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RESUMO

Neste trabalho, estudamos o comportamento percolativo da resistividade em carbon-black, sob
o efeito de um campo magnético varidvel. Para estudar a percolacdo, foi medida a resistividade
elétrica (p) desse material em fungdo da densidade volumétrica (d) das amostras, submetidas
a campos magnéticos de intensidade 0 a 15 T. Foram utilizadas seis amostras com diferentes
densidades de carbon-black, que foram resfriadas a duas temperaturas diferentes: 1.4 e 100 K.
Foi feita a andlise da resistividade elétrica das amostras cuja dependéncia com a densidade deve
seguir a funcdo p = po(d — d.)", onde d, é a densidade critica, que com a andlise dos graficos
obtidos, foi estimada em 0,03802 g/cm? e t é o expoente critico cujo valor é esperado ser
universal. Para verificar a universalidade de t, avaliamos se o expoente varia com temperatura
e com o campo magnético. Observamos com este estudo que t depende da temperatura, mas
nao depende do campo magnético.

Palavras-chave: percolacao, hopping, condutividade elétrica, compdsitos condutores poliméri-
cos, modelo queijo suico.



ABSTRACT

In this work, we study the percolative behavior of carbon-black resistivity under the effect
of a variable magnetic field. To study the percolation, the electrical resistivity (p) of this
material was measured as a function of the volumetric density (d) of the samples, subjected
to magnetic fields of intensity 0 to 15 T. Six samples with different carbon-black densities
were used, which were cooled to two different temperatures: 1.4 and 100 K. The analysis of
the electrical resistivity of the samples whose dependence on density must follow the function
p = po(d —d.)~", where d. is the critical density, which with the analysis of the obtained
graphs, was estimated at 0,03802 g/ cm® and t is the critical exponent whose value is expected
to be universal. To verify the universality of t, we evaluate whether the exponent varies with
temperature and with the magnetic field. We observe with this study that t depends on the
temperature, but it does not depend on the magnetic field.

Keywords: percolation, hopping, electrical conductivity, polymeric conductive composites,
swiss cheese model.
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1 INTRODUCAO

O carbon-black (CB) foi um material muito estudado nas dltimas décadas e de uns
tempos para ca voltou a ser um protagonista devido a demanda por equipamentos eletrénicos
e novas tecnologias. E um material de uso milenar, chineses e indianos ja utilizavam um
preliminar desse material como pigmentos para tintas desde o século Il a.Ct. E um dos
materiais nanoestruturados de carbono mais abundantemente produzido, cerca de 70% da
producdo mundial de carbon-black é utilizado como pigmento e como fase de reforco em
borracha e plasticos. Estudos mais recentes utilizam o carbon-black em compdsitos condutores

poliméricos, que é a motivacao para a realizacdo desse trabalho.

1.1 O CARBON BLACK - ESTRUTURA E CARACTERISTICAS

Carbon-Black (CB) ou negro de fumo, consiste em carbono elemental na forma de
ndédulos quase esféricos. Os nédulos (particula primaria) sdo o alicerce fundamental do CB, e
fundem-se uns aos outros tornando-se agregados. Agregados sao formados por aglomerados
unidos por forca fraca de van der Walls2. Diferente dos aglomerados, que est3o fundidos e n3o
é possivel separa-los em ndédulos, os agregados podem ser separados. Podemos ver na Figura
la) a imagem de um aglomerado, e comparar os nédulos com uma uva, por exemplo, e os
agregados como um cacho de uvas, e respectivamente os aglomerados como a jung¢ao de vérios
cachos. Observando a escala que se encontra a imagem na Figura 1b), podemos ver que o

tamanho desses nddulos é microscdpico, e podem ter de 10 a 300 nanémetros?.

Mag Sig WD Spot HV 10/10/2008 Pressure 500.0nm ) Mag Sig WD Spot HV 10/10/2008 Pressure
50000x SE 11.7. mm 2.0 30.0 kV3:33:43 PM___ - 31000xSE 7.3 mm 2.0 30.0 kV2:27:16 PM__ -

Figura 1 — Imagens obtidas via microscépio eletrénico de a) um aglomerado de Carbon-Black,
com agregados e nédulos visiveis. b) Aglomerado de Carbon-Black em uma tela de
transmissdao com a escala de 1 micrometro.
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A producdo do CB pode ocorrer de duas formas: por combustao completa ou incompleta
de hidrocarbonetos. A diferenca entre esses métodos € a presenca ou nao de oxigénio no processo,
e o resultado final ird depender do tipo de hidrocarboneto utilizado na combust3o, e as condicdes
experimentais da reacdo. Esses dois métodos sdo responsdveis pela quase totalidade de CB
produzido no mundo, sendo o de combustao incompleta o mais utilizado.

