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Resumo:

Semicondutores magnéticos diluidos (SMD) sdo atraentes por aliarem a semicondutividade e momento magnético
simultaneamente, possibilitando armazenamento e transporte de informagdes no mesmo material ¢ com isso otimizando a
capacidade e velocidade de processamento em dispositivos spintronicos. Esse trabalho objetiva sintetizar por reagdo de
combustdo um semicondutor, oxido de zinco, dopado com ions de niquel nas concentra¢des de 0,15 e 0,25 mol para aplicagdes
como SMD. A reagdo de combustido ¢ bastante simples e promissora na obten¢do de materiais monofasicos em escala
nanometrica. O p6 obtido na reacdo foi submetido as caracterizagdes de difragdo de raios X (DRX), microscopia eletrdnica de
varredura (MEV), fluorescéncia de raios X e a magnetdmetria de amostra vibrante (VSM). Foi observada a fase majoritaria de
ZnO e uma segunda fase de NiO, que ¢é caracterizada como antiferromagnética, porém nao inviabiliza sua aplicagdo na
spintrénica, pois o material obteve ferromagnetismo na temperatura ambiente.
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Abstract:

Diluted magnetic semiconductors (DMS) are attractive due to ally semiconducting magnetic moment and simultaneously
allowing storage and transport of information from the same material and thereby optimize the capacity and throughput for
spintronic devices. This study aims to synthesize by combustion reaction a semiconductor, zinc oxide, doped with nickel ion
concentrations of 0,15 and 0,25 mol for applications as DMS, the combustion synthesis used is very simple and promising to
obtain single-phase materials in nanometric scale. The powder obtained from the reaction was subjected to the characterization
of X-ray diffraction (DRX), X ray fluorescence, scanning electron microscopy (SEM) and vibrating sample magnetometry
(VSM). We observed a major phase of ZnO and the formation of a second phase of NiO, which is characterized as
antiferromagnetic, but does not preclude its application in spintronic, as the material obtained ferromagnetism at room
temperature.
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1. Introducao

Os circuitos integrados de alta velocidade usados hoje em
dia funcionam baseados no controle preciso de cargas
elétricas por meio de semicondutores. Através dessas cargas
elétricas € possivel transportar informac¢des em dispositivos
eletronicos por meio de correntes elétricas. Ja essas
informagdes sdo guardadas por meio de gravacdes magnéticas
em discos rigidos. O spin dos elétrons tem importancia
fundamental nesse armazenamento [1].

Se fosse possivel integrar as propriedades semicondutoras
e magnéticas em um mesmo material, as fungdes de
armazenamento, transporte e processamento dos dados seriam
feitas por um unico dispositivo, diminuindo o tempo de
comunicacdo entre processadores e discos rigidos e o
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consumo de energia dos aparelhos. Com isso sera possivel
construir dispositivos ainda menores e centenas de vezes mais
rapidos e eficientes do que os existentes [2]. Essa nova
tecnologia que visa controlar o spin dos elétrons ¢
denominada spintronica. Os semicondutores magnéticos
diluidos (SMD) sdo os materiais que tornardo possivel o
desenvolvimento dessa nova tecnologia [3.,4].

Existem dois principais obstaculos na produgdo dos
semicondutores magnéticos diluidos. O primeiro vem da
propria composi¢do dos semicondutores. Eles basicamente
sdo constituidos de semi-metais cujo momento magnético €
nulo. Entdo para obter a caracteristica magnética ¢ necessaria
a implantagio de ifons magnéticos na rede, tais como Co*,
Ni*, Fe*" que sdo ions de metais de transi¢do. O segundo
obstaculo surge na aplicagdo dos semicondutores magnéticos
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diluidos. Para que seu uso seja pratico ¢ necessario que
tenham a temperatura de Curie igual ou acima da temperatura
ambiente. Muitos processos de fabricacdo de SMD’s ja foram
desenvolvidos tais como implantacdo de ions [5], deposicdo
pulsada a lazer [6] entre outros métodos. Porém alguns sio
caros ou requerem uma grande aparelhagem, por isso sdo
estudados outros meios de producdo que sejam eficientes e
com custos acessiveis.

Os trabalhos de Torquato et al mostraram que o 6xido de
zinco (ZnO) dopado com metais de transicdo por reagdo de
combustdo apresentaram  ferromagnetismo, além de
temperaturas de Curie acima da temperatura ambiente [7,8].

Com base nisso, esse trabalho tem como objetivo
sintetizar e caracterizar o semicondutor ZnO dopado com ions
de niquel (Ni") nas concentragdes 0,15 e 0,25 mols por meio
da reacdo de combustdo e discutir as diferengas nas
propriedades causadas pelo aumento da concentragdo de
dopante, a possibilidade de uso do material obtido para
spintronica e da reag@o para uma futura produgdo de SMDs.

