 200 Oe, 0 qual é produzido por um ima permanente de Neodimio Ferro
Boro. A resposta magnetoelétrica é medida sucessivamente com um amplificador Lock-In
SRS830 enquanto que a temperatura do sensor € variada de 296 k até 335 k utilizando-se
de um soprador térmico Ya Xun 878D+. Tal variagdo de temperatura € monitorada por um
multimetro digital minipa ET-2083, e os dados registrados manualmente para cada

incremento de temperatura de 1 k.

5.3.3. Sensibilidade

Para determinar a sensibilidade do sensor, ou seja, 0 menor campo magnético
mensuravel por ele, ao invés de utilizarmos um eletroimd para providenciar o campo
magnético estatico, utilizamos um solenoide conectado a um gerador de funcgdes Agilent
33210A. Essa substituicdo foi necesséria devido ao fato de que o eletroimad ndo fornece

campos magnéticos de baixas intensidades com preciséo.
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Ap0s essa substituicdo, o sensor foi inserido no interior do solenoide, o qual foi
programado para gerar um campo magnético pulsante de baixa frequéncia (10 mHz),
enquanto a resposta ME foi periodicamente (periodo T = 1 s) medida pelo amplificador
Lock-In. Subsequentemente, a intensidade do campo pulsante foi gradualmente reduzida,
até que o minimo campo magnético mensuravel pelo sensor fosse encontrado.

Considerando que o objetivo desta medida é a deteccdo de campos magnéticos
muito pequenos, foi necessario a utilizacdo de um sistema para isolar interferéncias
externas, tais como o0 campo magnético terrestre e campos induzidos pela rede elétrica.
Esse isolamento foi realizado com uma caixa projetada para isolamento de ondas
eletromagnéticas na faixa de micro-ondas (carcaca de forno micro-ondas), que embora ndo

seja o0 isolamento ideal apresentou um resultado adequado aos nossos propasitos.

5.3.4. Tempo de Resposta

Para a medida do tempo de resposta, a substituicdo do eletroima por um solenoide
também se fez necessaria. Entretanto, para essa medida, a substituicdo foi motivada pelo
fato de que o eletroima ndo permite variagdes rapidas e precisas na intensidade do campo
magnético. O sinal elétrico oriundo do sensor foi interpretado pelo circuito eletrénico
desenvolvido na subsecdo 5.2.1 e o sinal tratado foi medido com um osciloscopio Agilent
DS03202.

Utilizando a saida analdgica do circuito, o tempo de resposta do conjunto (circuito
eletronico + sensor) foi medido conforme descricdo a seguir. O sensor foi conectado ao
circuito eletrénico e inserido dentro do solenoide conectado ao gerador de funcdes Agilent
33210A. A voltagem elétrica fornecida pelo gerador de fungbes, monitorada pelo canal 1
do osciloscopio, produz um campo magnético pulsante de 4 Oe com frequéncia de 200 Hz.
A saida analogica do circuito foi conectada ao canal 2 do osciloscopio, que foi programado

para realizar a aquisi¢do dos sinais por média com 256 interacGes.

5.3.5. Leitura de Campos Magnéticos Oscilantes

A investigacdo da funcionalidade de nosso sensor para medidas de campos

magnéticos oscilantes foi realizada com uma configuracdo experimental idéntica a descrita
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na secgdo 5.2.3, Contudo, nesse caso, utilizamos uma condi¢do de medida ligeiramente
diferente. Ao invés de utilizar um campo magnético pulsante, foi utilizado um campo
magnético oscilante com intensidade de 4 Oe, com forma de onda senoidal, e frequéncias
de 1 Hz e 60 Hz.

5.4. Resultados e Discussao

A dependéncia da resposta ME de nosso sensor em funcdo de sua temperatura foi
determinada por meio do método dindmico de medida ME, i.e., submetemos nosso sensor
a uma sobreposicdo de campos magnéticos continuo e oscilante, enquanto que sua resposta
é medida com um amplificador Lock-In. O sensor foi imerso em um campo magnético
estatico de 200 Oe enquanto que a temperatura do sensor foi acrescida partindo de 296 k a

335 k. Os resultados dessa medida pode ser visualizada na Figura 35.
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Figura 35: Resposta ME em funcdo da temperatura durante o processo de aquecimento do sensor
guando este é submetido a um campo magnético externo continuo de 200 Oe. O quadro inserido na

figura ilustra a curva do fluxo de calor da liga de Ni,Mn,Ga, medida pela técnica de DSC.