Pesquisas recentes com o CB estdo sendo desenvolvidas por vérios pesquisadores no
mundo, como em fontes de energia limpa, devido ao CB absorver radiacio ultravioleta3!, ¢
utilizado com uma mistura de polipropileno em componentes para absorver energia solar, e
possui uma alta absorbancia de 95%3. Além disso, hd um trabalho em andamento de Saeed
Khodabakhshi, Pasquale Fulvio e Enrico Andreoli*, pesquisadores do Reino Unido e Estados
Unidos, batizado de “When Black Turns Green” (Quando o preto se torna verde, em tradugdo
literal), que estuda o uso do CB em fontes de energia renovavel e captura de carbono.

Freqiientemente usa-se o fato de o CB possuir uma excelente condutividade elétrica
e estuda-se o seu comportamento quando incorporado a uma matriz polimérica isolante. A
essa classe de materiais é dada a denominacdo de compdsitos condutores poliméricos, e é
um exemplo importante da modificacdo de materiais em areas até ent3o restrita aos metais,
tais como piezo elétricos®, adesivos condutivos®, roupas e artigos antiestaticos’, blindagem
eletromagnética® e sensores quimicos®. A vantagem dos compdsitos condutores poliméricos s3o
muitas em comparacao com metais, dentre elas estdo resisténcia a corrosao, menor densidade,
processabilidade e custo!®. A variacdo da condutividade elétrica de um compdsito em funcdo
da concentragdo ou densidade do material Carbon-Black costuma ser muito alta (varias ordens

de grandeza) e costuma ser explicado pela teoria da percolagdo.

1.2 TEORIA DA PERCOLACAO

A Teoria da Percolacdo foi proposta pelos matematicos Broadbent e Hammersly em
1957 para estudar a propagacio de fluidos em meios desordenados!!, e ¢ utilizada em vdrias
areas da ciéncia. Difusdo de fluidos em rochas porosas®®, propagacio do fogo em incéndios

35,36 e etc, podem ser previstos através

florestais®*, o contagio de pessoas em uma epidemia
desse modelo matematico simples. Para melhor entender a percolacao, vamos imaginar um certo
material poroso que possui poros dispostos de maneira aleatéria, dependendo de quao distantes
essas cavidades estejam uma das outras podera haver uma jungao de poros, ou seja, um tinel.
H3a a possibilidade desses tineis ligarem as duas extremidades do material, de forma que em
uma das extremidades derramar-se um fluido, ele pode atravessar o material através desses
tuneis. Se o fluido conseguir encontrar um caminho entre os tineis e atravessar o material,
passando para a outra extremidade e “vazar”, entdo quer dizer que o sistema percolou. Vamos
agora analisar a probabilidade da percolacao acontecer: imaginemos uma rede bidimensional
de sitios desocupados (1- p) como na Figura 2a), e com a probabilidade (p) de um sitio estar
ocupado (Figura 2b)), sendo essa probabilidade independente dos vizinhos do sitio em questdo;a

rede serd preenchida aleatoriamente. Portanto,cada ligacao tem a probabilidade p de existir
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Figura 2 — Exemplo de uma rede bidimensional (a) de sitios desocupados (1-p), (b) de percola-
¢30 por sitios ocupados (p) e (c) de percolagdo por ligagio.®?

e a probabilidade 1-p de n3o conectar os sitios vizinhos. Se houver um caminho possivel, a
ligagdo € estabelecida entre os dois sitios vizinhos preenchidos com uma rede (Figura 2c)). Se
prepararmos vdrias redes utilizando probabilidades diferentes, ha um valor de p, que chamamos
de probabilidade critica (pc), ou limiar de percolagdo, a partir do qual um caminho ininterrupto
de sitios ocupados surgird de uma extremidade a outra da rede, que serd o valor determinante
para podemos dizer que o sistema percolou.

A teoria da percolacdo é utilizada para estudar fené6menos criticos ou transicdes de fase, ou
seja, aqueles controlados por leis de poténcia de algum parametro de ordem p, que possuem
expoentes denominados expoentes criticos (/3) 3°. Os pioneiros a estudarem a percolacdo elétrica
para materiais formados com particulas condutoras em matrizes isolantes s3o Kirkpatrick!! e
Zallen'2. O modelo classico tem como base o desenvolvimento de matrizes regulares finitas, e
utilizando simulacao computacional é possivel determinar a concentracao de sitios ou ligacoes

existentes, regidas por lei de poténcias utilizadas em fendmenos de transicao de fase, dada por:
(p = pe)” (1)
0 X AP~ Pc

onde 3 é o expoente critico e p e p. variam de acordo com a propriedade analisada.

