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RESUMO

O presente trabalho consiste da realizagdo de um estudo experimental sobre
os efeitos das substituices quimicas na irreversibilidade magnética e na
magnetocondutividade do supercondutor YBa,Cu3O;-5. Para tanto, o comportamento
da linha de irreversibilidade magnética (LIM) bem como dos regimes de flutuacdes
na magnetocondutividade foram pesquisados em amostras policristalinas e
moncristalinas de YBa,,SrkCu3O;-5 (x = 0, 0.1, 025 037 e 05 e
YBa,Cuy.97D0,0307-5 (D = Zn ou Mg). Além de reduzir drasticamente o valor da
temperatura critica de transicao, T, 0s dopantes introduzem um carater granular nos
monocristais. No monocristal puro, o comportamento da LIM é descrito pela lei de
poténcias prevista pelo modelo de "flux creep" gigante para dindmica de fluxo de
Abrikosov convencional. Por outro lado, o comportamento da LIM para as amostras
supercondutoras granulares apresenta caracteristicas propias bastante relevantes. Os
dados do limite de irreversibilidade, Ti:(H) seguem a lei de poténcia ditada pelas
teorias de "flux creep” somente em altos campos magnéticos. Na regido de baixos
campos magnéticos, dois diferentes regimes de dinamica de fluxo surgem: Nos
campos magnéticos mais baixos que 1 kOe, os dados de Ti(H) seguem uma lei de
poténcia do tipo de Almeida-Thouleess (AT). Perto de 1 kOe, ocorre um "crossover"
e em campos magnéticos intermediarios passa a ter seu comportamento descrito por
uma lei de poténcias do tipo Gabay-Toulouse (GT). A ocorréncia de um
comportamento AT-GT na LIM é a assinatura de um sistema frustrado onde a
dindmica de fluxo intergranular ou de Josephson é dominante. Na auséncia de teorias
especificas para este comportamento em baixos campos, descrevemos 0
comportamento da LIM de nossos supercondutores granulares, na regido de baixo
campo, em analogia aos sistemas vidros de spin. No entanto, 0 comportamento de
Tir(H) na regido de altos campos, ocorre de acordo com a teoria de "flux creep”
gigante. Particularmente, para valores acima de 20 kOe, a LIM nos monocristais de
YBa,SrkCu3O7-5 para H // ab, exibe fortes propriedades direcionais para a
orientacdo de H proximo aos planos de maclas (PMCs). Este comportamento € do
tipo "cusp", similar ao observado em supercondutores com defeitos colunares, o qual
caracteriza uma fase vidro de Bose. Por outro lado, a magnetoresistividade elétrica
revela que a transi¢do resistiva dos supercondutores granulares ocorre em duas
etapas. Quando a temperatura é decrescida, inicialmente ocorre a transicdo de
pareamento no interior dos grédos. Em temperaturas inferiores, na proximidade do
estado de resisténcia nula, ocorre a transi¢cdo de coeréncia, observada pela primeira
vez num monocristal. Na transicdo de coeréncia, o parametro de ordem adquire
ordem de longo alcance. Na regido de temperaturas imediatamente acima de T,
nossos resultados de flutuagbes na magnetocondutividade revelam a ocorréncia de
regimes criticos e Gaussianos. Abaixo de T, na regido paracoerente, que antecede a
transicdo de coeréncia, observaram-se regimes criticos cujo expoente é consistente
com o esperado para 0 modelo 3D-XY com desordem relevante e dinamica do tipo
vidro de spin.



Abstract

In this work we present an experimental study of the effects of the chemical
substitutions on the magnetic irreversibility and magnetoconductivity of the
YBa,Cu307.5 superconductor. The behavior of the magnetic irreversibility line (IL) as
well as the fluctuation regimes of the magnetoconductivity were studied in the
YBaySrCuzO7-5 (X =0, 0.1, 0.25,0.37 e 0.5) and YBa,Cu,.97Dg.0307-5 (D =Znou
Mg) single-crystals and ceramic samples. Addition of the impurity elements was
verified to depress superconducting transition temperature, T, and to introduce a
granular character in the single-crystals. In the pure YBa,Cu3O7.5 single crystal, a
power law that is according to giant flux creep model fits the irreversibility data. It
means, that the flux dynamics in this sample is wholly conventional like. Very
differently, however, the IL of the granular superconductors exhibits, in addition to
the flux creep regime, two regimes characteristic of the Josephson flux dynamics. In
fields lower than 1 kOe, the irreversibility limit, T;.(H), data of the doped samples,
with a granular superconducting character display the de Almeida-Thouless (AT) like
power law behavior. Above this field range they follow a Gabay-Toulouse (GT) like
power law. The AT and GT regimes are the signature of a frustrated superconductor.
Due to the absence of a superconducting theoretic model concerning the AT-GT
behavior of our granular samples we try to understand it in terms of the entirely
analogues IL of the spin glass systems. In the high field region, the T;.(H) data of the
granular samples follow, like the pure single crystal, the power law from the giant
flux creep theory. On the other hand, for H > 20 kOe along the ab plane, the IL of
YBa,«SrxCu307-5 single-crystals displays sharp directional properties along the
twinning planes (TP’s) for rotations about the c axis. This behavior is cusp-like about
the TP’s, similarly as that caused by columnar defects characterizing a Bose glass
phase. Our magnetoconductivity results reveal that the resistive transition of the
granular superconducting samples is a two-step process. When the temperature
decreases, first the pairing transition sets in superconductivity within the grains. At
lower temperatures and near to the zero resistance state, there occurs the coherence
transition, observed by the first time in a single-crystal, where the phase of the order-
parameter in individual grains becomes long-range ordered. In the normal phase,
magnetoconductivity shows critical and Gaussian fluctuation regimes. In the
paracoherent phase above the coherence transition a critical fluctuations regime
becomes evident. The critical exponent value is the one expected from the 3D-XY
modell with disorder and a spin-glass-like dynamics.

Vi
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Introducéo

A dinamica de fluxo magnético nos supercondutores de alta temperatura

critica (HTSC) é um dos fenbmenos mais complexos mas também potencialmente
mais informativos sobre estes materiais. Apesar de ser o item mais pesquisado, ainda
muito pouco se conhece sobre ele. Dentro da dindmica de fluxo destacamos a
irreversibilidade magnética cujo limite de temperatura em funcdo do campo aplicado
caracteriza, ou perfila, os diversos mecanismos de "pininng" de acordo com a sua
sensibilidade ao campo magnético e forma a chamada linha de irreversibilidade
magnética (LIM).
Apesar de ser amplamente investigada desde o descobrimento dos HTSC, a origem
do comportamento da LIM é ainda uma questdo muito controversa. Dentro de pontos
de vista teoricos diferentes ela tem recebido diversas interpretacbes. Encontramos
esta diversidade desde a época dos primeiros resultados experimentais. Por exemplo,
Miller’®! interpretou a LIM como uma assinatura de uma genuina transicio de fase
em um supercondutor granular inomogéneo, desordenado e frustrado, ao passo que,
Yeshurun®®! descreve a LIM como sendo um fenomeno de “flux creep” gigante,
analogo aquele dos supercondutores homogéneos convencionais de baixa
temperatura. Entretanto, a fenomenologia proposta pelo modelo de Yeshurun estd em
claro conflito com a transicdo resistiva em duas etapas, observada na maioria dos
HTSC, fato esse que caracteriza esses materiais como sendo granulares e, portanto
ndo como supercondutores homogéneos.

A supercondutividade granular nos HTSC ndo é resultado apenas da sua
policristalinidade. Devido ao pequeno comprimento de coeréncia do parametro de
ordem de Ginsburg-Landau, (g. qualquer defeito na rede cristalina produz
localmente uma forte depressdo de g.. Se a densidade de defeitos for grande, isto
pode conduzir a granularidade mesmo em amostras monocristalinas. Sendo assim,
planos de maclas e deslocagdes podem facilmente separar um grdo supercondutor em
partes as quais se conectam apenas fracamente.

Entdo, poderiamos pensar que o comportamento magnético de um HTSC
granular envolve sempre a coexisténcia de duas dindmicas de vortices: A
intergranular (denominada de dindmica de Josepshon) e a intragranular (denominada
de dinamica de Abrikosov), cada uma com seus problemas especificos e ainda com
termos de perturbacdo muatua. Contudo, sabe-se que em muitas circunstancias, a
dindmica de fluxo é dominada por apenas uma ou outra.

O valor de campo critico, Hcy; para a penetracdo dos fluxdides quantizados
nos espacos situados entre 0s graos é muito menor do que 0 Hcig para a penetragdo
dos fluxodides de Abrikosov no interior dos grdos. O movimento dos vértices
intergranulares ou de Josephson é restringido apenas por acoplamentos discretos e
fracos existente entre grdos supercondutores. Estes acoplamentos podem ocorrer
principalmente via juncdes Josephson ou por efeito de proximidade. Portanto, a
energia de ativacdo dos vortices intergranulares é significativamente menor do que a
dos vdrtices intragranulares. Por isso espera-se que nos supercondutores granulares a
dindmica de Josephson predomina na regido de baixos campos magnéticos e que seja
fortemente marcada pela frustracdo do sistema de grdos. Nesta regido de baixo
campo a dinamica de vortices de Abrikosov ou ndo existe ou ainda ndo foi ativada.

Elevando-se os valores do campo magneético ou da temperatura espera-se que
a amplitude das flutuaces da fase do g dos gréos vizinhos se torne grande o
suficiente para enfraquecer os acoplamentos, permitindo assim, que os vortices se
movam com facilidade entre os grdos supercondutores. Isto torna o sistema
magneticamente reversivel.



Em supercondutores granulares, a transicao resistiva se apresenta Como um processo
que compreende duas etapas. Inicialmente ocorre uma transicdo de pareamento nas
proximidades de T., a qual é seguida por uma transicdo de coeréncia nas
proximidades da temperatura em que a resistividade se anula. O estudo da transicéo
de coeréncia e sua caracterizagdo como uma legitima transicdo de fase
termodinamica € um tema ainda em discussé&o.

Dentro deste ponto de vista, a realizagdo de um estudo detalhado da
irreversibilidade magneética e da transicdo resistiva de HTSC homogéneos e
inomogéneos (granulares) em fungdo do campo aplicado seria de grande interesse
uma vez que poderia caracterizar-se e delimitar-se a preponderancia das dindmicas
de fluxo de Josephson ou de Abrikosov e a natureza da transi¢do supercondutora em
supercondutores granulares.

Motivados por estas possibilidades e com o objetivo de por a prova estas
hipteses, preparamos diversas amostras supercondutoras policristalinas e
monocristalinas de YBa,Cu3O7.5 YBa,«SrkCu3O7.5 (x = 0.1, 0.25, 0.37 e 0.5) e
YBa,Cuz97Mo 03075 (M = Zn ou Mg). Com excecdo dos monocristais de
YBa,Cuz07.5 muito limpos, 0s quais podem ser tratados como supercondutores
homogéneos, as demais amostras apresentam diferentes niveis de granularidade e
portanto, estdo aptas para 0 nosso objetivo.

Estudamos detalhadamente a irreversibilidade magnética nessas amostras utilizando
medidas de magnetizacdo DC em temperaturas que variam entre 20 < T < 100 K em
campos magnéticos aplicados entre 0.002 < H < 50 kOe.

A transicdo resistiva das amostras policristalinas de YBa,CuzO7.5 e
YBay.75Sr0.25Cu307.5 juntamente com as amostras monocristalinas de YBa,Cu3O7.5,
YBay9Sro1Cu3O7.5 € YBayCu,.97Znp0307.5 foi pesquisada a partir de medidas de
resistividade elétrica AC realizadas em temperaturas que variam entre
80 < T <100 K e em campos magnéticos aplicados entre 0 < H < 0.6 kOe. Os efeitos
da granularidade na transicdo normal-supercondutora destas amostras foram
investigados a partir da analise dos regimes de flutua¢fes na magnetocondutividade.

A presente tese se estrutura nos seguintes itens:

Capitulo 1

Uma exposicdo sucinta das principais propriedades estruturais e
supercondutoras do YBa,Cuz07.s.

Capitulo 2

Os principais efeitos sobre as propriedades supercondutoras do YBa,Cuz07.5
causadas pela substituicdo parcial do Ba por 4&tomos de Sr e do Cu por a&tomos de Zn
ou Mg.

Capitulo 3

Descricdo das propriedades magnéticas genéricas dos HTSC, colocando em
destaque a LIM e os principais modelos teoricos, utilizados na sua interpretacao.

Capitulo 4

Modelos tedricos empregados na interpretacdo dos regimes de flutuacdes na
magnetocondutividade nas regides paracondutora (normal) e paracoerente
(supercondutora) dos HTSC.

Capitulo 5

Os métodos utilizados na preparacdo e na analise das amostras, bem como a
descricao dos equipamentos, procedimentos de medida e a analise de dados.

Capitulo 6

Apresentacdo dos resultados experimentais da LIM bem como a discussdo em
termos dos modelos tedricos usuais.

Capitulo 7
Apresentacdo dos resultados experimentais referentes aos regimes de
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flutuagGes na magnetocondutividade nas regides paracoerente e paracondutora bem
como a discussao desses resultados em termos dos modelos tedricos usuais.

Finalizaremos esta tese com um resumo detalhado de todas as conclusdes
obtidas no desenvolvimento do presente trabalho.



Capitulo 1 - Propriedades Gerais do Sistema YBa,Cu307.5

Em 1987, Berdnorz e Miiller constataram que a substituicdo do Ba por Sr no
oxido supercondutor La;.BayCuOsy eleva o valor de T, de 35 K até
aproximadamente 40 K.!! Utilizando a aplicagdo de pressdo hidrostatica Chu e col.
obtiveram T, ~ 50 K.[) Baseados nesse fato, Wu e col. substitufram o La** por um
fon menor 0 Y** no composto LaBaCuO. Este procedimento resultou na elevacéo do
valor de T para surpreendentes 93 K.!*! Surgia naquele momento um dos materiais
mais estudados de todos os tempos, o supercondutor YBaCuO. Este supercondutor
foi inicialmente produzido na forma de uma cerdmica multifasica apresentando a
seguinte composicdo nominal Y3 ,BaggCuOy4.5 entretanto, pesquisas mais detalhadas
identificaram que a fase responsavel pela supercondutividade a alta temperatura era a
YBa,Cu307.5" onde 3 representa o desvio & estequiometria ideal para o oxigénio.

Desde a sua descoberta até os dias de hoje, o supercondutor YBa,CuzO7.5
ainda vem sendo intensamente investigado. Isso se deve ao fato desse material
apresentar uma temperatura de transicdo superior a temperatura de liquefacdo do
nitrogénio, uma estrutura ndo usual e excelente propriedades supercondutoras. Entre
elas, podemos citar os elevados valores de campo e correntes criticas, 0 que o torna
atrativo para aplicacGes tecnoldgicas. Alem disso, no que tange a pesquisa bésica, a
obtencdo de amostras supercondutoras monofasicas permite uma investigacdo
sistematica da natureza do estado supercondutor nessa classe de materiais.