2. Materiais e Métodos

Os reagentes usados foram nitrato de niquel
hexahidratado ~ (Ni(NOs),.6H,0), nitrato de  zinco
hexahidratado (Zn(NO;),.6H,0) e como combustivel foi
usada ureia (CO(NH,;),), marca VETEC, todos com 98% de
pureza. O sistema formado foi Zn;NiO, com x=0,15 e 0,25
mol de Ni*". A estequiometria da reagio foi determinada pela
teoria dos explosivos e propelentes com base na valéncia total
dos reagentes [9]. A mistura foi colocada em um cadinho de
silica vitrea e aquecida diretamente em uma resisténcia
elétrica até atingir a autoigni¢ao. O produto da reac@o foi seco
em um forno mufla a 500°C durante 5 minutos e entdo o pd
foi desaglomerado em uma peneira de malha 325 mesh e
submetido as caracterizagdes.

As medidas magnéticas foram feitas por magnetometria
de amostra vibrante (VSM). Foi utilizado o magnetdmetro de
amostra vibrante OXFORD. Os ciclos de histerese foram
medidos a temperatura de 300K com 7k Oe sendo o campo
magnético maximo aplicado externamente e a taxa de
varredura magnética foi 5 Oe/s para todas as medigdes. A
estrutura cristalina foi estudada usando o difratometro
Siemens D5000, varredura 2@ de 5-75°. A morfologia do
sistema foi analisada com o microscopio eletrdnico de
varredura LEO 1430. Para a fluorescéncia de raios X foi
usado o espectrometro shimadzu XRF-1800 com varredura de
20° por minuto

3. Resultados e Discussao

As Figuras 1 e 2 representam os difratogramas dos
sistemas com x=0,15 e 0,25 mol de Ni?". Houve a formagio
majoritaria da matriz semicondutora de ZnO e a formacédo de
uma segunda fase de 6xido de niquel (NiO), além de picos
ndo identificados entre 5 e 25°. A origem desses picos ¢
incerta, mas acredita-se que sejam residuos da decomposicdo
da ureia e dos nitratos [7,8].
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Figura 3. Curva de histerese do sistema Zng gsNig ;50
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de combustdo

A formago da fase secundaria ¢ justificada pela baixa
solubilidade dos ions Ni*" na rede cristalina pelo fato de terem
preferencia aos sitios octaédricos, enquanto os fons Zn** tem
preferencia aos sitios tetraédricos. Isso dificulta a substitui¢do
na rede [10].

As medidas magnéticas (Figuras 3-6) indicam
ferromagnetismo. O DRX mostra a formagdo das fases de
ZnO e NiO. O o6xido de niquel é um material de caracteristica
antiferromagnética, entdo o ferromagnetismo medido ¢
proveniente pelos fons Ni*" distribuidos pela rede cristalina. A
Tabela 1 mostra os valores dos pardmetros magnéticos obtidos
pelas curvas de histerese.

Tabela 1. valores dos pardmetros magnéticos

0,15 mol 0,25 mol
Campo coercivo (Hc) 174.69 Oe 102.31 Oe
Magnetizagdo (M) 0.184 emu/g 0.016 emu/g

E visivel a diminui¢do nos valores. Isso ¢ causado pela
competicdo entre o ferromagnetismo produzido pelos ions e o
antiferromagnetismo do NiO [8,11]. A fluorescéncia de raios
X mostra uma porcentagem de 85.3539% de ZnO e 13.2307%
de NiO na composicdo do sistema ZnggsNipsO. J& para o
sistema Zng75Nig,s0O, as porcentagens ficaram 75.7160 e
23.0810% para ZnO e NiO, respectivamente. O aumento na
quantidade de oxido de niquel aumenta o carater
antiferromagnético e dificulta o aparecimento do
ferromagnetismo no material como um todo. Em ambos os
sistemas o restante da composi¢do sdo 6xidos como impurezas
(ALO;, MgO, Fe,0; Ca0O). Essas impurezas nao sao
responsaveis pelos picos ndo identificados no DRX.
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Figura 4. Magnetizag¢ao remanescente (M) e campo coercivo
(Hc) do sistema Zn, gsNig 150

As micrografias (Figuras 7 e 8) do sistema de x=0,15 mol
mostram um material densificado constituido de particulas na
forma de placas hexagonais (estrutura hexagonal do ZnO) e
agulhas formando agregados, enquanto o sistema de

x=0,25mol ¢ constituido somente de particulas hexagonais
ainda mais bem densificadas.
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Figura 6. Magnetiza¢do remanescente (M) e campo coercivo
(Hc) do sistema Zn 75Nig 250
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Figura 8. micrografia do sistema Zng 75Nig 250

4. Conclusoes

A reagdo de combustio se mostrou eficiente na produgio
dos SMDs. Os materiais apresentam ferromagnetismo e

temperatura de Curie acima da ambiente.

Ainda sdo

necessarias mais pesquisas para identificas os picos no DRX e
eliminar ou diminuir a formagdo da fase de 6xido de niquel
nos sistemas, mas ja podemos afirmar que a reacdo de
combustdo é uma importante e promissora técnica de sintese
de SMDs para a spintronica.
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