Para considerar as propriedades elétricas especificas dos materiais, e relacionar a
condutividade da mistura com a fragao volumétrica da particula condutora, utilizamos a
Equacdo 23%:

0 = O-O(¢ - (bc)B (2)
com ¢ = pysitio) X V, ondeo é a condutividade da mistura, o a condutividade da particula
condutora, ¢ a fragdo volumétrica da particula, ¢g é a fracao volumétrica critica de percolagao,
[ é o parametro que determina o aumento da condutividade acima de ¢. e V é o fator
relacionado a localizacio de uma particula em um ponto especifico da rede3!. Os valores de c

k13

e sao dependentes apenas da dimens3o da rede. Kirkpatrick™> apresentou os seguintes valores

para o expoente 3: para modelo de percolagao por ligacdo 5 = 1,6 + 0,1 e para o modelo de

percolac3o por sitio 3 = 1,5 + 0,1.33

[H]
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Quando p é muito préximo de pc, B = —t e a teoria define que o expoente critico
depende somente da dimensdo do sistema, e portanto teoricamente possui um valor universal.
Considerando um sistema matriz isolante/carbon — black e analisando a resistividade do
sistema, podemos considerar a condutividade versus densidade do sistema como p  (d — d)™,
onde t é o expoente critico para a percolacdo, e negativo pois a resistividade elétrica diverge
com a densidade critica. Alguns autores como Kogut!*!5 e Straley!> mostraram que podem
ter sistemas percolativos com expoentes nio universais. Segundo Halperin®, alguns sistemas
ndo se comportam necessariamente como redes discretas, e podem assumir outros modelos

batizados de queijo suico e queijo suico invertido.

1.3 OUTROS MODELOS TEORICOS

Houve muita discussao entre pesquisadores acerca do expoente critico t ser universal
ou nao. Levando em conta a lei de poténcia na Equacao 1, temos um valor para o expoente
t = 2 para o caso tridimensional 17, que seria o valor universal. Porém, como ja vimos antes,
Kirkpatrick!! encontrou o valor ¢t = 1,5, logo comecou- se a estudar um possivel modelo para
explicar essa diferenca. A possibilidade tedrica de expoentes nao-universais foi apresentada por
Kogut e Straley'®, que o coeficiente t deveria ser diferente de 2, se a amostra apresentasse uma
probabilidade alta de conter conexdes de baixa condutancia. Para isso, os autores utilizaram uma
distribuicdo de condutancias f(g) = (1 —p)d(g) + ph(g)*® , onde g é o valor das condutincias
microscépicas, que normalizada em uma fun¢&o h(g), fica como a Equagdo 3, e vélida para os
intervalos g < 1, h(g) = 0, com 0 < a < 1, onde « é uma distribuicdo de condutincias com
maior probabilidade de conter baixas condutincias. Assim, Kogut e Straley3®, puderam concluir
que o expoente critico pode ter um valor diferente de t,, = 2 (expoente critico universal), com

a equacao:
o

t =ty +

(3)

Outro modelo que explicaria essa diferenca nos coeficientes é o modelo do queijo suico, proposta

11—«

por Halperin'®. Neste modelo, “buracos isolantes” sdo colocados em um meio continuo condutor,
e esses buracos podem se sobrepor, dai vem a semelhanga com o queijo suico. Halperin et
al*®, mostraram que o mapeamento deste meio numa rede discreta leva a uma distribuicio de
condutancias h(g) divergente para g — 0 p(9) da distancia entre as superficies dos isolantes,
quando § — 0. Neste caso, para uma amostra tridimensional, temos ¢ &~ 2,5.

Ainda ha o modelo do “queijo suico invertido!®, na qual “buracos condutores”, que
podem se sobrepor, sdo dispostos num meio isolante e continuo, o0 mapeamento nao leva a
uma divergéncia para h(g) quando g — 0, pois nesse caso os autores obtiveram um valor
negativo para « . Portanto, neste caso, o expoente ¢ deveria ser universal. Porém, com estudos
seguintes a apresentacao da teoria, foi provado que essa hipdtese do ¢ universal ndo procede.

|20,21

Para alguns estudos concordou-se com o valor universa , mas também valores muito altos

como t = 6,4 foram encontrados®?, e valores médios como 2.97 + 0,1 para o CB em matriz
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polimérica de polietileno, 4 e 2.8 para dois compdsitos com diferentes carbon- blacks??-32 O

préximo modelo que explica essa diferenca entre os expoentes ¢, é o processo de condugao
por hopping, que foi descrito na década de 60 por Miller e Abrahams, como é um processo de
tunelamento termicamente ativado, poderia também explicar a questao da nao universalidade

do expoente t, e a sua ligacdo direta com a temperatura.