1.1 - Estrutura Cristalina

A estrutura cristalina do YBa,CuzO7.5 supondo & = 0, é ortorrbmbica
apresentando 0s seguintes parametros de rede: a = 3.82 A, b = 389 A e
¢ = 11.69 A.5® De acordo com a fig. 1.1, a cela unitaria é constituida basicamente
por dois planos de Cu-O( separados por um plano formado por ions de itrio. As
camadas que separam esses planos duplos de Cu-O) contém camadas de bario,
cobre e oxigénio ordenados e justapostos ao longo do eixo c. Nesse supercondutor a
disposicdo dos atomos de cobre na cela unitaria ocorre da seguinte forma: Dois
atomos de cobre, Cup encontram-se em cada plano de Cu-O ligados a cinco
atomos de oxigénio. Um terceiro atomo de cobre identificado como Cuy, o qual
encontra-se ligado a quatro atomos de oxigénio, estd localizado nas camadas que
separam 0s planos duplos de Cu-Op. A disposi¢do linear dos atomos de
Cuq - O - Cug - O -.., formando uma estrutura unidimensional ao longo do eixo
cristalografico b forma as chamadas cadeias lineares de Cu-Og;. Entdo, podemos
dizer que o sistema apresenta a seguinte sequéncia de planos ao longo do eixo c: Cu-
Oq) - BaO - Cu-Op) - Y - Cu-O) - BaO - Cu-O). Nessa configuragéo o sanduiche
Cu-Op) - Y - Cu-O( e denominado de camada de condugéo. Por outro lado, a
estrutura BaO - Cu-Op) - BaO chamada de camadas de reservatorio de carga,
conforme ilustra a fig. 1.1. As camadas que formam os planos duplos de Cu-Oﬁ
caracteristicos da cela unitéria sdo separadas por uma distancia da ordem de 3.4 A.
A distancia entre subsequentes planos de conducéo é da ordem de 8 All



Capitulo 1 - Propriedades Gerais do Sistema YBa,Cu307.5

Fig. 1. 1 - Estrutura Cristalina para o0 YBa,Cuz0.!"!

1.2 - O Comportamento de T.: O Modelo de Transferéncia de Cargas

Apesar da existéncia de muitas duvidas sobre a natureza do mecanismo
supercondutor dos HTSC, é certo afirmarmos que a temperatura critica de transicdo
supercondutora depende da concentragéo de portadores nos planos de Cu-O() e da
carga armazenada pelos atomos de oxigénio nas cadeias de Cu-Og). O montante
desta carga pode ser controlado atraves da manipulacdo da estequiometria do
oxigénio nas cadeias de Cu-Og ' *! ou por meio de substituigées atomicas.™® Sendo
assim, podemos estudar o comportamento de T, no YBa,Cu3O;.5 em funcdo da
concentracdo de oxigénio na cela unitaria, conforme ilusram os resultados das
fig.1.2e 1.3.
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Fig. 1.2 - O comportamento de T, em funcéo de 5. Fig. 1.3 - Soma de valéncias do plano de
Cu em fungéo de 5.

De acordo com a fig. 1.2,/ observamos que T. mostra um crescimento
abrupto de 0 a 60 K, para valores de o variando de 0.6 até 0.5, onde & representa o
desvio a estequiometria ideal para o oxigénio. Contudo, para concentracdes entre 0.5
> o > 0.35, a temperatura critica estabiliza em torno do valor de 60 K. Poréem, quando
o diminui de 0.35 para 0.18, a temperatura critica incrementa rapidamente o seu
valor em aproximadamente 30 K, tendendo suavemente a atingir o valor de 92 K
quando o valor de d decresce de 0.18 para aproximadamente 0. Conforme ilustra a
fig. 1.2, o comportamento de T.(d) apresenta dois platds compreendidos entre 0 < 6 <
0.18 e 0.35 < 8 < 0.5, onde o valor da temperatura critica se mantém relativamente
estavel. Este comportamento de T¢(d) tem sido observado sistematicamente em varias
amostras, independentemente do método utilizado na preparacdo das mesmas.”!
Cabe também ressaltar que o valor de T, se anula para concentracdes de & > 0.65.
Isso ocorre porque quando & ~ 0.65 a estrutura do material sofre uma transicdo da
fase ortorrébmbica para a fase tetragonal onde o0 YBa,Cuz0;.5 passa a ser um isolante.
O valor de 9, onde esta mudanca de estrutura é desencadeada varia um pouco de
amostra para amostra e esta fundamentalmente ligada ao método experimental
empregado no preparo da mesma.

Por outro lado, a variacdo de T.(), evidenciada na fig. 1.2, é explicada
através do modelo de transferéncia de cargas.l'! Este modelo esta baseado na soma
do valor da valéncia dos atomos de cobre existentes nos planos de Cu-O).' Em
outras palavras, a carga total associada aos planos piramidais de Cu-O em funcao da
concentragdo de oxigénio.

Com base neste modelo, o decréscimo da temperatura critica de transicdo de
90 para 60 K no YBa,Cu3;07.5 encontra-se associado a ocorréncia de uma grande
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transferéncia de carga negativa (aproximadamente 0.03 e/Cu) para os planos de
Cu-O(), quando o = 0.4. O desaparecimento da supercondutividade estaria ligado a
uma nova transferéncia de cargas, superior a primeira em & = 0.55, tendo como
consequéncia imediata o anulacdo de T. e a mudanca da estrutura cristalina para a
fase tetragonal a qual particulariza-se por ser isolante. E importante ressaltar,
conforme ilustra a fig. 1.3, o fato de que a quantidade de cargas nas cadeias de
Cu-O( decresce linearmente em funcéo da estequiometria de oxigénio ao passo que
a quantidade de carga nos planos de Cu-O() apresenta a mesma estrutura de platos
observada na fig. 1.2 para T.(d). Portanto, o transporte de carga e a
supercondutividade encontram-se fundamentados na remogéao de oxigénios existentes
nas ligacdes com os atomos de Cu quando o varia de 0 a 1. Entdo, a concepcdo de
que a transferéncia de cargas controla a variagdo de T, no YBa,Cu3O5.5 juntamente
com a idéia de que as cadeias de CuO comportam-se como reservatério de cargas
estdo bem fundamentadas.

Este modelo ainda apresenta-se como um forte candidato a explicar o
comportamento apresentado por T. quando elementos de transicdo 3d séo
substituidos parcialmente no sitio do Cu.™*¥ Isso se deve ao fato de que a substituicao
parcial dos atomos de Cu por esses elementos no YBa,Cu3O7.5 provoca um efeito
semelhante aquele observado na variacao de T (d).

1.3 - A Anisotropia Planar

Medidas de resistividade elétrica normal no YBa,Cu3O75 revelam a
existéncia de uma forte anisotropia na condutividade elétrica deste material ao longo
dos eixos cristalograficos a, b e c.

A anisotropia deve-se principalmente a estrutura cristalina do YBa,CuzO7.5.
Os planos de Cu-O¢y), os quais se estendem ao longo do plano ab, séo excelentes
condutores, porém, esses sao intercalados por planos de baixa condutividade.

A fig. 1.4 apresenta 0 comportamento da resistividade ao longo dos eixos a, b
e ¢ em funcdo da temperatura para um monocistal de YBa,Cu3zO7.5 de excelente
qualidade (sem maclas).**!

Fig. 1.4 - Resistividade nas direcdes a, b e ¢ para 0 YBa,Cuz07.5."
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Verifica-se que a resistividade p, € cerca de duas vezes maior que p, para
temperaturas entre T, e 275 K. A componente p. é aproximadamente 30 vezes maior
do que a resistividade ao longo do eixo a e 75 vezes superior a do eixo b.

1.4 - Comprimentos Caracteristicos

Dentre 0s comprimentos caracteristicos do estado supercondutor do
YBa,Cu307.5, podemos citar dois: o comprimento de penetragéo de London (A.) e 0
comprimento de coeréncia (). A razdo entre estes dois comprimentos nos fornece o
pardmetro de Ginzburg Landau, k = A./& onde k >> 1 para 0 YBa,Cu3Oy7.5 fato que o
classifica como um supercondutor do tipo Il.

A anisotropia deste supercondutor é novamente verificada através de valores
obtidos para & e A.. O comprimento de penetragdo de London para 0o YBa,Cu3O7.5
apresenta valores de aproximadamente A, ~ 1400 A ao longo do plano ab®™ e
Ac ~ 7000 A para o eixo c¢.*® Ao passo que o valor estimado para comprimento de
coeréncia ao longo do plano ab é de & ~ 14 A e para o eixo ¢ de & ~ 1.5 A.[*%

O alto valor de A_ juntamente com o reduzido valor encontrado para &
sugerem que a supercondutividade neste composto seja de carater bidimensional.
Chamamos a atencdo para o fato de que & apresenta um valor muito inferior ao
parametro de rede ¢ (c = 11.69 A).

1.5 - Defeitos Estruturais

Conforme discutido no item anterior, 0 YBa,Cu3O;.5 apresenta um
comprimento de coeréncia, ¢ com dimensfes, comparaveis a da cela unitaria, e
bastante anisotropico tornando as propriedades supercondutoras fortemente
dependentes da orientacdo cristalina. Em virtude disto, defeitos estruturais cuja
extensdo é da ordem ou maior do que o valor para 0 comprimento de coeréncia ¢,
passam a ser considerados muito relevantes. Portanto, o pequeno valor apresentado
por & confere as propriedades supercondutoras uma maior sensibilidade a
imperfeicdes quimicas e estruturais microscopicas. Em particular, a amplitude do
pardmetro de ordem é fortemente deprimida em superficies externas, fronteiras de
grdo e nos defeitos estendidos e locais. A rapida variagdo da amplitude do parametro
de ordem supercondutor com a posicdo deve-se principalmente a seu pequeno
comprimento de coeréncia. Desta forma, os defeitos microscopicos e mesoscopicos,
0s quais apresentam escalas de tamanho intragréo, juntamente com a existéncia de
defeitos macroscopicos podem influenciar diversas propriedades supercondutoras do
YBa,Cus07.s.

Conforme mencionado no paragrafo anterior, podemos classificar os defeitos
em funcdo de sua extensdo em trés niveis:

- Microscépicos: Esses defeitos também denominados de locais sdo o0s
seguintes: Vacancias de oxigénio, impurezas, desordem quimica, etc.. Esses defeitos
sdo tidos como quase-intrinsicos a estrutura do YBa,Cu3O7.5.

- Mesoscopicos: Também denominados de defeitos estendidos. Entre os
principais defeitos mesoscopicos destacamos as maclas, deslocagdes, falhas de
empilhamento ou ainda os defeitos colunares introduzidos artificialmente através de
bombardeamento com ions pesados.
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- Macroscdpico: Nesta escala, os defeitos caracteristicos sdo as fronteiras de
gréos, precipitados, poros de amostras cerdmicas e fases alternativas néo

supercondutoras como a fase Y,BaCuOs.
A fig. 1.5 apresenta uma ilustracdo para uma possivel fronteira entre grdos no
plano ab, constituindo um plano de macla.™*®

0\
a
A4

o

( 11 0) Plano de Macla O Atomo de Cu
® Vacdncia

Fig. 1.5 - Representacéo de uma interface de macla pararela & diregéo [110].14

As maclas, séo o tipo de imperfeicbes mais encontradas tanto em amostras
policristalinas quanto monocristalinas. As maclas ocorrem ao longo dos planos [110]

e ou [110]. Em outras palavras, as maclas sdo fronteiras de graos cristalinos, que tém
a direcdo ¢ e formam um éangulo de aproximadamente 45° com as direcOes
cristalograficas b e a. Isso, implica em que as redes cristalinas adjacentes apresentam
respectivamente 0s seus eixos a e b trocados, conforme a fig. 1.5. Uma possivel
explicacdo para a ocorréncia deste tipo de imperfeicdo sugere que a variacao
volumétrica sofrida pela amostra durante a mudanca de fase tetragonal para
ortorrbmbica causaria esta distorcdo na estrutura. Como consequéncia, a
minimizacdo de energia de distorcdo, juntamente com a restauracdo volumeétrica,
originam as maclas de interfaceamento.

1.6 - Junc0es Fracas ("'weak-links"")

A microestrutura de amostras supercondutoras de YBa,Cu3O7.5, bem como para 0s
demais HTSC, fabricadas a partir dos métodos convencionais de reacdo em sdlido,
caracteriza-se por apresentar uma distribuicdo de grdos supercondutores
aleatoriamente orientados. A escala de desordem estrutural resultante desta
aleatoriedade é da ordem do comprimento de coeréncia para 0 YBa,Cu3O7.5 Esta
circunstancia € desfavoravel, pois conduz ao espalhamento de elétrons nas fronteiras
de grdo resultando na supressdo da supercondutividade. Estes problemas séo
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intensificados pela presenca de materiais amorfos e fases secundarias. Portanto, os
fatores citados acima contribuem para que o acoplamento entre as fronteiras de gréos
supercondutores seja fraco. Este acoplamento fraco provoca um rapido decaimento
da densidade de corrente critica, J. na presenga de um pequeno valor de campo
magneético. Se o interfaceamento entre as fronteriras de grdos supercondutores
realizar-se por meio de um material isolante (SIS) entdo as supercorrentes terdo que
tunelar através dessa juncdo. Caso o material seja um metal normal (SNS), o
transporte ocorreré por efeito de proximidade.

Em supercondutores oxidos, geralmente granulares, o acoplamento de gréos
através das fronterias de grdos, na maioria dos casos, ocorre por meio de jungdes de
Josephson.'’”l A presenca destas juncdes se torna mais evidente em materiais
policristalinos porque os cristalitos sdo acoplados entre si através das barreiras
fracamente condutoras que se formam na superficie dos gréos. Tais sistemas sao
modelizados como meios de Josephson, nos quais o pardmetro de ordem varia
acentuadamente com a posicdo. No entanto, o alto grau de desordem e
randomicidade torna o tratamento deste problema bastante dificil.

Evidéncias experimentais da presenca de distribuicbes de juncdes fracas
podem ser obtidas em medidas de resistividade.l*®! Em sistemas ceramicos demostra-
se claramente que a transicao resistiva € um processo em duas etapas. Num primeiro
momento a supercondutividade se estabelece dentro dos grdos e num segundo
estagio, a ordem de longo alcance é estabelecida através da percolacdo dos graos.
Estas juncOes sdo sensiveis a aplicacdo de campos magnéticos e as correntes de
transporte as quais tendem a provocar o desacoplamento dos graos. O efeito devido a
aplicacdo de campo magnetico é ilustrado na fig. 1.6.

[ (a) (
3 -

p(T} (mQ cm)

dp/dT (mQ cm/K)

80 8l4 . 88 92
TEMPERATURA (K)

Fig 1.6 - Curvas de p(T) em funcdo de H = 0, 0.005, 0.01, 0.02, 0.05, 0.1, 0.2 e 0.5 kOe e suas
respectivas derivadas para 0 GdBa,Cu;0-.5*!
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Por outro lado, a presenca de camadas ndo supercondutoras entre os planos de
Cu-Op) € a principal justificativa para o fraco acoplamento entre eles. Esse
acoplamento fraco estd baseado na anisotropia usualmente expressa pelo parametro
de anisotropia £ = (m / M), onde m e M sdo as massas eletronicas efetivas no plano
ab e ao longo do eixo c. Alguns autores se referem a esse tipo de acoplamento em
termos de juncdes de Josephson intrinsicas ao material.

Em materiais monocristalinos apresentando inomogeneidades, como defeitos
de rede ou dopagem de oxigénio, também pode ocorrer um acoplamento fraco entre
regides supercondutoras (onde a estequiometria de oxigénio é proxima da ideal) e
regides subdopadas e como tal fracamente supercondutoras, ou ndo-supercondutoras.

11



Capitulo 2 - O Efeito da Adicao de Sr, Zn e Mg na
Supercondutividade do YBa,Cu307.5

Os HTSC, na sua grande maioria, sdo sistemas 6xidos metalicos apresentando
uma estrutura cristalina bastante complexa. Inimeros estudos experimentais, com o0
objetivo de pesquisar o papel das propriedades fisicas, quimicas e supercondutoras
destes materiais vém sendo realizados. Dentre estes, destacamos a relevancia do efeito
das substituicfes quimicas na estrutura e nas propriedades supercondutoras destes
compostos.

O supercondutor YBa,Cu3O7.5 € um dos materiais supercondutores preferidos
para investigar o efeito das substituicdes quimicas nas propriedades supercondutoras.
A grande estabilidade e portanto a unicidade da fase supercondutora YBCO-123 é um
dos fatores que o credencia para tal estudo.