Em 300 k (temperatura ambiente) a resposta ME apresenta seu maximo valor.

Temperaturas levemente inferiores (variagdo de 6 k) possuem uma dependéncia
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relativamente fraca em funcdo da temperatura. Entretanto, o aquecimento do sensor
(partindo de 300 k) conduz a uma dréstica reducdo da resposta ME, apresentando seu
minimo valor em torno de 315 k, onde se mantém aproximadamente constante até 335 k.

Analisando esse resultado sob a luz do fluxo de calor medido para a liga de
NixMnyGa, durante o seu aquecimento (quadro inserido na Figura 35), podemos inferir que
a dependéncia do sensor magnetoelétrico em funcdo da temperatura esta fortemente
relacionado com a transicdo de fase estrutural (da fase martensitica para a fase austenitica)
da liga magnetostritiva de NixMn,Ga, utilizada para a constru¢édo do sensor. De fato, 0
minimo valor da resposta ME ocorre na temperatura em que se inicia a transicdo de fase
estrutural martensitica/austenitica, e permanece aproximadamente constante (~0,25 mV)
durante o processo de transicao de fase estrutural.

Desta forma torna-se evidente que, para o bom desempenho do sensor produzido
nesse trabalho, é fundamental que a sua temperatura seja mantida constante em 300 k.
Sendo assim, todas as medidas realizadas a seguir foram realizadas em 300 k, a comegar
pela medida da resposta ME do sensor em funcéo do campo magnético continuo aplicado.

A resposta ME do sensor (sem estar acoplado ao circuito eletrdnico de
interpretacdo) em funcdo do campo magnético estatico, foi medido com um amplificador
Lock-In SRS830 e € apresentada na Figura 36a. Nela observa-se um comportamento quase
simétrico em relacdo ao campo magnético nulo, i.e., o valor da resposta ME é a mesma
independentemente do sentido do campo magnético aplicado. Por exemplo, para um
campo magnético de 2 kOe, seja ele positivo ou negativo (2 kOe ou -2 kOe) a resposta ME
é a mesma (V ~15 mV). Entretanto, a diferenca de fase entre a voltagem ME e o campo
magnético oscilante muda de 90° para -90° quando o sentido de Hpc € invertido. Desse
modo, o produto entre a resposta ME e o seno da fase (V -send) elimina o problema da
duplicidade da resposta ME em relacéo ao sentido do campo magnético (ver Figura 36b).

A diferenga entre o coeficiente de voltagem magnetoelétrica (ave) (Figura 23b) e

a resposta ME (V) (Figura 36a) € de 1647 vezes, e é decorrente de dois fatores.

Considerando que V =¢,, -d -h,. nota-se que a espessura do material piezelétrico (d = 1

mm) reduz a resposta ME em exatamente uma ordem de grandeza, enquanto a intensidade
do campo magnetico oscilante (h,c = 6 mOe) reduz a resposta ME em 164,7 vezes.

Um fécil caminho para aumentar a resposta ME é aumentar a intensidade do campo
magnético oscilante por meio de um aumento da corrente elétrica que flui através da

bobina enrolada sobre o composito. Entretanto, altas correntes elétricas podem causar um
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superaguecimento da bobina, afetando a sua resistividade elétrica, e consequentemente,
causando variagBes na intensidade do campo magnético gerado por ela. Além disso, o
superaguecimento pode causar danos irreversiveis (queima da resina que reveste os fios da
bobina). Outro caminho para aumentar a resposta ME é aumentar o numero de espiras

enroladas sobre 0 compdsito.
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Figura 36: (a) Resposta ME (circulos fechados) em funcdo do campo magnético continuo para a
frequéncia de 25,5 kHz e a fase (0) (circulos abertos) entre 0 campo magnético oscilante aplicado e a
resposta ME. (b) Resposta ME multiplicada pelo seno da fase (V*sen(0)).

Apesar do nosso sensor ndo ter sido montado de forma a aproveitar toda a
potencialidade do composito laminar utilizado, i.e., a bobina enrolada sobre ele nao
fornece a intensidade de campo ideal, obtivemos valores de voltagens elétricas induzidas
por campo magnético que sdo facilmente mensuraveis. Uma prova dessa afirmacdo é a
medida da sensibilidade do sensor (sem estar acoplado ao circuito eletrdnico de
interpretagdo), que foi medido com um amplificador Lock-In SRS830 e pode ser
visualizada na Figura 37.