1.4 TRANSPORTE ELETRICO POR HOPPING

O transporte elétrico por hopping é uma teoria muito utilizada para explicar resultados
experimentais da relagdo entre condutividade e temperatura. E uma forma de conducado em
que elétrons com funcdo de onda localizadas saltam de um estado localizado para outro estado
localizado com a assisténcia de fonons. Foi descrita inicialmente por Miller e Abrahams?®, e é
um tipo de tunelamento termicamente ativado. Como nesse modelo de hopping, a condutividade
é uma funcdo exponencial da temperatura elevada a alguma poténcia ¢, muitos trabalhos

experimentais usam essa teoria para analisar os dados obtidos, que segue a Equacio 5%:

Y = Zoe:cp[—(%)c] (4)

onde esse expoente c estd relacionado com o alcance do elétron ao “hop”, ou seja, saltar de
um ponto ao outro da amostra. Pelo fato do nimero de fénons em um material diminuir ao
abaixarmos a temperatura, amostras que conduzem por hopping tém resistividade mais alta
em temperaturas baixas, dependendo do alcance do salto e da densidade de estados para o
material, o expoente da dependéncia da condutividade com a temperatura muda. Foi Mott?®
que verificou que com a diminuicdo da temperatura, a distdncia do salto pode aumentar para
que a energia de ativagao necessdria diminua, favorecendo entdo hopping para locais mais
distantes no material. Para uma distribuicao de estados constante em torno da energia de
Fermi (eF), a relagdo entre condutividade e temperatura é dada (em trés dimensdes) por:
5 = Soeapl—(=2)/4] (5)
T

A temperatura Tg estd associada a densidade de estados no nivel de Fermi e também ao raio de
localizacdo da fun¢do de onda do elétron. Este comportamento é observado em temperaturas
mais baixas, quando o nimero de fénons é pequeno e eles tém baixa energia. Sendo assim, o
transporte que envolve menores energias de ativacao é favorecido.

Ainda temos outro modelo a discutir, o0 modelo de Efros e Shklovskii?”, que considera
a interacdo coulombiana entre os elétrons, onde ocorre um gap na energia de Fermi, que
diferente do modelo de Mott, n3o é constante3°.

Efros e Shklovskii mostraram que se considerarmos a interagdo coulombiana, o expoente

da temperatura muda e é % levando a expressao:

5= Eoefvp[—(%)”z] (6)



Capitulo 1. INTRODUCAO 6

sendo Togs inversamente independente do raio de localizacao da funcdo de onda. Estas teorias
apresentadas, sé servem para temperaturas baixas, para temperaturas “altas”, ha outros tipos

de condutividade que ocorrem simultaneamente, mascarando o transporte por hopping.



2 OBIJETIVOS

O objetivo deste trabalho foi fazer uma comparagdo de um conjunto de amostras
submetidas a duas temperaturas diferentes (1,4 e 100 K), e perceber semelhancas e diferencas

no regime de percolagao dos sistemas.



3 METODOLOGIAS E MATERIAIS

Os dados coletados para a realizacdo desse trabalho foram extraidos pelo Professor
Doutor Alex Aparecido Ferreira, no Laboratério de Semicondutores - Departamento de Fisica
da Universidade Federal de Minas Gerais. Conforme descrito pelo professor Alex, segue a

metodologia utilizada para a confeccdo das amostras e a coleta dos dados.

3.1 CONFECGCAO DAS AMOSTRAS E MATERIAIS UTILIZADOS

O carbon-black utilizado foi o Vulcan XC72R, cedido pela C'abot Corp. Segundo
as especificaces disponiveis pela empresa fabricante, é um material muito leve e fofo, de
densidade igual a 1,87g/cm?. De ficil dispersdo, possui absor¢do de DBP igual a 192ml/100
mg, com tamanho de particula média igual a 30 nm, obtido a partir de Microscopia Eletronica
de Transmissdo. Informacdes adicionais sobre o Vulcan XC72R estdo mais detalhadas nas
referéncias®®??. As amostras foram fabricadas sem o uso de uma matriz polimérica, ent3o
foi utilizado um porta-amostra de formato cilindrico (volumes = 80 e 110 mm?) e feito de
material isolante, para sustentar mecanicamente o CB, para as tampas das extremidades do
porta-amostra, foi utilizado cobre, que funciona como contato elétrico, como o esquema na
Figura 33, O volume dos porta- amostra é conhecido, assim como a massa do CB depositada

para cada amostra, que variam de 50 a 7 g, e a densidade volumétrica de cada amostra que

serd utilizada como parametro para a andlise da percolacdo, foi calculada utilizando d = Vﬂp,
onde m é a massa do CB e Vp o volume do porta-amostra.