2.1 - O Sistema YBa,., Sry Cu307.5

Os efeitos causados pela aplicagdo de pressdo hidrostatica nas propriedades
estruturais (parametros de rede) e supercondutoras (valor de T¢) no YBa,Cu3O;.5 sdo
reproduzidos por meio de substituicdes quimicas. O efeito de pressdo hidrostatica
causado pela substituicdo quimica ajuda a melhor compreendermos o mecanismo
elevador de T, nesse material.

Particularmente, a maneira mais facil de reduzir as distancias interatbmicas
sem alterar o ambiente eletrénico € substituir parcialmente Ba por Sr no
YBa,Cuz07.5. Isso se deve ao fato de que o atomo de Sr é menor do que o de Ba e
ambos sdo divalentes. A introducdo de atomos de Sr ndo altera a concentracdo de
lacunas ao longo dos planos de Cu-O( ao mesmo tempo que produz um efeito de
compressdo da cela unitaria. Entretanto, a substituicdo parcial do Ba por Sr no
YBa,Cuz07.5, dependendo da proporcao utilizada, induz um decréscimo de T, e acima
de um certo limite torna a fase YBCO-123 instavel.

2.1.1 - Propriedades Estruturais

Diversos trabalhos realizados no sistema Y Ba,.xSr«Cuz0O5;.5 revelaram que os
atomos de Sr substituem diretamente os atomos de Ba em uma proporcdo bastante
elevada.l**?? Estudos de difracdo de raio-X, realizados em amostras preparadas a
pressdo ambiente, revelaram que a substituicdo de 50 % do Ba por Sr (x = 1) ndo
provocou o aparecimento de nenhuma fase estrutural diferente daquelas conhecidas
para 0 YBa,Cu3O;.5. J4, para percentuais entre 75 e 85 % (1.5 < x < 1.7), foi
constatada a formacgdo de fases esplrias e para concentracBes superiores a 85 %
(x > 1.7), o composto assume um carater isolante.”®! Entretanto, sob condicdes
experimentais adequadas é possivel a obtencao do supercondutor Y Sr,Cu3zOx onde Ba
é trocado integralmente pelo Sr.l*!

A substituicdo parcial do Ba por Sr implica na compressédo da cela unitaria
ortorrdmbica. O valor dos eixos cristalogréficos a, b, e c apresenta variacdo de
amostra para amostra.[?>?®! Na maioria das vezes, eles mostram um decréscimo linear
para concentracOes de Sr variando entre 0 < x < 1, ndo tendendo a tetragonalizagéo da



Capitulo 2 - O Efeito da Adicdo de Sr, Zn e Mg na Supercondutividade do
YB&QCU@QM

cela unitaria.’®*! Uma pesquisa mais detalhada sobre a variacdo apresentada por
algumas distancias interatbmicas do composto YBa,.xSrcCu3O7.5, onde 0 < x < 1, foi
realizada® e os resultados sdo ilustrados na fig. 2.1.

Fig. 2.1 - Cela unitaria do YBa,,SryCuzO7.s€ 0 comPortamento de algumas distancias
Interatdmica sem funcéo de x (0 < x < 1).1%!

Nota-se na fig. 2.1, que a compressdo da cela unitaria ao longo da direcéo ¢
acontece na regido compreendida entre os planos de Cu-O(,) e as cadeias de Cu-O(y).
A distancia de ligagdo existente entre os atomos de Cu) e Oy decresce rapidamente
com 0 aumento da concentracdo de Sr, a0 mesmo tempo que a distancia de separagao
entre os atomos de Cugy e Oy diminui suavemente. Portanto, Oy € deslocado em
dire¢cdo ao plano de Cu-O), definido na fig. 1.1. O plano composto por Ba(Sr)
movimenta-se na mesma direcdo que Oy 0 que leva a concluir que suas posicoes
relativas ndo se alteram ao longo do eixo cristalografico c. Esses resultados
encontram-se em comum acordo com os obtidos utilizando-se a técnica de absor¢do
de raio-X para a estrutura fina (EXAFS), onde foi constatado uma distorcdo da
estrutura em torno dos 4tomos de Sr no plano Ba(Sr).[?”

13



Capitulo 2 - O Efeito da Adicdo de Sr, Zn e Mg na Supercondutividade do
YB&QCU@QM

Feitas estas consideracgdes, sugere-se que a distor¢do ocorrida no sitio do Ba,
devido a substituicdo parcial por atomos de Sr, ndo tende a criar uma simetria
tetragonal na estrutura para concentracées inferiores a x < 1. Esta caracteristica, revela
que o ordenamento das cadeias de Cu-O(;) néo é fortemente afetada por este tipo de
dopagem. Por outro lado, o deslocamento em conjunto do plano Ba(Sr) com os
atomos de O em direcdo aos planos supercondutores de Cu-O), devido ao aumento
da concentracdo de Sr, indica que nenhuma redistribuicdo de carga entre os planos
supercondutores de Cu-Op e as cadeias de Cu-Ogy ocorre.™! Além disso, as
distancias interatdmicas entre os atomos de Cu), O) e Os) no plano supercondutor
ndo apresentaram variagdo significativa, colaborando assim para a ndo alteracdo do
ambiente eletronico em torno dos atomos de Cuy).

Maregio et al’®® realizaram um estudo experimental constrastando os efeitos
produzidos pela aplicacdo de pressdes hidrostatica e quimica (“doping” com Sr) a
estrutura do YBa,Cu307.5. Os principais resultados observados foram os seguintes:

- A contracdo dos parametros de rede devido a aplicacdo de pressdo quimica
ocorre de maneira isotropica ao passo que o efeito produzido pela aplicacdo de
pressdo hidrostatica é anisotropico pois a taxa de decréscimo do eixo c e
aproximadamente o dobro da taxa apresentada pelos eixos a e b.

- A distancia de separagdo entre os planos de Cu-O() aumenta quando aumenta
a quantidade de Ba substituida por Sr e diminui quando aumenta o valor da pressao
hidrostatica aplicada a cela unitaria do YBa,Cu3O7.5.

- A completa substituicdo do Ba por Sr no YBa,Cu3O7.5 induz uma variacéo
nos parametros de rede equivalente a aplicacdo de uma pressdo externa entre 5 a
10 GPa.

- A distancia de separacéo entre os atomos de Cup) e Oy diminui com a
utilizacdo de ambas as técnicas.

Por outro lado, a fase estrutural do sistema YBaSrCu3O-.5 foi estudada em
funcéo da concentragdo de oxigénio. Medidas de difracédo de raio-X (XRD) acusaram
dois tipos de fases dependentes da concentragdo de O, nesse sistema. Para
concentragdes de O, < 6.6, a fase é tetragonal, ao passo que, para concentragcdes entre
6.6 < O, < 7, a estrutura é ortorrombica e para concentra%(")es de O, = 7, conseguidas
em altas pressdes de oxigénio, a fase volta a ser tetragonal.[?®!

Outro efeito importante causado pela substituicdo parcial do Ba por Sr é o
aumento significativo da densidade de centros de “pinning”. Saito et al® revelam que
a substituicdo de 1 % do Ba por a&tomos de Sr em monocristais de YBa,Cuz05.5 tende
a aumentar a densidade de maclas em pelo menos trés vezes em relacdo ao sistema
puro.

A fig. 2.2 ilustra imagens de microscopia eletronica de transmissdo de alta
resolucdo (HRTM) obtidas ao longo dos planos [001] de monocristais de
YBa,Cuz07.5 dopados com 1 % de atomos de Sr. Estas imagens foram analisadas em
computador através da técnica de filtragem de Fourier.

Na regido delineada por um traco oval da fig. 2.2, os planos de rede trocam
suas orientacOes abruptamente e até um pequeno deslocamento lateral ao longo da
fronteira das maclas também pode ser observado. Estas caracteristicas estendem-se ao
longo da superficie de todo o cristal e ndo apenas para a regido em destaque. Segundo
0s autores, a distorcdo da rede observada ao longo dos planos de maclas seria
resultado da decoracgéo destes por pequenos cachos de Sr precipitados nas vizinhancas

destes planos de maclas.
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Fig. 2.2 — Imagem HRTM para YBaCuO-Sr1%. Fig. 2.3 - Diagrama JxB parao cristal
mostrando os planos [100].[%°! de YBa,Cu;0;.5 puro (cristal A) e

para o cristal de YBa,Cus0;.sdopado
com 1% de Sr (cristal B).”*!

O aumento da eficiéncia do mecanismo de "flux pinning" do monocristal de
YBa,Cuz07.5 dopado com 1 % de Sr (cristal B) € mostrado na fig. 2.3. Nessa figura,
as curvas de densidade de corrente critica em funcdo da intensidade de campo
magnético aplicado, J.(B // c¢) obtidas para o monocristal de YBa,CuzO75 puro
(cristal A) e para o monocristal de YBa,CuzO;.5 dopado com 1% de Sr (cristal B) séo
comparadas.

O wvalor de J(B = 1 T) apresentado pelo monocristal dopado é
aproximadamente 80 vezes maior que o valor de J.(B) obtido para o cristal puro. De
acordo com Saito e colaboradores esta diferenca deve-se ndo apenas ao aumento da
densidade de maclas mas principalmente a formacdo de "clusters" de Sr isolados
cercados por campos de tensdo, 0s quais exercem importante "pinning" isotropico.

2.1.2 - O Comportamento de Tc

A transicdo normal-supercondutor do sistema YBa,.xSrcCu3O7.5 foi pesquisada
a partir da realizacdo de medidas de resistividade elétrica em funcdo da temperatura,
o(T)¥?* e os resultados sdo ilustrados pela fig. 2.4.

As curvas de p(T), para valores de x compreendidos entre 0.2 e 1.5, sdo do
tipo linear desde a temperatura ambiente até as proximidades de T.. O elevado valor
de resistividade apresentado pela amostra de x = 1.5, provavelmente, esta relacionado
com a presenca de material isolante (inomogeneidades). As curvas de p(T) séo
caracterizadas por uma transicdo supercondutora bem definida, exibindo uma
largura de transicdo de aproximadamente 3 K. Os valores obtidos para T.(x) s@o
apresentados na fig. 2.5.
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Fig. 2.4 — Curvas de p (T) para 0 YBa,,Sr,CusO7.5 ! Fig. 2.5 — Variac&o de T¢(X) no
YBa,.,SrCuz07.5 %!

O decréscimo inicial apresentado por T¢(x) é de aproximadamente —0.45 K por
centésimo de Sr, seguido, a partir de x [ 0.25, de uma queda de -0.11 K por
centésimo de Sr até as proximidades de x = 1.

Em particular, a amostra de YBaSrCu30O-.5 apresenta uma largura de transicéo
resistiva de apenas 1.3 K. Esta pequena largura de transicdo pode estar associada a um
ordenamento das impurezas de estroncio contidas no composto.

No que diz respeito a concentragdo de O, pode-se observar na fig. 2.6 que o
efeito, no valor da temperatura critica, causado pela substituicdo por Sr, apresenta
menor intensidade nas regides onde d € pequeno.
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O platd existente por volta de & ~ 0.4 no composto YBa,Cuz0O7.5, 0 qual é
responsavel pela formacéo da chamada fase orto-11,*"! caracterizada pelo ordenamento
parcial das vacancias de Op) nas cadeias de Cu-O), desaparece para as amostras
dopadas com estroncio. Este tipo de comportamento sugere que o ordenamento das
vacancias ndo ocorre para amostras de YBaSrCuO, o que, de certa forma, € suportado
pelo deslocamento do limite de mudancga da fase ortorrdbmbica para tetragonal para
baixas concentracdes de O,.B"

2.1.3 - O Mecanismo de Depresséo para Tc

A formulacdo de um modelo que aponte o mecanismo responséavel pela
supressdo da supercondutividade no sistema YBa,.xSrcCu3O;.5 € ainda uma questao
em aberto. Muitas hipdteses para tal comportamento sdo levantadas na literatura. No
préximo paragrafo descreveremos algumas delas.

E bem conhecido que a substituicdo parcial do Ba por Sr provoca
modificacbes na estrutura do sistema YBa,Cu3O7.5. Modificacbes como a contracéo
da cela unitaria, decréscimo da distancia entre o plano formado por Ba(Sr) e os duplos
planos de Cu-O¢) e a insignificante variacdo na disposicdo dos planos Cu-Op) - Y -
Cu-O(y) provocam a distorgdo da estrutura local.?” Tal distorcéo tem sido apontada
como sendo o agente causador da depresséo de T, desde que por esta razdo vacancias
de oxigénio adicionais sejam introduzidas na estrutura, contribuindo assim para a
deterioracéo da supercondutividade neste sistema.’*!

Célculos de soma de valéncia de bandas (BVS) realizadas para o sistema
YBa,.,SrCusO7.5, em funcdo de x por Licci et al,*? revelaram que a substituicio
parcial do Ba por Sr proporciona um alivio na tensao existente nos planos de (Ba/Sr)-
O. Esta diminuigdo da tenséo evitaria uma transferéncia de cargas entre as cadeias de
Cu-O) e os planos supercondutores de Cu-O quando a estequiometria do oxigénio
é fixa o que segundo os autores, seria responsavel pelo decréscimo de T, neste
sistema.

Uma outra sugestdo é apresentada por Chang et al®®® Este grupo pesquisou a
estrutura eletronica do sistema YBa,..SrxCuzO7.5 para valores de x compreendidos
entre 0 e 0.5, utilizando-se da técnica de absor¢édo de raio-X. Particularmente, foram
observados os espectros relativos a Ol1s e Cu2ps;. Eles propdem um modelo,
segundo o qual, o desaparecimento da supercondutividade ocorre devido ao
aprisionamento de buracos (portadores) junto aos atomos de oxigénio existentes no
plano Ba/Sr, (Os)). Isto ocorreria devido a uma possivel redugéo da ligagdo covalente
entre Basq € O, induzida pela substituicdo do Ba por Sr. Além disso, os autores
descartaram a hipotese de deficiéncia de O, como uma das causas para o decréscimo
do valor da temperatura critica de transicdo. Levantam esta hipotese, fundamentados
no fato de que a amostra de YBa,Cu3O7.5 apresentou uma menor intensidade no
espectro de oxigénio, detectado para as bandas de valéncia e de condugdo do que 0s
compostos dopados com estroncio.®*!

Também devemos citar que para concentragcbes de x = 1.7, ocorre uma
mudanga da estrutura ortorrébmbica para tetragonal no composto YBaSrCuO. Esta
mudanca, provavelmente é causada pela desordem implantada ao longo das cadeias
Cu-O e planos de Cu-Oéz), em virtude da substituicdo no sitio do Ba. Este
comportamento levou UgluB** et al a acreditarem que uma certa porcentagem minima

17



Capitulo 2 - O Efeito da Adicdo de Sr, Zn e Mg na Supercondutividade do
YB&QCU@QM

de Ba € necessaria para manter o carater supercondutor no sistema. Baseados neste
raciocinio, 0s autores sugerem que a supressdo do mecanismo supercondutor ndo esta
associado apenas as cadeias ou apenas aos planos de Cu-O(,) separadamente, mas a
um processo, que envolva ambos.

Ainda devemos ressaltar que os diversos modelos, empregados na explicagao
da supresséo de T¢(x), foram desenvolvidos a partir de resultados obtidos em amostras
policristalinas. Os dados provenientes dessas amostras ndo sdo suficientes para a
realizacdo de um modelo tedrico mais bem fundamentado. Por outro lado, muito
pouco, ou quase nada, foi pesquisado em amostras monocristalinas para esse
composto. 25!

2.2 - O Sistema YBa,Cu3,Zn,O7.5

A elucidacdo do papel desempenhado pelo sitio do Cu na supercondutividade
do sistema YBa,CuzO;.5 é tida como crucial para a compreensdo da natureza do
mecanismo de acoplamento dos pares de Cooper nesse sistema.