A escala numérica a direita da Figura 37 representa a intensidade do campo
magnético continuo aplicado no sensor, enquanto que a escala numérica a esquerda
representa a resposta ME observada. Essa medida foi realizada sob a influéncia de um

campo magnético pulsante, com frequéncia de 10 mHz, e por esse motivo é apresentada
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em funcdo do tempo. Observa-se que para uma variacdo na intensidade de Hgyc de 78 mOe,
Nnosso sensor apresenta uma variacdo na resposta ME de 8 uV, ou seja, a minima
sensibilidade detectada nesse trabalho foi de 78 mOe (~10° T), superando em uma ordem
de grandeza os sensores tipo Hall [9].

Contudo, é importante revelar que, em 2006 S. Dong e colaboradores [74]
reportaram uma sensibilidade da ordem de 10® T para um sensor construido a partir de um
composito laminar formado por Terfenol-D e PZT, operando no modo Lny-T, (igual ao

nosso sensor). Trés motivos para essa discrepancia podem ser identificados:

14 J T T T v T T T J T
12

10

Resposta ME (uV)
»
T

------------------------------------------ 20
- ,vx GO0 -+ - OOGRERO0G) - - 40
-2 . 1 ) L 1 . 1 ) 1 L
0 50 100 150 200 250 300
Tempo (s)

Figura 37: Medida da sensibilidade do sensor magnetoelétrico. Nesta figura é possivel observar
claramente a diferenca da intensidade da resposta magnetoelétrica quando o sensor é submetido a
pulsos de campos magnéticos externo com baixa intensidade, 78 mOe. A linha continua representa a
resposta ME do sensor, enquanto os circulos abertos representam o campo magnético externo aplicado

ao sensor.

o Campos magnéticos oriundos de fontes externas indesejaveis, tais como aquelas
oriundas da corrente da rede elétrica de nosso laboratério, ou mesmo outras fontes de
campos magnético de baixas frequéncias, incidem sobre o sensor. Tais campos apresentam
intensidades da ordem de 10° T, de modo que a investigagdo da sensibilidade do sensor
abaixo dessa intensidade de campo fica prejudicada. Ou seja, 0s ruidos externos camuflam

o resultado. Deste modo, a detec¢do de um campo magnético inferior a 78 mOe é possivel
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desde que um isolamento magnético adequado seja realizado. Em seu trabalho, Dong e
colaboradores [74] realizaram as medidas de sensibilidade dentro de uma caixa recoberta

com p-metal.

o Em nosso sensor o campo magnético oscilante € de 6 mOe. Dong e colaboradores
[74] utilizaram um campo oscilante com pouco mais de uma ordem de grandeza (71 mOQe).
Considerando que a resposta ME e dada pela expressdo, V=a-h,.+2-3-H, -h,, fica

ac’?
evidente que o aumento de h,c em uma ordem de grandeza corresponde a um aumento da

resposta ME em mais de uma ordem de grandeza.

o A otimizagdo da razdo entre as espessuras dos constituintes (camada
magnetostritiva, tn, e camada piezelétrica, t,) ndo foi realizada em nosso trabalho.
Conforme discutido anteriormente, a razdo tm/t, altera a mobilidade dos twin s variantes do

NixMn,Ga;,, afetando a sua sensibilidade.

A caracterizacdo realizada para a investigacdo do tempo de resposta do conjunto
(circuito eletronico + sensor) é apresentada na Figura 38. A linha continua da figura
representa a resposta ME do sensor apds ser amplificada pelo circuito eletrdnico, enquanto
que os circulos abertos representam a intensidade do campo magnético externo aplicado
sobre o sensor. Observa-se que quando 0 campo magnético externo muda de estado (de 0
Oe para 9 Oe) um tempo resposta de 1,5 ms é requerido para que o conjunto (circuito
eletrbnico + sensor) atinja seu valor maximo. Ou seja, 0 tempo de resposta do conjunto (t,)
é de 1,5 ms, o que permite a detec¢do de campos magnéticos pulsantes com frequéncias de
até 667 Hz.