Para medir a resistividade, foi utilizados contatos elétricos na forma de “pseudo-4
pontos”. O termo pseudo é utilizado porque, efetivamente, existem apenas dois pontos de
contato elétrico, assim como mostrado Figura 3, em que dois fios foram conectados para a
aplicacao de uma corrente elétrica através de uma fonte, e outros dois fios, independentes, foram
conectados a um multimetro para as medidas de diferenca de potencial. Essa configuracao foi

utilizada, devido a algumas das amostras terem resisténcias muito baixas, da ordem da grandeza

voltimetro

Figura 3 — Esquema do porta-amostra utilizado®?
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de resisténcia dos fios, o que levaria a um erro experimental nas medidas e o multimetro como
tem um circuito interno com resisténcia muito alta, elimina o problema do erro experimental.

Foi utilizada uma bobina supercondutora para a variagdo do campo magnético, e o
porta-amostra foi inserido dentro da bobina. Ela induz um campo magnético de até 15 T
de intensidade. Para a variacdo da temperatura das amostras, importante para estudarmos
o comportamento das amostras a baixas temperaturas, de 1,4 K e 100 K, foi utilizado um
criostato Oxford de imers3ao em hélio, e para o controle da temperatura foi utilizado um
controlador de temperatura /TC503 da Oxford. Entdo a bobina com o porta-amostra dentro foi
submerso em Hélio liquido. Também foi utilizado nesses equipamentos, uma fonte de tensao

Keithley modelo 220 e um multimetro digital, também da Keithley, modelo 196.

3.2 COLETA DE DADOS

Para a medida da resistividade nas amostras, podemos utilizar a equagao p = %? A,
onde V é a diferenca de potencial medida pelo multimetro, | a corrente aplicada pela fonte
de corrente (menos de ImA), A é a drea da se¢do reta do cilindro (porta-amostra) e | é o
comprimento do cilindro. Com a amostra resfriada pelo criostato e controlada pelo controlador
de temperatura, foi utilizado um programa de aquisicao de dados feito em Labview para medir
a resistividade nas amostras. A coleta de dados foi dividida em duas partes, para temperatura
fixas em 1,4 K e para 100 K.
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4 ANALISE DOS DADOS

Para melhor analisarmos o efeito da percolacio, os dados foram obtidos em tempera-
turas diferentes: 1,4 e 100 K.

Para as amostras submetidas a temperatura fixa de 1,4 K, tendo como guia a Tabela 1,
foram obtidos sete graficos da resistividade (p) em fungdo da densidade (d), assim foi possivel
investigar se a resistividade varia com a densidade de carbon-black nas amostras, para valores

fixos do campo magnético (H).

Tabela 1 — Dados coletados da resistividade para as amostras submetidas a temperatura de
1,4 K.

d(g/cm?) p(§2em)

H=0 H=2 H=4 H=6 H=8 H=10 H=13 H=15
0.068 | 24285 24757 25558 26385 27418 28100 29570 30157
0.073 | 13096 13344 13863 14351 14947 15428 16120 16499
0.165 | 546 506.80 611.60 65150 686.80 712 743 760.80
025 | 39.60 4050 4210 4370 4510 4640 480  48.90
034 | 1410 1460 1546 1639 1736 1831 1945  20.20
0.41 334 341 354 366 377 385 396 402

0.48 180 1.8 189 194 199 203 207  2.09

T=14K
H(T) =0
H(T)=2 |-
H(T) =4
H(T) =6
H(T)=8
H(T) =101
H(T) =13
HT) =15

* ¥ A + 4 p * =

In(Resistividade) (©cm)

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Densidade (g/cm®)

Figura 4 — Gréfico do logaritmo natural da resistividade em funcao da densidade para os campo
magnético H = 0 a 15 T , a temperatura de T=1,4K.
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Os graficos, para cada valor de campo magnético, seguem na secao Anexo A desse
trabalho. Observando-os, podemos perceber que a resistividade possui um comportamento
constante para densidades maiores que 0,073g/cm?, ja para valores menores que 0,165g/cm? a
resistividade aumenta consideravelmente conforme a densidade aumenta. Fazendo a anélise do
grafico do logaritmo natural da resistividade em funcdo da densidade, utilizando as intensidades
do campo magnético de 0 A 15 T, conseguimos ver melhor o comportamento da resistividade,
mostrado na Figura 4.