Uma maneira experimental segura de investigar e compreender o verdadeiro
papel desempenhado pelas cadeias de Cu-Ouy e planos de Cu-Op na
supercondutividade do YBa,Cuz05.5 é realizar substituicdes quimicas no sitio do Cu
por elementos metélicos de transicdo com a camada eletrénica d completa ou quase
completa ou por elementos apresentando o nivel d sem elétrons.

Desta forma, realizando substituicbes quimicas parciais do Cu por ions
apresentando diferentes estados de valéncia e estruturas eletrénicas intrinsecas torna-
se possivel pesquisar o balanceamento de carga, concentracdo de portadores e
caracteristicas magnéticas desempenhado pelos planos de Cu-O) e a sua relagdo com
o valor de T..

2.2.1 - Propriedades Estruturais

Entre tantos elementos utilizados na investigacdo do papel desempenhado pelo
sitio do Cu nas propriedades supercondutoras do YBa,Cu3O7.5 0 Zn € um elemento
que se destaca dos demais pelo fato de apresentar uma valéncia igual a +2, valor
semelhante a valéncia apresentada pelos atomos de Cu e por possuir o nivel 3d
completo, portanto, ndo oferecendo complicacbes como a possivel introducdo de
momentos magneéticos no sistema.

Alguns trabalhos®">% apontam para um limite de solubilidade dos atomos de
Zn no sitio do Cu em torno de 10 % (x = 0.3).

Xiao® observa que o sistema YBa,Cus«ZnO75 conserva 0 carater
ortorrbmbico da estrutura até atingir o limite de solubilidade, em torno de
x [00.3. Esse comportamento € descrito pela fig. 2.7 a, a qual destaca a variagdo dos
parametros de rede a, b e ¢ em funcdo do conteddo Zn. A fig. 2.7 b apresenta o
comportamento de T, em funcdo de x (%) obtido a partir de medidas de magnetizacéo
(simbolos fechados) e resistividade (barras).
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2.7 - a) Variagdo dos parametros de rede e b) Variacio de T, em fungéo da concentragéo de zZn.B"!

O paré@metro ¢ ndo apresenta alteracdo significativa em funcao de x (%). O
parametro que mede a distorcdo ortorrdmbica (b-a)/(a+b) apresenta valores muito
préximos ao do sistema YBa,Cu3O7.5 puro.

A supercondutividade desaparece completamente para percentuais de Zn em
torno de 12-13 at. %. Isto ocorre enquanto o sistema mantem a estrutura ortorrombica
peculiar do YBa,Cuz07.5 ndo dopado.

2.2.2 - O Comportamento de T,

O comportamento da T, em funcéo da substituicdo parcial do Cu por Zn no sistema
YBa,Cuz07.5 foi pesquisado por Zagoulaev etal. usando medidas de resistividade

19



Capitulo 2 - O Efeito da Adicdo de Sr, Zn e Mg na Supercondutividade do
YB&QCU@QM

elétrica, po(T).*¥ Apresentamos a seguir os resultados de p(T) em amostras

policristalinas de YBa,Cus.xZnxO7.5para diferentes concentragcdes de Zn, veja fig. 2.8.
Por outro lado, a fig. 2.9 ilustra o comportamento de T¢(x), obtido a partir da analise
dessas medidas.
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Fig. 2.8 — Curvas de p (T) para o YBaCuz..Zn, O7.5 ¥ Fig. 2.9 — O comportamento de

Te(x).

Observamos que a resistividade normal, pn(T) cresce com o aumento do
conteudo de Zn e que nessa regido o comportamento € do tipo metalico (dp/dT > 0)
até 8 % de Zn. Contudo, segundo o autor, para valores de Zn superiores a 10 % a
Pon(T) exibe uma inclinagdo negativa ou seja um comportamento ndo metalico. Isso
mostra que uma pequena porcentagem de Zn é suficiente para suprimir
completamente a supercondutividade e tornar o composto um isolante a baixas
temperaturas.

A fig. 2.9 ainda mostra que a temperatura critica de transicdo decresce
linearmente em funcdo do aumento da concentracdo de Zn a uma taxa igual a
-dT/dx = 10 £ 2 K para cada incremento de um porcento atbmico de Zn. Resultados
similares foram obtidos em amostras dopadas com &tomos de Mg no sitio do Cu.l*”! E
esta taxa de decréscimo de T, é, pelo menos, trés vezes superior a do sistema dopado
com Ni.

2.2.3 - O Mecanismo de Depressao para T,

Uma explicacéo satisfatoria para 0 mecanismo que explica a reducao de T no
supercondutor YBa,CuzO;.5 com a substituicdo parcial do Cu por Zn ainda encontra-
se em debate. Contudo, algumas hipdteses séo sugeridas na literatura.

A existéncia de um termo linear nos dados experimentais de calor especifico
em funcéo da temperatura em amostras de YBay(Cui.xZny)307.5, para temperaturas
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inferiores a T, sugeriu inicialmente que o Zn provoca um efeito de quebra de pares no
YBa,Cuz07.5 141

Alguns autores trabalham com a hipdtese de que a inducdo de momentos
magnéticos nos ions de Zn, devido a acdo de sitios vizinhos, poderia originar
espalhamento magnético, o que seria responsavel pela depressdo de Tc.[***®! Esta
hipdtese vem sendo sustentada por estudos experimentais da contribuicdo de Curie a
susceptibilidade magnétical*® e & analise da largura da linha de relaxacdo magnética
nuclear (NMR) do &Y .[*

Segundo Sun e Maki™* o parametro de ordem supercondutor é uniformemente
suprimido devido a adicdo de impurezas. Ainda, segundo os autores, um decréscimo
linear de T.(x) deve ser esperado no limite de Tc(x?/TC [J0.5 acompanhando a elevacéo
da razdo de espalhamento. Entretanto, Uemural*®' propds que o parametro de ordem
torna-se espacialmente inomogéneo devido a realizagdo de substituicBes quimicas e
que sua amplitude é totalmente suprimida préximo das impurezas.

Por outro lado, estudos experimentais*®! atribuem a depresséo de T no sistema
YBa,y(Cu;xZny)307.5 a efeitos de desordem e a reducdo na densidade efetiva de
portadores nos planos supercondutores de Cu-O() 0 que induziria um decréscimo de
estados N(E). Este ponto de vista ndo foi bem aceito devido ao fato de que o Zn
apresenta um estado fixo de oxidagdo +2 similar ao dos atomos de Cu localizados nos
planos de Cu-O() e tambem por que o0 valor dos seus respectivos raios i0nicos séo
comparaveis. Entdo, em virtude disso, acredita-se que a dopagem com atomos de Zn
ndo exerce grande influéncia sobre o balango de cargas nos planos de Cu-O() do
YBa,Cuz07.5. Portanto, uma possivel reducédo da concentracdo de lacunas ndo seria o
fator responsavel pela depressdo do mecanismo supercondutor para este sistema.

Entretanto, Guptal*”! afirma que embora a adicdo de impurezas de Zn ao
YBa,Cuz07.5 ndo provoque alteracdes significativas na densidade de portadores, ela
pode colaborar para a ndo uniformidade da distribuicdo destes o que por sua vez
perturbaria consideravelmente a integridade eletronica dos planos de Cu-Op
contribuindo assim para a degradacdo da supercondutividade neste composto. Gupta
sugere que para pequenas concentragdes de impurezas, as mudancas na estrutura
eletronica dos planos de Cu-Oy) estariam ligadas a possiveis modifica¢fes locais na
densidade de portadores sem provocar uma mudanca significativa da densidade de
portadores como um todo.

2.3 - O Sistema YBa,Cuz \Mg,07.5

2.3.1 - Propriedades Estruturais

Diversos estudos experimentais realizados em amostras policristalinas de
YBa,Cusz.xMgxO7.5 revelam que o limite de solubilidade do Mg no sitio do cobre é
bem pequeno. Um dos estudos pioneiros realizados neste sistema,*®! aponta para um
limite de solubilidade de até 20%. Contrapondo a este valor, Tiernam!*®! defende um
indice menor do que 1%. Entretanto, em recentes estudos, Raffo*” e Figueiras!®”
apontam respectivamente para um limite de solubilidade variando entre 2.5 %
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(x =0.075) e 5 % (x = 0.15), ambos enfatizam a formacdo de fases espurias para
concentracgdes superiores a 5 % de Mg. A baixa solubilidade para os atomos de Mg no
sitio do Cu é também verificada no processo de produgdo de amostras texturizadas de
YBa,CusO75 dopadas com Mg.P% As amostras texturizadas foram crescidas
utilizando-se o0 método de “top seeding” e utilizando a seguinte
estequiometria: YBa,CuzO7 + 30 wt% Y,BaCuOs + a wt% MgO, onde a representa a
porecentagem de MgO empregada e varia entre os valores de 0.05 e 17 % do peso da
amostra (wt). A partir de analises de mapeamento por microscopia eletrnica
varredura (SEM) foi  detectada a existéncia de segregacdes provenientes de
particulas de MgO. Estas segregacGes foram observadas em amostras onde a
concentracdo de MgO utilizada foi superior a 1 wt%. Particularmente, na amostra
com 17 wt% verificou-se que a segregacdo de particulas de MgO mantem seus
tamanhos e forma esférica habituais. Este estudo comprova a baixa solubilidade
apresentada pelo Mg na estrutura do YBa,Cu3O7.s.

No que tange ao comportamento dos parametros de rede!® em funcéo da
dopagem com Mg, se observa que os eixos a e b do YBa,Cu3O7.5 dopado com Mg néo
mudam seus valores de maneira drastica e nenhuma variacdo da distorcdo
ortorrémbica (b-a)/(b+a) foi observada. No entanto, o pardmetro de rede ¢ mostra um
decréscimo significativo e tendéncia a um valor de saturagdo em fungdo do aumento
da quantidade de Cu substituida por Mg.

Segundo Raffo, a tendéncia de saturacdo apresentada pelo pardmetro ¢ em
funcdo do aumento da concentracdo de Mg no YBa,Cus«MgxO7.5 juntamente com a
observacdo do surgimento de fases espurias para x > 0.075 sugerem que 0s atomos de
Mg entram na estrutura do YBa,CuzO--5 e substituem preferencialmente o sitio do Cu
com o limite de solubilidade inferior a 2.5%.

Figueiras et al® confirmam esta hiptese por meio de anélises termo-
gravimétricas (TGA), realizadas em atmosfera de oxigénio (1 bar), de amostras
policristalinas de YBay(Cu1.xMgx)307.5 para x < 0.1. A TGA permite a determinagéo
da perda de oxigénio () quando a temperatura é elevada a um valor acima da
transicdo estrutural teragonal-ortorrombica do YBa,CuszO7.5. A perda de oxigénio, o
observada em 900°C ¢ aparentemente independente do montante de atomos de Mg
substituidos. Os resultados sdo apresentados na fig. 2.10.

Fig. 2.10 - Analises termogravimétricas em atmosfera de O, para 0 YBa,(Cu;,Mgy);07.5""
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De acordo com Figueiras, enquanto esse comportamento de & no
YBa,Cusz.xMgxO-.5 € similar ao encontrado no sistema YBa,Cus4Zn,07.5, ele é muito
diferente do obtido para outras substitui¢des iénicas, como Fe** ou AI** nas quais é
observado um decréscimo de & em funcéo do montante substituido.®™ Partindo desta
analogia, 0s autores sugerem que os &tomos de Mg** substituem os 4&tomos de Cu nos
planos de Cu-O) o0 que ja fora constatado, por meio de difragdo de neutrons, para o
sistema dopado com Zn.?

2.3.2 - O Comportamento de T,

O comportamento em funcao da dopagem do Cu com Mg para T, foi estudado
em detalhes por Figueiras et al®® em amostras policristalinas e texturizadas.

A fig. 2.11 apresenta as curvas de suscetibilidade magnética DC em funcéo da
temperatura, para H = 0.003 kOe // c, obtidas em amostras texturizadas de

YBa,Cu307.5 para diferentes concentragdes de MgO.
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Fig. 2.11 - Curvas de Magnetizacdo para amostras de YBa,Cus0; + 30 wt% Y,BaCuOs +
a wt% MgO. Os simbols representam o contetido nominal de MgO em wt%.5%

O valor de T, segundo os autores, foi definido como o ponto médio da
transicdo magnética. Um decrescimo acentuado em T, é observado mesmo para
pequenas concentracdes de MgO. Particularmente, para amostra com 17 wt% de MgO
o valor de T, foi reduzido para 45K. Devemos ressaltar a pequena largura da transicéo
supercondutora apresentada por todas as amostras.

A anélise dos resultados ilustrados pela fig. 2.11 proporciona a obtengdo do
comportamento de T, em fun¢do do conteudo nominal de MgO presente no peso da
amostra (wt%), representado por a na fig. 2.12 a. O coeficiente a é definido a partir
da formula estequiomeétrica YBa,Cu3O; + 30 wt% Y,BaCuOs + a wt% MgO
empregada no processo de texturizacdo. Por outro lado, a fig. 2.12 b representa o
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desempenho de T. em funcdo da porcentagem real de &tomos de Mg absorvida pela
estrutura do composto YBa,CuszxMgxO7.5 representada pelo simbolo x (% at) onde
uma comparacao com o efeito produzido em T, pela dopagem com atomos de Zn é
justaposta.

A fig. 2.12 a apresenta dois regimes distintos para 0 comportamento de
T¢(a), 0s quais podem ser separados em: Um regime onde T, decresce linearmente em
funcdo do conteddo de MgO para a < 0.3 wt% e um regime que mostra uma
tendéncia a saturacdo do valor de T, para a > 0.3 wt%, onde o representa o valor da
porcentagem de MgO.
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Fig. 2.12 a) - T(a) em funcéo do contetido de MgO 2.12 b) - T, em fungéo de x (% at).[**]

em wt%.%

Analisando este comportamento de T., chegamos a conclusdo de que o
decréscimo linear apresentado por T. reflete a regido composicional onde todos 0s
atomos de Mg sé@o incorporados a estrutura do YBa,Cu3O;.5 no sitio do Cu e o
composto assume a forma estequiométrica de YBay(Cu;x Mgx)307.5. Conforme ilustra
a fig. 2.12 b, este ato permite estimar a porcentagem atbmica de atomos de Mg que
substitui os atomos de Cu no supercondutor YBay(Cuix Mgy)3O7.5 para cada
composic¢do nominal de a (wt%).

Na fig. 2.12 b, o decréscimo linear de T¢(x) segue a razdo dT /dx 012 K/at%
de Mg, simbolos fechados. Esta taxa dT./dx apresenta um valor similar ao obtido, a
partir de medidas de resistividade elétrica, em uma amostra policristalina dopada com
MgH? (11 K/at%) e com Zn.¥ Particularmente, os valores de T¢(x) para a amostra
dopada com Zn (simbolos abertos) sdo comparados com os obtidos para amostra
texturizada de Mg na fig. 2.12 b.

Por outo lado, € importante ressaltarmos a clara semelhanca observada entre
0s sistemas dopados com Mg e Zn o que reforca a tese de que os 4tomos de Mg?*
substituem os atomos de Cu nos planos de Cu-O(y).
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2.3.3 - O Mecanismo de Depresséo para T,

Embora os atomos de Zn e Mg apresentem um nivel de valéncia igual a +2 e
ambos comportam-se como impurezas nao magnéticas, que substituem
preferencialmente os &tomos de Cu nos planos de CuO; na estrutura do YBa,Cuz07.5,
é importante ressaltar que estes &tomos apresentam algumas diferencas. Por exemplo,
suas estruturas eletronicas sao diferentes (Zn 4s%d® e Mg com 3s?). No que tange a
efeitos estruturais, verifica-se que a substituicdo parcial do Cu por Mg provoca uma
maior diminuicdo no tamanho da cela unitéria do YBa,Cu3O7.5do que o0 Zn, isso se
deve ao menor tamanho do aomo de Mg em relacdo ao de Zn (ng2+:0.65A e
rzn2"=0.75A).