Entretanto, o tempo de resposta do conjunto (circuito eletrbnico + sensor) €
dependente da intensidade do campo magnético a ser detectado. Desta forma, medidas
analogas a apresentada na Figura 38 foram realizadas para campos magnéticos com
intensidades que variam desde 1,78 Oe até 9,00 Oe, e 0 tempo de resposta para cada uma
dessas medidas foram registradas e estdo apresentadas na Figura 39, onde é possivel
observar que o tempo de resposta possui uma dependéncia linear em fungéo da intensidade
do campo magnético, de forma que campos menores requerem um tempo menor para que a
resposta magnetoelétrica atinja o seu valor real, ou seja, 0 tempo de resposta € diretamente

proporcional a intensidade do campo magnético.
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Figura 38: Resposta ME do sensor magnetoelétrico apds amplificacdo realizada com o circuito
eletrénico. Medida realizada com um campo magnético pulsante com intensidade de 9 Oe e frequéncia
de 200 Hz. A linha com simbolos (circulos abertos) representa 0 campo magnético e a linha continua

representa a resposta amplificada do sensor. Deste modo é possivel identificar um tempo de resposta

igual a 1,5 ms.
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Figura 39: Tempo de resposta do conjunto circuito eletrénico e sensor em fungdo da intensidade do
campo magnético pulsante com frequéncia de 200 Hz. Os simbolos representam o tempo de resposta

medido, enquanto que a linha continua representa o ajuste linear realizado.
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Em muitas aplicacBes, os campos magnéticos a serem detectados possuem forma de
onda senoidal, desta forma, descreveremos a seguir o funcionamento dos sensores
magnetoelétricos quando excitados com esse tipo de campo magnético. Quando um

composito laminar ME é submetido a um campo magnético continuo (H,. =H,)
sobreposto a um campo magnético oscilante (haczho-sen(a)r -t)), a resposta elétrica é
proporcional ao produto entre os dois campos (\/ oc o He -hac) e apresenta uma forma de

onda oscilante com a mesma frequéncia de h, (Figura 40a). Quando esse mesmo
composito laminar ME € submetido a um campo magnético oscilante de baixa frequéncia

(Hac:HO-sen(a)-t)) sobreposto a um campo magnético oscilante de alta frequéncia
(h,.=h,-sen(w, -t)), a resposta elétrica do compdsito continua sendo proporcional ao

produto entre os dois campos (V ca -H,- hac). Contudo, ela apresenta uma forma de

onda diferenciada. A nova forma de onda apresenta a mesma frequéncia de hy, enquanto a
sua amplitude é modulada pela intensidade do campo magnético oscilante de baixa

frequéncia (Figura 40b).
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Figura 40: Simulacdo computacional (OriginPro 8) da resposta elétrica (a) induzida por uma
sobreposicdo de campos magnéticos alternado e continuo, (b) sobreposi¢cdo de campos alternados de

baixa e alta (ressonancia) frequéncia.
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Submetendo esse sinal a uma retificagcdo true rms seguida por filtragem capacitiva
(igual ao mddulo conversor AC/DC do circuito eletrénico desenvolvido), o sinal elétrico
original é convertido em uma onda cuja intensidade é proporcional ao produto entre os dois
campos e a frequéncia é igual a do campo magnético oscilante de baixa frequéncia (Figura
41a e 41b).

:: Onda retificada ]

[ H = H_ *sen(o*t) + h *sen(o *t) .
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Figura 41: Simulacdo computacional (OriginPro 8) da resposta elétrica induzida por uma sobreposi¢ao

de campos magneéticos alternado e continuo, (a) sinal retificado e (b) sinal retificado e filtrado.

Com esta configuracdo, as previsdes tedricas indicam que o sensor ME é capaz de
detectar campos magnéeticos oscilantes de baixas frequéncias. Sendo assim, submetemos
nossO sensor a uma sobreposicdo de campos magnéticos oscilantes a fim de validar essa
hipdtese. O campo magnético oscilante de alta frequéncia é fornecido pelo proprio sensor
(bobina enrolada sobre o composito) e € sintonizado com a frequéncia que maximiza a
resposta ME do composito (25,5 kHz), enquanto o outro campo é fornecido por um
solenoide e foi ajustado para providenciar duas importantes frequéncias: 1 Hz, o qual
corresponde a frequéncia tipica do batimento cardiaco humano; e 60 Hz, que corresponde a
frequéncia da rede elétrica brasileira. Os resultados referentes a essas analises estéo

ilustrados na Figura 42.
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Figura 42: Leitura de campo magnético oscilante de baixa frequéncia (1 e 60 Hz) com o composito
laminar ME.