Analisando os pontos mostrados na Figura 4, vemos que a resistividade é dependente
da intensidade do campo magnético somente para densidades muito pequenas, ou seja, proximas
da densidade critica (d.) do sistema, que é a menor concentragdo possivel de CB pelo volume
da amostra em que ocorre percolacdo. Para encontrar a densidade critica do sistema, foi
analisada a Equagdo 7, que mostra a resistividade (p) dependente da densidade (d) do sistema

e o expoente critico (t).
p=pold—de)* (7)

Para isolarmos o coeficiente t, basta aplicar aos dois lados da equacado por In, assim

obtemos a Equacao 8.
In(p) = In(po) — t(d — d) (8)

Agora, podemos perceber que a Equagdo 8 possui a forma 'y = a + b.In(x-c) , com
a = Inpg, b = t e c = d. a se determinar através da andlise do grafico. Com o grafico
confeccionado do In(p) em fungdo da densidade, os coeficientes a e b ndo convergiram para um
valor aceitavel quando foi feita um ajuste automatico no Origin. Assim, foi feita uma andlise
qualitativa para encontrar um valor de dc para que tenha uma melhor linearizagcdo. O valor de
dc encontrado que melhor se encaixa na linearizacdo é de 0,03802. Com a densidade critica

estimada, podemos inseri-la na Equacao 8, e obtém-se a Equacao 9.
In(p) = In(po) — t(d — 0,03802) 9)

Fazendo o grafico de in(p) em fung¢do de In(d — 0.03802), podemos encontrar o
expoente critico (t) para cada valor do campo magnético submetido nas amostras, e descobrir
se (t) varia com a variagcdo da intensidade do campo magnético. Para a andlise do expoente
(t), foi confeccionada a Tabela 2, com os valores convertidos. Todos os graficos confeccionados
para essa analise, encontram-se na secdo Anexo B, e como exemplo a Figura 5 mostra a como

foi feita a linearizacdo, para H =15 T.
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12 T | T | T 1 ' 1 5
m H({)=15
T=14K
e ——y=at+b*x
€
o
G
e =
—
DL g4
O
w
o
= 4 | |Equation y=a+bx =
el - = =
w Weight Mo Weightin
w J |Residual 1.87265
g Sum of
— 2 - |Pearson'sr -0.98891
L= Adj. R-Squar 097353
1 Value  Standard Err m
0 4 line_oy Inter cept -1.5509 0.50571
t Slope -3.4530 0.23191
T T T T T T T T T T T T
35 3.0 -25 20 -1.5 -1.0 -0.5

In(D-0.03802) (g/cm?)

Figura 5 — Gréfico de In(p) em funcdo de In(d — 0,03802), com os valores dos coeficientes
linear (t) e o coeficiente angular(p,), para um campo magnético com intensidade
de H= 15T e submetido a temperatura de 1,4 K.

Tabela 2 — Dados convertidos da Tabela 1, com a aplicagdo de In em (d - 0,03802) e p.

nld - g Infp(S2em)]

(g/cm?)]

=0 H=2 H=4 H=6 H=8 H=10 H=13 H=15
-3.507 | 10.097 10.117 10.149 10.180 10.219 10.243 10.294 10.314
-3.353 9.480 9.499 9,537 9571 9.612 9.644 9.711 9.711
-2.064 6.302 6.392 6.416 6.479 6532 6.568 6.634 6.634
-1.551 3.679 3701 3.740 3.777 3.809  3.837 3.889 3.889
-1.197 2.646 2,681 2738 2.797 2584  2.907 3.006 3.005
-0.989 1.206 1.227 1.264 1.297 1327 1.376 1.391 1.391
-0.816 0.588 0.604 0.636 0.662 0.688 0.727 0.737 0.737

Com a confecgdo dos gréficos e a determinagdo do coeficiente linear, podemos encontrar
o valor de t para cada situagdo, ou seja, cada intensidade do campo magnético (H) aplicado as
amostras. Para melhor andlise do expoente critico, foi feita a Tabela 3, com os valores de H e
seus respectivos valores do expoente critico, e o grafico de H em fun¢do da variagdo percentual

de t na Figura 6.
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Tabela 3 — Tabela da intensidade do campo magnético aplicado as amostras e seus respectivos

valores de t.
H(T) | t
0 3.448
2 3.447
4 3.445
6 3.443
8 3.446
10 3.446
13 3.451
15 3.453
T I T I T I T I T
0154 [ m T=14K] o
. -l
= 010 -
B
P
o 005 - -
©
2
@
O 0.00 4 [ | 5
O a
o
o]
13 -0.05 4 [ |
8 g
@ - &
= -0.10 4
n
-0.15 T | I— | T T | I B 1 L | T T 1
-2 0 2 4 6 8 10 12 14 16

Campo Magnético (T)

Figura 6 — Grafico da variagdo percentual do expoente critico (t) em funcdo da intensidade do
campo magnético aplicado as amostras a uma temperatura de 1,4 K.