Por outro lado, essas diferencas ndo impedem que a supressdo das
propriedades supercondutoras no composto dopado parcialmente com atomos de Mg
apresentem resultados semelhantes aos obtidos em sistemas dopados com atomos de
Zn. Baseado nessa peculiaridade, varios autores concluem que as teorias formuladas
para explicar as causas responsaveis pela depressdo do mecanismo supercondutor do
sistema YBa,Cus.xZnO7.5 podem ser estendidas ao composto YBa,Cuz xMgxO7-5 .

No entanto, Raffol*” atribui a depressdo de T, no sistema YBa,CusxMg,O7.5 a
um possivel efeito de desordem no interior dos grdos supercondutores. Efeito esse,
produzido pela dopagem com atomos de Mg. O aumento da interacdo Coulombiana
reduziria a amplitude do parametro de ordem supercondutor e desta forma a
temperatura critica de transicdo, T, assumiria valores menores. Este raciocinio esta
fundamentado no fato de que o &tomo de Mg ndo apresenta elétrons no nivel
eletrénico d e, portanto, a supressdo do mecanismo supercondutor ndo pode ser
atribuida ao distarbio dos orbitais de hibridizacdo do cobre 3d e oxigénio 2p
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Nesse capitulo, ilustraremos e discutiremos algumas propriedades magnéticas
dos HTSC.

Inicialmente, abordaremos alguns conceitos béasicos utilizados na
caracterizacao da dinamica de fluxo desses materiais.

Num segundo momento, nos deteremos a supercondutividade intergranular
onde discutiremos as peculiaridades fenomenologicas inerentes a dindmica de fluxo de
Josepshon em supercondutores granulares contrastando-a com a dinamica de fluxo
intragranular de Abrikosov.

Finalizaremos este capitulo descrevendo o0s principais aspectos teoricos
empregados na interpretacdo da linha de irreversibilidade magnética, LIM nos HTSC.

3.1 - Conceitos Fundamentais

3.1.1 - Diagrama de Fase H-T

As duas caracteristicas necessarias para que um material seja denominado de
supercondutor sdo resistividade nula e diamagnetismo perfeito (efeito Meissner).
Essas propriedades ocorrem sempre abaixo da temperatura de transicdo normal-
supercondutora T(H) chamada de temperatura critica de transicao.

Os HTSC séo classificados como sendo supercondutores do tipo Il, conforme
discutido na segéo 1.4.

Os supercondutores do tipo Il apresentam diamagnetismo perfeito apenas para
campos magneticos aplicados menores que um determinado campo critico
denominado de Hc(T). Para campos maiores do que H(T) a energia de superficie
torna-se negativa, fato que favorece a penetracdo de campo no interior do
supercondutor.

Um diagrama de fases de campo médio H-T para os supercondutores de alto T,
é ilustrado pela fig. 3.1.

O diagrama inicialmente é constituido por uma fase Meissner, caracterizada
pela completa expulsdo do fluxo magnético em campos aplicados H < H;.

Para campos Hq; < H < Hc, temos a fase mista, onde H.; é o valor de campo
critico inferior o qual marca o inicio da penetracdo da primeira linha de fluxo no
interior do supercondutor. Esta linha assume a forma de um fluxdide blindado por
vortices de supercorrentes. Na fase mista, o material € dividido entre regiGes normais
e supercondutoras ou seja, a fase mista é caracterizada pela existéncia de um efeito
Meissner incompleto devido a penetracéo parcial do campo em forma de fluxdides.

A medida que o campo magnético aplicado torna-se mais intenso, a densidade
de fluxodides no interior do material aumenta até atingir um ponto no qual os nucleos
normais dos vortices percolam. Isso ocorre quando H = Hc,, onde H, € denominado
de campo critico superior e delimita os estados supercondutor e normal. Para campos
maiores que Hc, o material recupera o estado metalico normal.



Capitulo 3 - Irreversibilidades Magnéticas nos HTSC

Fig. 3.1 - Diagrama H-T de fases de campo médio para um supercondutor do tipo Il.

3.1.2 - Estrutura de Um Voértice

No estado misto a penetracdo do campo magnético no interior do
supercondutor ocorre na forma de linhas de fluxo magnético quantizadas denominadas
de fluxoides ou "fluxons", onde cada uma dessas linhas de fluxo contém um quantum
de fluxo magnético, @,. A fig. 3.2 ilustra a representacao esquematica de um vortice.

Conforme ilustra a figura, o fluxoide apresenta uma forma cilindrica sendo
constituido por um ntcleo, no qual o condutor esta no estado normal, de raio igual a &
(comprimento de coeréncia de Ginzburg - Landau). Este nucleo é circundado por um
vortice de supercorrentes de blindagem cuja densidade diminui juntamente com o
campo magnético local.

A amplitude do parametro de ordem supercondutor assim como a densidade de
superparticulas, ns varia com a posi¢do em relagdo ao nucleo do fluxdide, desde um
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valor zero (no centro do vdrtice) até o patamar nspara x = &, conforme ilustra a  fig.
3.2.

Ao longo deste trabalho, estaremos nos referindo aos fluxdides blindados por
vortices de supercorrentes apenas pela denominacéo de vortices.

¢ - Comprimento de coeréncia,
equivale ao raio do vartice em torno de
10-20 A4

A - Comprimento de penetracao,
. valores entre 1000 e 2000 A%

ns — Densidade de superparticulas

@y — "Quantum” de fluxo magnético

> ®g = % = 2.067.10 " Weber

h - Constante de Plank
e - Carga do elétron

Fig. 3.2 - Estrutura do vortice.

3.1.3 - Rede de Vortices de Abrikosov: Supercondutividade Intragranular

Como foi dito nos itens anteriores, quando um supercondutor encontra-se no
estado misto, 0 campo magnético se estabelece no seu interior na forma de vortices.
Estes vortices interagem entre si por forcas de Lorentz que atuam entre as
supercorrentes e 0 campo magnético contido no vortice, sendo assim, os vortices
apresentam um comportamento repulsivo a medida em que se aproximam.

Para um supercondutor homogéneo, a configuracdo de arranjo entre 0s
vortices, a qual corresponde ao estado de menor energia possivel, € o de uma rede
triangular ou hexagonal. Esta rede recebe a denominacdo de rede de Abrikosov e
encontra-se ilustrada na figura 3.3.
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Fig. 3.3 - Rede de vértices de Abrikosov para um supercondutor do tipo 11 homogéneo.

A distancia de separacdo entre os vortices no arranjo triangular é dada por:

ap =1.o75\/g (3.1)

onde ap € o0 valor do parametro de rede.

Em supercondutores granulares, os vortices localizados no interior dos graos,
denominados de vortices intragranulares, se arranjam em uma rede de vortices de
Abrikosov.

3.1.4 - O "Flux Pinning™

O aprisionamento de vortices por defeitos existentes na rede cristalina do
supercondutor é chamado de "flux pinning".

A existéncia de centros de "pinning" pode ser atribuida a variacdes locais de &
e A devido a defeitos. No centro de um vortice o parametro de ordem deve ser
localmente anulado. Assim, as regifes, nas quais o parametro de ordem é
naturalmente deprimido, tornam-se energicamente mais favoraveis para a criacdo do
vortice, razdo pelo qual o mesmo tende a ser aprisionado pelos defeitos do material.

Quando a rede de vortices existe, o "flux pinning” de apenas alguns dos
vortices € suficiente para que a rede seja aprisionada como um todo. A presenca de
tais centros de "pinning" dispostos numa configuracdo geométrica aleatdria causa uma
distorcdo da rede de vortices, ou seja, deformacdes semelhantes as que ocorrem
devidos a defeitos na rede cristalina, discutidos na secdo 1.5. Dependendo da
concentracdo desses defeitos, a distor¢do da rede de vortices pode ser tdo grande que
falar em rede ndo faz mais sentido. Ocorre portanto, a perda da ordem translacional de
longo alcance e a amorfizagdo dessa rede. O tipo e a dimensao dos defeitos na rede de
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vortices depende da distribuicdo dos centros de "pinning" e sua interagdo com 0s
vortices.

Portanto, se um vortice se situar num desses defeitos do material, o sistema
ganhard um montante de energia de "pinning”, Up 0 qual sera igual & energia de
condensacdo do volume do vortice, V aprisionado pelo defeito. Entdo e seré dada por:

1

— H.2v 3.2
o e (3.2)

Up =AEXV =

onde V é o volume aprisionado do vortice e AE é a energia de condensagdo por
unidade de volume a qual é igual a AE = %n H¢?, onde H. é o campo critico.

A forca de "pinning" elementar, Fp a qual corresponde ao gradiente da energia
do vortice, sera igual a razdo entre a energia de "pinning", Up e a extensdo do defeito
cristalino.

O mecanismo de "flux pinning" nos HTSC pode ser aprimorado artificialmente
através da introducdo de modificacBes microestruturais e composicionais. Entre elas
destacam-se a irradiacao, a precipitacdo de fases e a dopagem quimica.

3.1.5 - Efeitos Dissipativos

Quando uma densidade de corrente externa, J flui por um supercondutor no
estado misto, os vortices sofrerdo a acdo da Forca de Lorentz, definida por:

T
—
1]
<y
X
(os ]}

(3.3)

Entdo, a F| tende a colocar os vortices em movimento com uma velocidade de
deriva vg.

O movimento de vortices induz um campo elétrico, E anti-pararelo a J dado
por:

E= ngd (34)

Este campo elétrico atua como uma forca contra-eletromotriz dissipando energia da
densidade de corrente aplicada, J. Portanto, um supercondutor do tipo Il, no estado
misto, comporta-se como um condutor dissipativo quando percorrido por uma
densidade de corrente J, a menos que 0o movimento dos vortices seja impedido
mediante o mecanismo de "flux pinning", discutido na secéo anterior .

Assim sendo, quando a forga de arraste dos vortices, F é apenas compensada
pela for¢a de "pinning”, Fp, se diz que o sistema esta no estado critico, no qual

F_ =-Fp. Segundo o modelo de Bean,"® existe um valor limite para a densidade de
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supercorrente macroscopica, J.(H), a qual um supercondutor pode transportar. Esse
valor é definido pela eqg. (3.6):

FL = Fp = ‘]C B (35)
onde:
Fp
Jo =— 3.6
c= (3.6)

Dependendo do valor de J juntamente com o efeito de ativacdo térmica dos
vortices é possivel ressaltar trés regimes em relacdo a dindmica de vortices, que
representamos pelas curvas V-1 da figura 3.4.

'Y P
7
rh
/ FLUX FLOW
SEM DEFEITOS
S
7
/
" TAFF

7 FLUX CREEP

Fig. 3.4 - Curvas V-1 para os regimes "flux flow", "flux creep” e "flux flow" térmicamente assistido.

a) Regime de "Flux-Flow": Quando tivermos J > J. e consequentemente
FL > Fp, 0s vortices comegardo a movimentar-se continuamente resultando em um
regime dissipativo. Comportamento tedrico representado pela linha pontilhada da
curva V-I.

b) Regime de "Flux-Creep": Se J < J. e F. < Fp estaremos no regime
denominado de "flux-creep™, nesse regime, pacotes de vortices térmicamente ativados
saltam entre estados metaestaveis separados por barreiras de potencial. A resposta
caracteristica da curva V-1 segue um comportamento exponencial dado pela equacao:

V =V, exp%kl;—_rﬁ (3.7)
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onde Vo é uma amplitude proporcional & probabilidade de ocorréncia do salto, U é a
energia necessaria para pular a barreiraem T # 0 e kg € a constante de Boltzmann.

c) Regime de "Flux-Flow" Térmicamente Assistido: Na situagdo, J << J. e
F. < Fp teremos o regime conhecido como "flux-flow" termicamente assistido
(TAFF). Este processo é semelhante ao de "flux-creep"” e geralmente ocorre no limite
de pequenas barreiras de potencial. De acordo com a fig. 3.4 ele é caracterizado por
uma resposta elétrica 6hmica com pequenos valores de J aplicados. A ativacdo
térmica proporciona o salto sobre a barreira de potencial. O comportamento de V-I
sera dado segundo:

V =V, | exp Yo (3.8)
0 kgT
B

onde Uy representa a energia de ativacdo necesséria para que a linha de fluxo supere a
barreira de potencial em T = 0.

3.2 - Supercondutividade Intergranular: Vortices de Joshepson
3.2.1 - Introducéo

O efeito Josephson ocorre quando ha tunelamento de pares de Cooper entre
dois supercondutores separados por uma fina barreira isolante (supercondutor-
isolante-supercondutor, SIS) ou metal normal (supercondutor-metal normal-
supercondutor, SNS) conforme propbe a fig. 3.5, onde ¢n e r representam
respectivamente a fungdo de onda macroscépica do material supercondutor S; e Sp.

material
nio-supercondutor

|

S S:

Lljﬂ LF-]

Fig. 3.5 - Representacéo esquematica do efeito Joshepson em dois materiais supercondutores
separados por uma fina camada isolante ou metal-normal.

Esse tunelamento se da devido a penetracdo de barreira e a transmissao do
parametro de ordem do supercondutor S1 para o interior do supercondutor S2. A
ocorréncia da penetragdo de (¢ na barreira de isolante ou metal e a sua eventual
transmissao (T) é denominado de efeito de proximidade.®"!
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Um pardmetro importante € a maxima densidade de corrente efetiva Jo;, que
uma juncédo pode transportar sem que ocorra dissipacdo de energia. Se uma densidade
de corrente J > Jy; passa pela juncdo, entdo uma certa diferenga de potencial, e por
consequéncia, uma resisténcia elétrica aparecem na juncéo provocando dissipacdo de
energia.

3.2.2 - Vortices de Josephson - Vortices Intergranulares

Como vimos anteriormente, na fase mista de um supercondutor isotropico
perfeito (sem defeitos), os vortices arranjam-se na forma de uma rede hexagonal ou
triangular denominada de rede de Abrikosov. Entretanto, na sua grande maioria, 0s
HTSC sdo materiais granulares onde os vértices de Abrikosov recebem a
denominacdo de vortices intragranulares e estdo dispostos segundo uma rede
triangular ou hexagonal no interior de graos supercondutores conforme propde a fig.
3.6.

_— Jungoes
Vdrtices Josephso
Intragranulares

se H>H_,(T)

)

Macla

Graos
supercondutores \ Vértices
em H<H_,(T) Jungoes Intergranulares
Josephson para H>Hc1j(7-)
se H<H_,(T)

Fig. 3.6 - Representacéo esquematica para os vortices intergranulares (vortices de Josephson) e
intragranulares (vortices de Abrikosov).

Por outro lado, podemos pensar que o acoplamento entre esses graos
supercondutores ocorre atraves de "links" os quais podem transmitir a coeréncia de
fases para o sistema. O "link" pode ser feito através de efeito de proximidade ou efeito
Joshepson conforme discutido na sec¢do 3.2.1.

Seguindo esse raciocineo, Clem®® elaborou um modelo teérico que trata o
supercondutor como sendo um material constituido por uma matriz de graos
anisotrépicos, sendo que, 0s graos vizinhos proximos nessa matriz sdo acoplados por
juncdes Josephson idénticas de corrente critica de Josephson Jo;.
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Devido ao fato dos acoplamentos intergranulares serem fracos, o0 campo
magnético penetra com maior facilidade e profundidade na regido situada entre os
graos até atingir um certo comprimento de penetracdo A; ao longo das fronteiras de
grdo do que nas regides intragranulares (representadas pelo comprimento de
penetracao Ag), uma vez que A;>> Ag. Portanto, no momento que tivermos H > Hgy; 0
campo magnético externo penetra o supercondutor granular na forma de vortices
intergranulares de Josephson onde a forma destes encontra-se relacionada as forcas de
"pinning" intergranulares e do gradiente de campo local na amostra, conforme revelam
estudos da resposta diamagnética ZFC realizado em ceramicas supercondutoras.’®

Analogamente como ocorre para o vortice intragranular, o vortice intergranular
de Josephson, idealizado na fig. 3.6, também transporta um "quantum" de fluxo
magnético confinado em uma é&rea secional. A diferenca bésica existente entre os
vortices de Abrikosov e Josephson é que esse Ultimo passa através de regides
intergranulares, onde o parametro de ordem é fraco ou nulo, e ndo através do grao
como o Vvortice de Abrikosov.