Com esses resultados foi possivel constatar a funcionalidade de nosso sensor na
deteccdo de campos magnéticos oscilantes, ou seja, observa-se uma resposta elétrica com a
mesma forma de onda do campo magnético oscilante de baixa frequéncia que foi aplicado
sobre o sensor. Os ruidos observados nessas curvas sao provenientes principalmente do
circuito eletrénico utilizado para amplificacdo e tratamento do sinal elétrico produzido pelo
sensor, de modo que uma consideravel reducdo desses ruidos pode ser realizado projetando

um circuito eletrdnico de maior preciséo.

77



6. CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

A liga de NixMnyGa,, proxima da estequiometria NioMnGa, foi preparada com
sucesso utilizando-se da técnica de moagem em altas energias, associada a metalurgia do
po, a qual demonstrou ser uma rota com baixo gasto energético e com a vantagem de
obtencéo de pastilhas com formatos pré-definidos. As caracterizacGes realizadas nessa liga
revelaram propriedades fisicas muito semelhantes aquelas reportadas na literatura para esse
tipo de material, de modo que ficou indiretamente comprovada a existéncia de uma
magnetostricdo em nosso material, ou melhor, uma deformacdo mecénica induzida por
campo magnético.

Por outro lado, tornou-se evidente a existéncia do efeito magnetoelétrico extrinseco
em ceramicas puramente ferroelétricas quando essas sdo preparadas em forma de discos,
com eletrodos metalicos em sua superficie, e dispostas em um campo magnético composto
por uma componente estatica e outra oscilante. Com essa mesma configuracdo, foi
demonstrada a existéncia de uma sobreposicdo de efeitos magnetoelétricos (intrinseco e
extrinseco) em ceramicas multiferroicas, i.e., com ordenamento elétrico e magnético
simultaneos.

Os compdsitos laminares produzidos neste trabalho apresentaram alto acoplamento
magnetoelétrico, demonstrando a viabilidade da utilizacéo da liga de NixMn,Ga, para tal
propdsito. Ainda assim, observou-se que esse acoplamento pode ser aumentado por meio
da utilizacdo da razdo entre as espessuras das camadas magnetostritiva e piezelétrica, que
pode maximizar a vibragdo mecénica do sistema. Em particular, o composito laminar
formado por NixMnyGa,/BFPT-5L, apresentou um comportamento diferente do sinal da
fase entre a resposta magnetoelétrica e 0 campo magnético oscilante aplicado, de forma
que esse comportamento pdde ser relacionado ao efeito magnetoelétrico intrinseco da
ceramica multiferroica de BFPT-5L.

Por fim, o sensor de campo magnético magnetoelétrico e multifuncional construido
com o composito laminar NixMnyGa,/PZT-5A apresentou propriedades muito semelhantes
aquelas dos sensores tipo Hall, com a vantagem de possuirem um menor custo de
producdo. Além disso, identificamos as potencialidades desse tipo de sensor na deteccéo de
campos magnéticos da ordem de 10™** T, que sdo aqueles envolvidos em fendmenos
biomagnéticos. Contudo, para que esses sensores sejam empregados em aplicagdes

médicas sera necessaria a realizacdo de algumas modificagdes em suas dimensdes, no seu
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modo de operagdo, na intensidade do campo magnético oscilante de excitagdo, assim como
no circuito eletrénico de aquisicéo e conversao dos dados do sensor.

A seguir, enumeraremos as perspectivas de trabalho decorrentes da realizacéo deste
trabalho de tese, como segue:
o Investigar as condicBes de preparacdo (tempo de moagem, tempo de tratamento,
etc.) das ligas de NixMn,Ga, visando a otimizagdo de sua deformagéo mecanica induzida
por campo magnético.
o Determinar a razao entre as espessuras dos constituintes (camada magnetostritiva e
piezelétrica) que otimiza o acoplamento magnetoelétrico dos compositos formados por
NixMnyGa, e ceramicas piezelétricas.
o Investigar, com maior rigor, os mecanismos fisicos que proporcionam ao compdsito
laminar NixMn,Ga,/BFPT-5L um comportamento diferenciado em relagédo ao composito
NixMn,Ga,/PZT-5A.
o Construir compositos laminares que operem no modo Ln-L, e push-pull para o
desenvolvimento de sensores magnetoelétricos com maior sensibilidade.
o E, por dltimo, desenvolver aplicacbes praticas e testar as potencialidades dos

sensores magnetoelétricos multifuncionais produzidos.
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