Analisando o grafico t em fun¢do de H, podemos perceber uma variagdo de t com o
campo magnético. Mas como essa variacao € muito pequena, podemos assumir uma constancia
no expoente critico, e a ndo dependéncia de t com o campo magnético, sendo um expoente
universal, com a variacao de H. Agora vamos analisar a parte 2 desse estudo, para as amostras
submetidas a uma temperatura de 100 K, repetindo a andlise anterior.

A Tabela 4 contém as medidas da resistividade obtidas das 7 amostras de diferentes
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densidades, submetidas a campos magnéticos de intensidades de 0 T a 15 T e a uma temperatura

de 100 K, em funcao da densidade volumétrica.

Tabela 4 — Dados coletados da resistividade para as amostras submetidas a temperatura de
100K.

d(g/cm?)] p(Qem)

H=0 H=2 H=4 H=6 H=8 H=10 H=13 H=15
0.068 200.2 200.2 200.2 200.2 200 199.9 199.7 199.5
0.073 129.4 12935 129.31 129.26 129.17 129.1 129 128.9
0.165 8.21 8.2 8.205 8.203 8.197  8.192 8.18 8.177
0.25 202 2026 2025 2025 2024 2.022 2.02 2.019
0.34 1.13 1.13 1.128 1.126 1.125  1.122 1.121 1.120
0.41 0.605 0.605 0.605 0.604 0.604 0.604 0.603 0.603
0.48 0481 0481 0481 0480 0.480 0.479 0.479 0.479

Utilizando o mesmo método utilizado na parte 1, foi confeccionado os graficos da
resistividade (p) em fung¢do da densidade (d) para a andlise das resistividades das amostras sob
o efeito de um campo magnético com intensidades de 0 a 15 T. Os graficos para todos os
valores medidos de H seguem na secdo Anexo C. Fazendo a andlise do grafico do logaritmo
natural da resistividade em funcdo da densidade, utilizando as intensidades do campo magnético

de 0 a 15 T, conseguimos ver melhor o comportamento da resistividade, mostrado na Figura 7.

[a]

By
1
S vAodprenm
=
3

In(Resistividade) (Qcm)

T — 7 T
50 45 40 35 30 25 20 415 40 05
In(D - Dc) (g/cm?)

Figura 7 — Gréfico do logaritmo natural da resistividade em funcdo da densidade para os campo
magnético H =0 a 15 T , a temperatura de T = 100 K.

Comparando os gréficos no anexo C, vemos que os valores da resistividade variam
muito pouco com a intensidade do campo magnético, e é semelhante ao caso anterior, das

amostras submetidas a temperatura de 1.4 K. Podemos perceber que a resistividade comporta-se
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de maneira constante para densidades maiores que 0,073 g/cm?, e para valores menores que
0,165 g/cm? a resistividade é maior, j4 que as densidades menores se aproximam da densidade
critica (d.), que seria o pico da resistividade, o maior valor possivel e o limiar da percolagdo do
sistema. A figura 7, mostra o logaritmo natural da resistividade () em fungdo da densidade
(d) com as amostras submetidas a um campo magnético de 0 a 15T, e podemos perceber o
comportamento semelhante da resistividade para todos os valores de H, bem diferente das
densidades préximas a densidade critica para a temperatura de 1,4 K, onde a resistividade
aumentava se submetida a um campo magnético mais intenso.

Essa diferenca na resistividade para as densidades proximas a densidade critica se da
devido ao fendmeno de magnetorresisténcia, propriedade que certos materiais tém de alterar
seu valor de resisténcia elétrica sob a aplicagdo de um campo magnético externo, sendo maior
a magnetorresisténcia para 1.4K. Para a andlise do expoente critico (t), utilizamos a mesma
equagao usada na andlise das amostras a temperatura de 1,4 K, a Equagao 9, com o mesmo
valor da densidade critica encontrado, jd que as amostras submetidas a uma temperatura de
1.4K foram as mesmas submetidas a temperatura de 100K. Para a confec¢ao dos gréficos do
In(resistividade) em fun¢do do In(Densidade — 0.03802), foi feita a Tabela 5, e confeccionados
os graficos para as amostras submetidas a um campo magnético de intensidades de 0 a 15 T,
que seguem na secao Anexo 4 deste trabalho. Como exemplo segue a figura 8, mostrando a

linearizacao feita parao H = 15 T.
Tabela 5 — Dados convertidos da Tabela 4, com a aplicagdo de In em (d-0.03802) e p.

nld - & Info(em)]

(/cm?)]