O "pinning" desses vortices tem origem no carater discreto e inomogénio das
jungdes intergranulares. O termo J¢;(H,T) representa a densidade de corrente critica de
transporte intergranular em um supercondutor, a qual, apresenta um valor inferior a
Jos, definida como sendo a méxima densidade de corrente efetiva permitida pela
juncdo de Josephson. Isto é possivel porque além de transportar as supercorrentes dos
vortices intergranulares, tem de levar em consideracdo o valor da corrente de
transporte aplicada ao material. Com o aumento do campo mais vortices irdo penetrar
nas regides intergranulares e, Jc; sera gradativamente suprimida, pois o aumento deste
campo magneético ira enfraquecer e quebrar as jun¢des suprimindo as Jo;.

Em campos mais altos (H >Hc;(T)), dois processos ocorrem: Primeiro, o fluxo
magnético penetra no grdo na forma de vortices de Abrikosov, deprimindo o
parametro de ordem. Segundo, o acoplamento efetivo dos grdos é enfraquecido por
causa da distorcdo de fase do parametro de ordem devida a aplicacdo de campo
magnético.

Cada acoplamento entre supercondutores apresenta um campo critico Hy(T) de
desacoplamento. Podemos definir um campo critico superior Hes(T) para o qual a
supercondutividade intergranular como um todo sofre uma transicdo de fase.
Analogamente existe uma temperatura critica T¢y(H), que é determinada a partir do
regime critico da transicdo magnetoresistiva, e que se situa numa temperatura
ligeiramente superior ao ponto onde a magnetoresistividade é zero.

Na situacdo ideal, quando T — T¢j(H) os vortices intergranulares ndo podem
permanecer aprisionados, pois a energia térmica pode facilmente excitar vortices de
um centro de "pinning™ por sobre a barreira de potencial da juncdo Josephson para
outro centro de "pinning"” adjacente. Consequentemente Jo; — O efetivamente quando
T - Te(H).

Segundo Mohamed e Jung,™ esses valores de campos criticos Heyy(T) e
Hc23(T), dependem de varios fatores como por exemplo, a geometria da amostra, dos
graos, da direcdo dos elos em relacdo ao H aplicado, da orientacéo relativa dos gréos
devido ao carater orbital de ¢, etc..

Por outro lado, muito pouco foi pesquisado sobre a existéncia e a relevancia da
dindmica intergranular ou de Joshepson em monocritais supercondutores granulares.
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3.3 - A Linha de Irreversibilidade Magnética

3.3.1 - Introducéo

A irreversibilidade magnética em supercondutores do tipo Il origina-se a
partir do movimento viscoso do fluxo magnético sob a acdo de uma forga motriz.
Este movimento ocorre devido a ativacdo térmica dos vortices 0s quais conseguem
superar as forgas de "pinning™.

Dentre as inumeras propriedades magnéticas apresentadas pelos HTSC, a
linha de irreversibilidades magnéticas, LIM apresenta-se como uma das mais
pesquisadas. A sua interpretacdo, sob o ponto de vista teorico, ainda se encontra em
aberto e é motivo de muitas controversias. A LIM caracteriza-se essencialmete por
dividir a fase mista do diagrama H-T desses materiais em duas regifes distintas. A
regido situada abaixo da LIM caracteriza-se pelo comportamento magnético
irreversivel, em outras palavras, imediatamente abaixo da LIM a mobilidade dos
vortices é restringida e em temperaturas mais baixas 0s vortices encontram-se
congelados numa fase sélida ou vidro de vortices. Por outro lado, na regido
localizada acima da LIM o comportamento magnético é reversivel, ou seja, os efeitos
de aprisionamento de vortices sdo inexistentes e 0s vortices movimentam-se
livremente.

A fig. 3.7 ilustra um diagrama teorico caracterizando as regiGes de
comportamento magnético irreversivel e reversivel no plano H-T de um HTSC.

5 N = ]
4 ‘e ]

\

St fM—"

— > Hc,

—
~— Sdolido de Liguido de
aI— Vortices Voértices Fase
Normal
2 - -
— \ - —
- He, ~ N\
- -
Fase Meissner - - _
oL == 1]
70 _ 80 0] 100

T (K)

Fig. 3.7 - Diagrama H-T genérico caracterizando as fases Meissner, mista e normal. A LIM
apresenta-se como o limite de separagdo entre os regimes magnéticos reversiveis e irreversiveis
conforme discutido no texto.
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3.3.2 - Anisotropia Planar da LIM

A figura 3.8 ilustra as LIM para o supercondutor YBa,Cu3O;.5
monocristalino.® Estas linhas foram definidas a partir de pontos experimentais
Tir(H) obtidos para campo magnético aplicado paralelo ao eixo ¢ (H // ¢) ou ao plano
ab (H // ab). A figura deixa clara a parte anisotropia planar da irreversibilidade
magnética e do "pinning" que tem origem na estrutura planar intrinsica dos HTCS.

8t YB&gO\laOpc
Linha de
Irreversibilidade

st Hll(ab) 1
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Fig. 3.8 - Linha de irreversibilidade magnética para um monocristal de YBa,Cu30-.5.5"!

llustramos hipoteticamente na fig. 3.9, o caso de campo magnético externo
aplicado paralelamente aos planos de Cu-O,, (H // ab). Nessa configuragdo, 0s
vortices irdo localizar-se nas camadas isolantes pois as mesmas apresentam espessura
maior do que os planos de Cu-O,. Na fig. 3.9, d; e ds representam a espessura da
camada isolante e do plano supercondutor respectivamente. No YBa,Cuz0O7.5, di =8.5
Al e d=3.1 A Entio, quando tivermos H // ab e o supercondutor estiver sendo
percorrido por uma densidade de corrente de transporte j, onde j//abej[JH, aforca
de Lorentz atuard ao longo da dire¢do c, conforme ilustra a figura, contudo, os
vortices terdo seus movimentos restringidos ao plano ab permanecendo confinados as
camadas isolantes que funcionariam similarmente & barreiras de Josephson
colaborando assim para um efetivo mecanismo de "flux pinning" intrisico para 0s
vértices ao longo do plano ab.[*Y

Fig. 3.9 - Representacdo para o mecanismo de "pinning" intrinsico para H // ab.[®!
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Por outro lado, esse supercondutor estard sob a acdo de uma forga de Lorentz
ao longo do plano ab quando estiver sendo percorrido, ao longo dos planos de Cu-Os,
por uma densidade de corrente j e igualmente estiver sendo aplicado um campo
magnético externo ao longo do eixo ¢, (H // ¢) conforme propde a figura 3.10. Em
supercondutores com elevados valores de anisotropia entre plano ab e eixo c, a
estrutura do vortice para H // ¢ assume a forma de um empilhamento de vértices
panquecas bidimensionais confinados nos planos de Cu-O, fracamente acoplados,
figura 3.10. A repulsdo dos vortices panquecas ho mesmo plano ocorre devido a forca
de Lorentz e o acoplamento em planos diferentes ocorre via atracdo dipolo
magnético.®? Em baixas temperaturas, este acoplamento fraco é o suficiente para
estabelizar a rede de vortices panquecas em um arranjo tridimensional 3D. Contudo,
na medida em que a temperatura é elevada, efeitos de "depinning" térmico passam a
ser relevantes e o arranjo de vortices muda de uma rede 3D para um arranjo em uma
rede bidimensional (2D) de vértices panquecas.®

Fig. 3.10 - Representacéo esquematica dos vértices panquecas desacoplados dentro dos planos de Cu-
0, e acoplados entre planos de Cu-O, adjacentes, para H // ¢.[®]
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3.3.2 - Modelos Tedricos

Apesar da grande quantidade de informacGes e modelos existentes para a
dindmica de vdrtices nos HTSC, intensos estudos do ponto de vista tedrico e
experimental vem sendo desenvolvidos com o principal objetivo de elucidar a
dindmica de vortices existente nestes materiais.

No que tange a LIM, cinco modelos tetricos tem sido utilizados na
interpretacdo dos resultados experimentais: o “flux creep” gigante,’® a fusdo da rede
de vortices,™ os modelos de vidro supercondutor® ou vidro de vértices’®” e o de
vidro de Bose.®®!

O modelo de "flux creep” gigante fundamenta-se nos efeitos de ativacao
térmica na rede de vortices de Abrikosov sob a acdo de uma forca motora e interpreta
a LIM como sendo uma linha critica do "flux creep” convencional ou seja, a LIM
representaria um “crossover" entre uma regido de "flux flow" de comportamento
magnético reversivel de uma regido de comportamento magnético irrevesivel onde o0s
efeitos de ativacao térmica dos vortices sdo predominantes.

Por outro lado, os outros quatro modelos fundamentam-se em fenémenos de
transicdo de fase onde a LIM representaria a temperatura de ativagdo dos vortices em
relagdo ao centros de "pinning” do material em fungdo da temperatura e do campo
magnético aplicado. Sendo assim, a LIM comporta-se como uma fronteira entre as
regides liquido de vortices e solido de vortices. Algumas interpretagdes tedricas para
essa linha baseiam-se em similaridades com a teoria de vidros de "spin™, sugerindo
que a LIM representa a ocorréncia de uma transicdo de fase com quebra de
ergodicidade.

A seguir, descrevermos detalhadamente cada um dos modelos listados acima.

3.3.2.1 - "Flux Creep" Gigante (*"Giant Flux Creep"’)

Uma das possiveis interpretacfes para a existéncia de uma linha de
irreversibilidades magnéticas (LIM) nos HTSC, é dada por Yeshurun e Malozemoff,
baseados nas idéias de Anderson e Kim para o mecanismo de “flux creep”.

O modelo proposto por Andersom e Kim,®® para supercondutores do tipo Il
convencionais, prevé que as linhas de fluxo serdo aprisionadas pelas vérias
imperfeicbes comuns a estrutura cristalina desses materiais, conforme descrito na
secdo 3.1.5. A concepcdo béasica do mecanismo de “flux creep” encontra-se
sedimentada no fato de que um vortice pode ser termicamente ativado sobre uma
barreira de “pininng”, mesmo que a forca de Lorentz seja menor do que a forca de
“pininng”.

As particularidades que diferenciam o mecanismo de “flux-creep” gigante do
“flux-creep” convencional sdo o elevado valor de T, e a baixa energia de
aprisionamento dos vortices, Uy apresentados pelos HTSC.% Tal fato, se deve ao
pequeno valor do comprimento de coeréncia & nos Oxidos supercondutores de alto
TC.[5]

A figura 3.11 ilustra o comportamento apresentado pela LIM em um
monocristal de YBa,CuzO7.5.4
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Fig. 3.11 - LIM obtida experimentalmente por Yeshurun e Malozemoff para um monocristal de
YBaCuO para H // ¢ onde t = Ty, / T, é a temperatura reduzida.!*

De acordo com Yeshurun e Malozemoff, o comportamento experimental
apresentado pela LIM no diagrama H-T, obedece a seguinte lei de poténcias.

H2 0 (1-t) (3.9)

onde t = Ty / T, é a temperatura reduzida e Tj,r € a temperatura de irreversibilidade. A
eg. (3.9), foi obtida através das relaces de escala que Uy mantém com H e T. Para
isso, foi utilizada a formula de Anderson-Kim®® para a energia de ativagdo térmica
U a qual é dada por:

2

U,= H. a’& (3.10)
8

onde (H:*/87) é o termo referente a energia de condensacéo por unidade de volume e
ao’& representa o volume de excitacdo, no qual ay O (@)*? corresponde ao
espacamento existente entre as linhas de fluxo no campo B e é é o comprimento de
coeréncia.

Por outro lado, Yeshurun e Malozemoff consideraram que nos HTSC o
aprisionamento dos vortices ocorre principalmente devido a efeitos coletivos. Isto se
justifica, segundo esses autores, porque 0s Oxidos supercondutores de alto T,
apresentam o parametro de Ginzburg-Landau, k >>1 e possuem o parametro da rede
de vortices ag << A.

Portanto, no limite T ~ T, esses autores utilizaram-se da relacdo de Anderson-
Kim para Up juntamente com as expressdes de escala do tipo Ho ~ (1 - t) e
& ~ (1 - t)%, previstas pela teoria Ginzburg-Landau no limite limpo, obtendo assim a
lei de poténcias da eq. (3.9) a qual ajusta os dados apresentados pela fig. 3.11.

39



Capitulo 3 - Irreversibilidades Magnéticas nos HTSC

Segundo o modelo de "flux creep" gigante, a LIM é interpretada como sendo
essencialmente uma linha de “depinning” no plano H-T. Acima desta linha, vortices
movimentam-se livremente, resultando em uma densidade de corrente critica, J¢, nula
ou proxima de zero. E para a regido localizada abaixo desta linha, J. apresentaria um
valor finito, devido ao predominio do aprisionamento do fluxo (“flux pinning”).

3.3.2.2 - Fuséo da Rede de Vortices (*"Vortex Melting™)

Neste modelo, a LIM ¢é discutida em termos da fuséo da rede de vortices de
Abrikosov, devido a existéncia de flutuagdes térmicas.

A instabilidade demonstrada por qualquer rede bidimensional™™ frente a
deslocamentos, devidos a efeitos de flutuacBes térmicas nas proximidades da
temperatura de fuséo da rede, Ty, resulta na ocorréncia de uma transigéo de fase de
segunda ordem por parte desta rede.

Os pequenos valores apresentados pelas constantes elasticas da rede de
vortices, devido ao pequeno valor de &, aliado ao elevado valor de T, 0 que implica
em grande quantidade de energia térmica, sdo tidos como 0s principais responsaveis
pela ocorréncia do fendmeno de “flux melting” nos HTSC.["2"!

De acordo com esses fatos, as flutuacbes térmicas produzem deslocamentos
aleatdrios de grande amplitude a partir das posicdes de equilibrio dos vortices da rede
de Abrikosov. Estes deslocamentos provocam uma possivel perda das correlacfes
existentes entre os mesmos. Um critério muito utilizado para determinar a ocorréncia
da fusdo da rede de vértices é o chamado critério de Lindemann.'¥ Este critério
utiliza como referéncia o valor do deslocamento quadratico médio, < u? > % De
acordo com o critério de Lindemann, a rede de Abrikosov fundira quando < u® > * =
A for igual a 10 % do pardmetro da rede de vértices, onde A, é dado por:

2
/\ng’nggy (3.11)

onde, kg € a constante de Boltzmann, L é a espessura da amostra e E é a energia de
formacé&o por unidade de comprimento do vortice.

A ocorréncia destes deslocamentos pode provocar colisdes entre os vortices.
Estas colisdes sdo relevantes sempre que A assume um valor comparavel ao
espacamento de linhas de vortices, d, ~ ( @/ B ) * = n™, onde n é o nimero de linhas
de vortice por unidade de area.

Segundo Nelson et al., quando este fenémeno ocorrer, dois novos regimes de
fluxo deverdo ocorrer. Sdo eles: O liquido de vortices desemaranhado (“disentangled
flux liquid”) e emaranhado (“entangled”), conforme ilustrado na fig.3.12.
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Fig. 3.12 - Representago das fases do modelo de fusdo da rede de vértices.'” a) Rede de vértices de
Abrikosov, b) Liquido de vortices ndo emaranhado e ¢) Liquido de vortices emaranhado.

Entdo, quando A. << n™?, o regime predominante é o de “disentangled flux
liquid” caracterizado por ocorrer em altas temperaturas e em baixas densidades de
linhas de vértices onde as linhas de vortices ndo se interceptam (fig. 3.12b).