H= H=2 H=4 H=6 H=8 H=10 H=13 H=15
-3.507 5209 5299 5200 5299 5299 5208 5.297 5.296
-3.353 4863 4.862 4862 4862 4.8061 4.860 4.859 4.859
-2.064 2.105 2104 2.105 2.104 2.104 2.103 2.102 2.101
-1.551 0.703 0.706 0.705 0.705 0.705 0.704 0.703 0.703
-1.197 0.122 0.122 0.120 0.119 0.118 0.115 0.114 0.113
-0.989 -0.502 -0.502 -0.502 -0.504 -0.504 -0.504 -0.506 -0.506
-0.816 -0.732 -0.732 -0.732 -0.733 -0.734 -0.734 -0.735 -0.736
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Figura 8 — Gréfico de In(p) em funcdo de In(d — 0,03802), com os valores dos coeficientes
linear (t) e o coeficiente angular(p,), para um campo magnético com intensidade
de H = 15 T e submetido a temperatura de 100 K.

Com os valores dos coeficientes lineares dos graficos, que correspondem ao expoente

critico (t), foi feita a Tabela 6, com os valores do campo magnético H e seus respectivos

valores de t.

Tabela 6 — Tabela da intensidade do campo magnético aplicado as amostras e seus respectivos

valores de t

H(T) | t

0 2.2554
2 2.2552
4 2.2535
6 2.2559
8 2.2557
10 2.2559
13 2.2560
15 2.2559

Com os valores da Tabela 6, foi confeccionado o grafico na figura 9, para analisar o

comportamento de da variacdo percentual de t em funcdo da intensidade do campo magnético

aplicado as amostras.
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Figura 9 — Grafico da variagdo percentual do expoente critico (t) em fun¢do da intensidade do
campo magnético aplicado as amostras a uma temperatura de 100 K.

Com o grafico podemos ver uma variagdo muito pequena de t, entdo como no caso
anterior da temperatura de 1,4 K, assume-se a constancia do expoente critico (t), e a ndo
dependéncia com a intensidade do campo magnético. Com os conjuntos de dados a temperaturas
de 1,4 K e 100 K , podemos concluir também, que o expoente critico muda somente com a

temperatura.
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5 CONSIDERACOES FINAIS

51 CONCLUSAO

O objetivo deste trabalho foi fazer uma compara¢do de um conjunto de amostras
submetidas a duas temperaturas diferentes (1,4 K e 100 K), e perceber semelhancas e diferengas
no regime de percolacio dos sistemas, na qual foi possivel constatar que o Unico fator que tem
influéncia no expoente de percolacdo é a temperatura a qual a amostra foi submetida. Para
temperaturas mais baixas, como a de 1,4 K utilizada no estudo, devemos levar em conta o
efeito Hopping na amostra, e modelos como o do “queijo suico invertido”, que explica o valor do
coeficiente t ser menor que para temperaturas mais altas, como a de 100 K, também estudada
nesse trabalho. Temos que levar em conta, também, que devido a pandemia de Sars-Cov 2 e o
fato de todo esse trabalho ser desenvolvido de maneira remota, isso dificultou o acesso aos
laboratérios da Universidade, entdo esse estudo ndo pode ser feito com um maior conjunto de

dados, e uma andlise a temperaturas superiores a 100 K n3o foi possivel.

5.2 TRABALHOS FUTUROS

Para a continuacdo desse estudo, serd necessario fazer uma nova coleta de dados
para temperaturas diferentes das utilizadas, e a analise do coeficiente de percolacdo para uma

conclusdo definitiva da sua independéncia com a intensidade do campo magnético.
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ANEXO A - Graficos da resistividade em funcao da densidade para T = 1,4 K
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ANEXO B. Gréficos de In(resistividade) em funcdo do In(densidade - 0,03802) para T = 1,4 K
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ANEXO C - Graficos da resistividade em funcao da densidade para T = 100 K
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ANEXO D. Gréficos de In(resistividade) em fungdo do In(densidade - 0,03802) para T = 100 K
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