Por outro lado, quando a densidade de linhas de vértice for tal que A, =n*? o
regime é denominado de “entangled flux liquid” e caracteriza-se por apresentar
grandes amplitudes de deslocamento, culminando com uma configuracdo entrelacada
por parte das linhas de vortices (fig. 3.12c).

Em 1989, Houghton et al.[™ utilizando o critério de Lindemann,
determinaram que a temperatura de fusdo, Ty(H), apresentava um valor ligeiramente
menor que a temperatura critica de transicdo, T¢(H). Sendo assim, a curva de fuséo
estaria localizada logo abaixo da curva para He(T). Os autores ainda defendem que a
curva de fusdo apresenta um comportamento linear para uma ampla gama de campos.
Entretanto, especificamente quando tivermos H — 0 e T - T,(0), a curva, que
descreve a fusdo da rede de vortices, obedece a seguinte lei de poténcias:

@-t)?>=H (3.12)

onde, t =T/ T, é a temperatura reduzida.

Do ponto de vista experimental, Farrell et al.l®® utilizaram uma delicada
balanga de tor¢do com o objetivo de medir a energia dissipada em monocristais de
YBa,Cu307.5 sem maclas, examinando o conjunto de temperaturas, Tir(H), obtidas
para a LIM. O campo magnético foi aplicado na dire¢do do eixo cristalografico ¢ dos
monocristais.

O ajuste empregado por Farrell et al. para o conjunto de temperaturas, Ti(H),
obtidas para a LIM foi o sugerido pela eq. (3.12), ou seja, dentro da teoria de fusdo da
rede de vortices.
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Fig. 3.13 - Diagrama de H x T para o regime de “flux melting”. A curva solida, ajustada sobre os
dados, obedece a eq. 3.12.1°!

3.2.2.3 - Vidro Supercondutor (**Superconducting Glass™")

O estado de vidro supercondutor, baseado no modelo proposto por Ebner e
Stroud!™ para a susceptibilidade em "clusters" supercondutores, foi empregado por
Miiller e colab.®® para explicar o comportamento apresentado pela LIM em amostras
ceramicas supercondutoras de La,BaCuQ,.

O modelo de vidro supercondutor, parte, inicialmente, do principio da
existéncia de um arranjo desordenado de grdos supercondutores, apresentando
dimensfes menores do que o comprimento de penetragéo, A e fracamente acoplados
via efeitos de proximidade ou por tunelamento Josephson.

O Hamiltoneano, utilizado para descrever o estado supercondutor para um
sistema de gréos fracamente acoplados, € dado pela seguinte equag&o:

H=- z ‘]ij (ﬁj,é,T)COS (Gi—ej—Aij) (313)

<i,j>
onde J;j € a energia de acoplamento entre os gréos i e j dada por:

h

sendo Ij; a corrente critica supercondutora entre os gréos i e j. & e 6 sdo as fases do
parametro de ordem nos grdos i e j, e 0s Ajj sdo dados pela equagéo:
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onde, @, = (hc/2e) e o quantum de fluxo, e os A;j séo os deslocamentos de fase entre
0s gréos i e j, devido a aplicacdo de campo magnético.

Algumas aproximacdes foram levadas em consideracdo na apresentacdo da
eg. (3.13). Por exemplo, Ebner e Stroud consideram Jij = J para 0s gréos primeiros
vizinhos e zero para os demais e a possibilidade do termo J;; depender de B ou de T
ndo esta sendo enfatizada. Ou seja, se o tamanho dos grdos for maior do que o
comprimento de penetracdo, entdo o fluxo magnético serd expulso da parte central dos
grdos. Sendo assim, 0 campo magnético local, B, sera menor que o aplicado, H. A
situacdo se repete quando o comprimento de penetracdo ndo apresentar um valor
superior ao da separacdo entre os graos.[’”

Este modelo prevé a existéncia de uma fase de baixa temperatura, denominada
de vidro supercondutor. Nesta fase, predomina a ocorréncia do fendémeno de
frustracédo, devida a existéncia de desordem e de acoplamentos de fase conflitantes.

A frustracdo de acoplamentos € introduzida pelo fator de fase Aj;, o qual causa
deslocamentos de fase aleatdrios entre os grdos, uma vez que, num sistema de graos
multiconectados, ndo € possivel que se encontre uma configuracdo de fases que
minimize simultaneamente as energias de acoplamento entre todos os pares de gréos.

Sendo assim, a LIM, determinada experimentalmente,l’® pode ser interpretada
como uma linha de separacdo entre as fases vidro supercondutor e um sistema de
graos desacoplados.!**”!

Do ponto de vista experimental, K. A. Miiller e col.[®® verificaram que a lei de
poténcia por eles utilizada na interpretacdo da LIM para a amostra ceramica
supercondutora de La,BaCuQ,.5 assemelha-se perfeitamente a funcionalidade utilizada
para a interpretacdo da LIM em sistemas vidro de spin.’! A partir dessa perfeita
analogia, Mller e col. afirmam que o comportamento da LIM em supercondutores de
alto T, na regido de baixos campos magnéticos aplicados, € descrito por uma lei de
poténcias do tipo de Almeida-Thouless (AT).[® Esta lei foi originalmente proposta
por J. R. L. de Almeida e D. J. Thouless a partir de calculos de campo médio para um
vidro de spin tipo Ising e é representada pela seguinte expressao:

g(H)g (3.16)
T30 H

T
H :Hoé—

onde y = 3/2 e, Ty(H) e a temperatura de congelamento, a qual, pode ser interpretada
como sendo Ti(H) em supercondutores, conforme proposto por Miller e col. e
ilustrado na fig. 3.14.
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Fig. 3.14 — LIM para 0 LaBaCuO com um ajuste tipo de Almeida-Thouless para baixos campos.[®®

Além desta semelhanca, verificada por Miller e col., entre os sistemas vidro
de spin e supercondutores granulares, a LIM dos supercondutores de alto T,
granularest®®® apresenta, em campos magnéticos um pouco mais elevados, um
crossover do regime AT para um regime tipo Gabay-Toulouse (GT),®®™ onde o
comportamento da LIM é descrito pela seguinte lei de poténcia:

TII’I’ (H)
H = 3.17
ﬂ% TIIT (0) ( )

onde (3 é uma constante que apresenta dimensdes de campo magnético e Tiy(H)
juntamente com T;.(0) sdo as temperaturas de irreversibilidade obtidas com a
aplicacdo de campo e em campo nulo, respectivamente. Este comportamento também
foi observado experimentalmente em sistemas vidro de spin do tipo ligas de
cu:Mn."" Além  dessas semelhancas, podemos ainda ressaltar comportamentos
similares no que diz respeito a relaxacdo magnética nos dois sistemas, como por
exemplo, a remanéncia e a relaxacdo logaritmica da magnetizacdo observada em
alguns sistemas supercondutores de alto T.[*®!

3.2.2.4 - Vidro de Vortices (“Vortex Glass”)

A maioria das amostras dos cupratos supercondutores caracteriza-se pelo forte
carater inomogéneo. As inomogeneidades atuam como centros de "pinning" para as
linhas de fluxo magnético, deformando a rede de fluxdides e quebrando a ordem
translacional de longo alcance da rede 2D de vortices.
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Um modelo de vidro de vértices, desenvolvido por M. P. A. Fisher,® ¢
utilizado para descrever o “crossover” reversivel-irreversivel do estado misto dos
supercondutores oxidos de alto T, incorporando os efeitos da desordem, descritos no
paragrafo anterior.

O modelo prevé a ocorréncia da fase vidro de vortices na regido do diagrama
de fase H-T , fig. 3.15,°°"# sjtuada entre a fase Meissner e a linha de congelamento
To(H). Nessa regido, a rede de vortices de Abrikosov ndo apresenta simetria de
translacdo de longo alcance, ou seja, o sistema de vortices congela em uma rede 2D
que exibe somente ordem de curto alcance. Porém, na fase vidro de vortices, 0
pardmetro de ordem supercondutor ainda mantem a correlacdo de longo alcance. Além
disto, a ocorréncia de uma transicdo para a fase vidro de vortices em supercondutores
assemelha-se a ocorréncia de uma transi¢cdo para fase vidro de spin em sistemas
magnéticos.!®® Sendo assim, no modelo vidro de vértices a desordem e a frustracéo
encontram-se diretamente relacionadas a distribuicdo aleatéria dos centros de
aprisionamento. A frustracdo, no limite extremamente sujo, é analisada aplicando-se o
modelo vidro supercondutor com base no Hamiltoneano dado pela eg. (3.13).

Por outro lado, 0 aumento da temperatura faz com que a fase vidro de vortices
se torne instavel frente a flutuagBes térmicas podendo vir a fundir ao longo da linha
Ts(H) tal como acontece com a rede de vortices de Abrikosov.

Acima da linha de Tg(H) e abaixo de Hc, ocorre uma fase magneticamente
reversivel denominada de liquido de vortices.

Segundo mostra a fig. 3.15, no modelo de vidro de vortices, o estado misto é
constituido por duas regifes, as quais sdo determinadas pela competicdo entre as
interacBes intervortices e 0 “pinning” aleatdrio e as flutuaces térmicas. Estas duas
regides sdo separadas pela linha de congelamento, Tg(H) aqui identificada como sendo
essencialmente a linha de irreversibilidade magnética, LIM.

Tg (H}
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VORTICES
/
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Fig. 3.15 - Diagrama de fases para o modelo vidro de vértices®
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3.2.2.5 - Vidro de Bose - ""Bose glass"

Nelson e Vinokur®! desenvolveram uma teoria para tratar os efeitos

produzidos sobre a dinamica de fluxo, devido ao aprisionamento das linhas de
vortices por defeitos correlacionados (defeitos colunares, planos de maclas(PMcs),
fronterias de grdo e etc.) dispostos em linhas ou planos. Esta teoria fundamenta-se no
mapeamento das linhas de vértices como um problema de localizagdo de Bdsons 2D,
sujeitos a desordem estatica,®™ em analogia com vortices nos sistemas puros,
proposta anteriormente por Nelson.®®!

Segundo esses autores, o diagrama H-T para um HTCS, exibindo fortes efeitos
de desordem correlacionada, seria dividido em trés fases: Liquido de fluxo
("superfluid™), vidro de Bose e um iolante de Mott ("Mott insulator"), conforme ilustra
a fig. 3.16, a qual ainda destaca, esquematicamente, o aprisionamento das linhas de
vortices pelos defeitos de natureza correlacionada em cada uma das fases.

Fig. 3.16 - Diagrama de fases H-T proposto pela teoria vidro de Bose.!

A fase, liquido de fluxo ou superfluida, localizada na parte de mais altas
temperaturas do diagrama H-T, é caracterizada pelo movimento viscoso dos vortices,
ou seja, pela existéncia de linhas de vértices ndo localizadas as quais saltam
livremente de um defeito correlacionado para outro através da amostra.

Segundo o diagrama H-T, a fase situada logo abaixo da linha de Tgg(H) recebe
a denominacdo de vidro de Bose e é essencialmente caracterizada pelo "pinning"
fortemente anisotropico das linhas de vortices devido a defeitos estendidos,
esquematicamente representados por tubos retos e alinhados na fig. 3.16. Na fase
vidro de Bose o modulo de "tilt", c44 diverge, a resistividade linear se anula e o
comportamento corrente-voltagem (I-V) é fortemente ndo linear.

Por outro lado, a estabilidade da fase vidro de Bose mostra-se dependente do
grau de alinhamento entre 0 campo magnético aplicado e os defeitos de "pinning"
estendidos e correlacionados. Tal comportamento em geral é reconhecido por uma
variacdo muito aguda da forca de "pinning” com a orientagdo do campo em torno da
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direcdo dos defeitos. Foi observado experimentalmente em um monocristal de
YBa,Cus07.52" que esta fase desaparece para deslocamentos angulares superiores a
5 ° de desalinhamento entre o campo magnético aplicado e a diregdo dos defeitos
estendidos.

Em temperaturas ainda mais baixas, 0 < T < T;, ocorre a fase denominada de
"Mott insulator”. Nesta fase, representada por uma linha espessa no diagrama H -T da
fig. 3.16, a densidade de vortices na amostra € igual a densidade de centros de
"pinning" correlacionados. Em outras palavras, cada centro de "pinning" aprisiona
uma linha de vortice quando H = H,, onde H, € 0 chamado "matching field" o qual
apresenta um valor bem definido que depende da amostra, caracterizando assim um
regime de "single vortex pinning”. Ambos os modulos, o de "tilt", c4 € de
compressdo, ci;; divergem. A dindmica de vortices nesse regime tambem se
particulariza por ser altamente ndo linear e assemelhar-se as propriedades de
transporte da fase Meissner.

A linha pontilhada H*(T), onde H*(T) é o campo de interacdo, separa a regido
onde o0s vortices encontram-se aprisionados individualmente pelos centros de
"pinning™ da regido onde as propriedades de vidro de Bose sdo governadas por
interacdes intervortices e o mecanismo de “pinning" fortemente direcional dos
defeitos colunares.

De acordo com o diagrama H-T, a transicdo entre as fases vidro de Bose e
liquido de vdrtices entrelagado ocorre em Tgy(H). A linha Tgy(H) € identificada
experimentalmente como a LIM. De acordo com Nelson e Vinokur, a teoria de vidro
de Bose ndo permite a elaboracdo de um formalismo analitico para a LIM, contudo a
discussdo da mesma é realizada a partir da parametrizacdo em termos de uma teoria de
escalonamento apresentando dois expoentes criticos, v e z, de forma analoga ao
observado no modelo de vidro de vértices.”!

Apesar da semelhanca entre o formalismo tedrico de "scaling”, proposto pelos
modelos de vidro de vortices e de Bose, estes diferem significativamente em outras
caracteristicas. Por exemplo, em contraste com a fase vidro de vortice, onde a
desordem pontual devida ao "pinning™ isotropico facilita a movimentacdo das linhas
de vortices ocasionando o seu entrelagamento, a fase vidro de Bose é marcada pela
direcionalidade dos defeitos estendidos, causando assim “pinning" fortemente
anisotropico o qual é responsavel pela inibicdo da movimentacdo dos vortices e
promove a localizacdo destes em formas de feixes ao longo dos defeitos. Estas
diferencas resultam em diferentes temperaturas de congelamento para a fase vidro de
Bose, Tgq € a fase vidro de vortices, Tyg.

A partir do diferente comportamento das temperaturas de transicédo Tgg € Tyg
em funcgéo do angulo 8 entre o campo magnético aplicado e o eixo ¢ de monocristais
de YBa,Cu3O7.5 com e sem defeitos colunares ao longo do eixo ¢, tornou-se mais
clara a distingdo entre 0 comportamento tipo vidro de vortices e o vidro de Bose e
vice-versa. A dependéncia da Tgq € da T,y em funcdo de 6 é ilustrada pela fig. 3.17
onde o comportamento apresentado por T4 € representado pela linha solida e Tgy pelas
linhas tracejadas.
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Fig. 3.17 - As temperaturas reduzidas de transi¢cdo Tgy (linhas tracejadas) e T,y (linha cheia) em
funcéo de 6e H para monacristais de YBa,CuzO.s ndo-irradiados (linha cheia) e irradiados( linhas
pontilhadas).®®!

O comportamento muito agudo, tipo “cusp”, apresentado pela Tgy(6) em 6=0
no monocristal irradiado é a assinatura de uma transi¢do vidro de Bose, contrastando
fortemente com o aumento suave apresentado por Tyy(6) em funcéo da elevagdo de 6
no monocristal ndo irradiado e seu comportamento também ndo singular em torno de
90 ° onde € modulada pelo pininng intrinsico do supercondutividade planar.

As diferencas obtidas entre os comportamentos apresentados por T.(6) e
Tey(6) podem ser interpretadas da seguinte maneira. Para desvios angulares do campo
magnético aplicado suficientemente pequenos em relacdo aos defeitos colunares,
esses mantém a sua eficacia em confinar os vortices ao longo ou ao redor dos
defeitos. Na medida em que o campo magnético é desalinhado em relacdo aos
defeitos colunares e, portanto, ao eixo ¢ do monocristal irradiado, a Tgg(6) para esse
monocristal decresce rapidamente. Porém, quando os valores de 6 s&o
suficientemente elevados, conforme ilustra a fig. 3.17, a eficacia do mecanismo de
"pinning" devido aos defeitos colunares é superada e entdo, o mecanismo de
"pinning™ intrinseco, proveniente da anisotropia eletrdnica intrinsica do
supercondutor YBa,Cu307.5, que é mais forte, passa a determinar o comportamento

de Tyy(6).

4.3.3 - Efeitos Direcionais de ""Pinning'* Devido aos Planos de Maclas na LIM

A observacdo de uma elevagdo consideravel no valor do limite de
irreversibilidade e das correntes criticas em amostras supercondutoras onde defeitos
correlacionados predominam mostra que o "pinning" dos vortices por esse tipo de
defeitos pode ser considerado como um eficiente mecanismo de "flux pinning". Isto
se deve ao fato de que o vértice € aprisionado nesses defeitos ao longo de um
comprimento consideravel e ndo apenas em um ponto como ocorre no “pinning"
isotrépico.
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O "pinning" dos voértices devido a defeitos colunares e deslocacfes, quando
estiverem alinhadas em relacédo a plicacdo de campo, séo apontados como exemplos
classicos de defeitos correlacionados ou estendidos. Entretanto, os planos de maclas,
(PMcs) que, no supercondutor YBa,Cuz05.5 se estendem ao longo de planos [110] ou

[110], também atuam como defeitos correlacionados de natureza desordenada. Os
PMcs sdo defeitos que se originam especialmente durante o crescimento de
monocristais da familia YBCO-123. Eles podem estender-se sobre todo o cristal ou
podem aparecer em forma de pequenos dominios contendo alternadamente uma e
outra direcdo de PMcs.

Por outro lado, o papel desempenhado por esses defeitos, como centro de
"pinning", pode ser estudados sem que seja necessario modificar-se as propriedades
supercondutoras do material. O papel desempenhado pelos PMcs no mecanismo de
"flux pinning” e na dindmica de vortices de materiais supercondutores
monocristalinos, texturizados e filmes finos tem sido investigado a partir do emprego
de diferentes técnicas  experimentais.®®  Particularmente, medidas de
magnetoresistividade-DC,®®  corrente-voltagem (I-V)®? e de magnetizacéo®
revelam que a presenca de PMcs, ou de defeitos colunares, proporciona a
coexisténcia de duas fases de vortices distintas na dindmica de vortices dos HTCS.
As fases vidro de vortices e vidro de Bose, ambas discutidas nas se¢des 3.2.2.4 e
3.2.2.5 desse capitulo, sdo produzidas respectivamente pela existéncia de "pinning"
isotropico e anisotropico com forte direcionalidade.

Particularmente, no que tange a irreversibilidade magnética, o efeito do
"pinning" isotropico é o de deslocar a LIM para T e H mais altos ao passo que o0
efeito[ggllevido ao "pinning" anisotrépico é o de introduzir uma depedéncia angular na
LIM.

O diagrama H-T da fig. 3.18 ilustra 0 comportamento da LIM obtido por
Sanfilippo et al.’®¥) em uma amostra monodominio texturizada de YBa,CusO7.5 cujas
dimensdes do eixo ¢ sdo maiores do que o plano ab.®¥ Estes autores estudam o
comportamento da LIM para campos aplicados perpendicularmente ao eixo c,
(H /I ab) onde os PMcs sdo direcionados 0 e 45 ° em relacdo ao campo magnético
aplicado dentro do plano ab, sendo que para @ = 0, teremos H // PMcs onde ®. =8 °
recebe a denominacao de angulo critico.

Fig. 3.18 - Dependéncia angular da LIM para H // ab onde H e direcionado ao longo e a 45°dos
PMcs. Quando @ > @, = 8° a LIM apresenta um comportamento independente de .
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De acordo com o diagrama H-T da fig. 3.18, observa-se que paraH >3 T e
T < 87 K a LIM apresenta um comportamento distinto em funcdo de H. Para T > 87
K e H < 3T, o comportamento observado pela LIM é isotrépico em funcéo de ®.
Porém, para T <87 Ke H >3 T o comportamento apresentado pela LIM é fortemente
anisotropico em funcdo de @®. Também foi verificado que as LIM obtidas para
valores de @ < ®. alinham-se a LIM obtida para H // ab // PMcs, ou seja, ® =0 e
obedecem a uma lei de poténcias do tipo H O (1 - T / T¢)*? ao longo de todo o
diagrama H-T.

Por outro lado, quando @ > @, a LIM apresenta uma dobra ("kink")
reproduzivel em torno de T =87 Ke H =3 T, que significa a ocorréncia de uma
mudanca no mecanismo de "flux pinning" e na dindmica dos vartices.

A justificativa para esse comportamento apresentado pela LIM, ilustrado na
fig. 3.17, foi dada por Sanfilippo et al.. Eles propuseram a coexisténcia de duas fases
distintas de vortices em funcéo de @ para H // ab: A fase vidro de vortices para ® >
@, (regido achuriada da fig. 3.18, denominada de Ill) e a fase vidro de Bose quando
® < @ (regido listrada da fig. 3.18, denominada de 1V a qual engloba a regido 1lI)
onde H(Tyg) e H(Tgg) delimitam essas fases com a regido reversivel, denominada de
I na fig. 3.18.

Na regido Il (® > ®;) a fase vidro de vortices € induzida por desordem
pontual (vacéancias de oxigénio, impurezas e etc.) e caracterizada pela configuracéo
aleatdria de vértices.?

Na regido denominada de IV (® < d.), os centros de "pinning" devido aos
PMcs aprisionam os vortices ao longo de sua extensdo longitudinal os fixando de
maneira eficiente e assim estabelecendo a fase denominada de vidro de Bose.

A regido Il apresenta um comportamento isotrépico para a LIM ou seja, isto
ocorre quando os fluxdides ndo sdo mais aprisionados pela acdo individual dos
defeitos planares e sim pela agéo coletiva de muitos planos de maclas tornando o
“pinning” nesta regido do diagrama H-T isotropico, analogo a uma fase vidro de
vortices.

Por outro lado, Civale et al.l®®! utilizando medidas de magnetizacdo DC em
monocristais de YBa,Cu3O7.5 com defeitos colunares pararelos ao eixo ¢, também
observaram fortes efeitos direcionais de "pinning" na LIM. A LIM nessas amostras
apresentou uma dobra ("kink™) o qual foi associada a um problema de casamento
entre o numero de rastros de ions (irradiagcdo) e o nimero de vortices aprisionados em
dado campo magnético aplicado.
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Magnetocondutividade Elétrica dos HTSC.

Os HTSC diferem dos supercondutores convencionais principalmente por
apresentarem uma elevada temperatura critica de transicdo, uma forte anisotropia
planar e um pequeno comprimento de coeréncia. Essas diferengas contribuem para o
aumento dos efeitos de flutuagbes supercondutoras nas propriedades de
magnetocondutividade desses sistemas e onde esses efeitos podem comecar a ser
observados a algumas dezenas de graus acima de Te.

Esses efeitos manifestam-se ainda durante o estado normal desses materiais
através da formac&o de pares de Cooper fora do equilibrio termodindmico. Esses pares
de Cooper altamente instaveis ddo origem a efeitos precursores da fase
supercondutora. Algumas propriedades de equilibrio e de transporte dos HTSC podem
ter seus comportamentos modificados nas proximidades de T, em virtude da
contribuicdo significativa desse tipo de flutuagodes.

A transicdo normal-supercondutora em supercondutores convencionais €
descrita pela teoria de Ginzburg-Landau (GL) na qual o estado supercondutor é
representado por um parametro de ordem GL denominado de % . Nesses materiais, as
flutuacGes térmicas na amplitude de Y sdo normalmente pequenas, isso se deve
principalmente ao baixo valor de T.. Essas flutuagcOes séo interpretadas utilizando-se a
aproximacdo Gaussiana onde as flutuacdes do parametro de ordem s&o individuais e
portanto ndo correlacionadas, ou em outras palavras, apenas o termo proporcional a
|4 é considerado na expressdo da energia livie GL a qual sera apresentada no
proximo item.

Por outro lado, nos HTSC granulares os fortes efeitos de flutuagBes térmicas
provocam ndo somente a variacdo da amplitude mas também da fase do parametro de
ordem dos grdos supercondutores num intervalo apreciavel de temperaturas em torno
de T.. A variacdo da amplitude é comprovada experimentalmente pela observacédo do
regime de flutuagbes genuinamente criticas, isto é, flutuacbes correlacionadas nas
vizinhancas de T.. Perante esta circunstancia, termos de ordem mais elevada no
parametro de ordem supercondutor devem ser consideradas na expresséo da energia
livre de GL.

4.1 — A Teoria Fenomenoldgica de Ginzburg-Landau

Em 1950, Ginzburg e Landau®! desenvolveram uma teoria fenomenolégica
para supercondutores, fundamentada nas transi¢cdes de fase de segunda ordem, onde o
estado supercondutor é descrito em termos do parametro de ordem supercondutor
complexo, W. Esse parametro de ordem apresenta valor nulo para T > T, e valor finito
para T < T, e constitui-se numa funcdo de onda efetiva para os pares de Cooper sendo
sensivel a temperatura e a campos magnéticos e assume a seguinte representacao:

¥(F) = Oy (F) D' ") (4.1)
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onde ¥(F) é a amplitude e ¢F) é uma fase. O modulo quadrado desta funcio nos
fornece a densidade de pares de Cooper ou seja, D&I/(F)D2 =ns.

Segundo a teoria GL, nas proximidades de T. de um supercondutor
homogéneo e na auséncia de campo magnético aplicado, ¥(F) é pequena e a expressio

para a densidade de energia livre pode ser expandida em uma série de poténcias do
tipo: f,(#)= f,(T)+a|# +%|5D]4 +y|D0#® onde f, e fg so os termos referentes aos

estados normal e supercondutor e os coeficientes a,feysdo parametros
fenomenologicos.

Os efeitos causados pela aplicagdo de campo magnético externo implicam em
adicionar novos termos de energia associados ao campo magnético, ao potencial vetor
e & variagio espacial de ¥(F) na expressdo para a densidade de energia livre GL a
qual, assume a seguinte forma:

1
fo ()= tom vl +E 4

* 2 —
E—mi—%/&% LB (4.2)

onde o termo B2 encontra-se relacionado a energia do campo magnético ao passo que
m* = 2m, e e* = 2e” sdo respectivamente a massa e a carga do par de superelétrons.

A minimizagdo da energia livre GL, dada pela eq. (4.2), em relagdo ao
parametro de ordem, W(F) e ao potencial vetor A, fornece as equacdes fundamentais

da teoria GL.
A primeira equacao € dada por:

! H_ihi—%ﬂgsv. +BA* W +a¥ =0 (4.3)

A eq. (4.3) descreve a variagdo de ¥(F)no interior da amostra uma vez conhecido o

potencial vetor A. A aplicacdo desta equacdo numa situacdo unidimensional e na
auséncia de campo magnético, fornece uma certa quantidade, a qual apresenta
dimensdo de comprimento ao quadrado, dada por:

1
0w
T) = =&(0 4.4
¢(T) ool £O0)e| 2 (4.4)

onde&(0) é uma amplitude e &= (T -T,)/T, € a temperatura reduzida. A quantidade
&(T) é chamada de comprimento de coeréncia GL e representa a escala de variagio
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espacial do parametro de ordem e diverge quando T — T¢.
A segunda equac&o da teoria GL é dada por:

(_)im A (4.5)

Esta equagdo caracteriza-se por apresentar a expressao guantum-mecanica para a
densidade de corrente de particulas com carga €', massa m" na presenca de um campo

eletromagnético, representado pelo potencial vetor A.
A partir da consideracdo dos efeitos provocados pelo campo na eq. (4.5),
podemos obter um parametro caracteristico da teoria GL. Desta maneira, levando em

consideracdo que MZ é a densidade local de superparticulas, temos que:

N~

onde (i € a constante de permissividade do meio e 7 (T) corresponde ao comprimento
de penetragdo do campo magnético no interior de um supercondutor.

Para T > T, a densidade de superparticulas torna-se muito pequena. Por isso,
podemos desprezar o termo de quarta ordem na expressao para densidade de energia
livre (eq. (4.2)) e, quando tivermos a situacdo A =0, o parametro de ordem pode ser
expandido em uma série de Fourier. Portanto, levando em consideragéo estes fatos na
eg. (4.2) e calculando a média térmica da densidade de pares de Cooper, obtemos a
probabilidade de ocorréncia de um dado valor de ¥(r)no espaco de Fourier. A

probabilidade de ocorréncia de uma dada componente de Fourier, ¥ € expressa por:

0 , O
v
W( ?’q)Dexp%— %% (4.7)
2 Al

onde o simbolo, <...> indica média termodinamica.
De acordo com a expressdo (4.7), a distribuicdo de probabilidades das
amplitudes de Fourier, ¥; € Gaussiana. Por esta razdo, as flutuagoes termodinamicas

nao correlacionadas, descritas dentro do contexto da teoria GL, sdo denominadas de
flutuacGes Gaussianas.
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Por outro lado, a aplicagdo de campo magnético causa a diminuicdo do
tamanho das flutuacfes termodinamicas que antecedem a T. reduzindo assim a sua
dimensionalidade efetiva.

Uma das principais caracteristicas dos supercondutores oxidos é a de
apresentarem fendbmenos genuinamente criticos quando a temperatura se aproxima de
T.. Esta regido genuinamente critica € marcada por comportamentos singulares das
diversas propriedades de equilibrio e dinamicas.

A aproximacdo Gaussiana, derivada da teoria GL, permite a descricdo de
efeitos de pequenas flutuagdes ndo-correlacionadas. No entanto, quando a temperatura
se aproxima de T, as flutuacdes passam a interagir. Nesta situacao, a teoria GL deixa
de ser valida e as diversas propriedades fisicas passam a se comportar segundo uma
termodinamica genuinamente critica.

O intervalo critico é definido a partir da utilizacdo do critério de Ginzburg,
segundo o qual, &gconsiderando o limite limpo em trés dimensdes e expresso

como: !

TG _Tc|

I — (4.8)

ol ke
B 26e E70)F

T —T¢

onde éc é a descontinuidade no calor especifico em T, e ¢g = também

c
denominado de nimero de Ginzburg, define a temperatura limite Tg, abaixo da qual,
cessa a validade da teoria GL. Entdo, a regido genuinamente critica é definida por:

¢ <eg (4.9

Por outro lado, Gorkov,®”! em 1959, mostrou que as equacOes propostas pela
teoria GL podem ser obtidas, sob condic¢des limite de temperatura e campo magnético,
a partir da teoria microscopica da supercondutividade, BCS,®®! criada em 1957.

4.2 — Flutuacdes na Condutividade Elétrica naregido T > T,

Efeitos, causados por flutuagdes supercondutoras acima da temperatura critica,
podem ser evidenciados em experiéncias de condutividade e magnetocondutividade
elétrica, onde é presenciado um aumento da condutividade na fase normal, em
temperaturas proximas a T. Este excesso de condutividade é também denominado de
paracondutividade. A manifestacdo das flutuagcbes na condutividade, ou
paracondutividade, acima de T. é descrita basicamente por quatro diferentes efeitos:

- O aparecimento de pares de Cooper fora do equilibrio apresentando um
tempo de flutuagéo caracteristico, g, nas proximidades de T, onde ¢ g ~A/(T -T;).
Dependendo da faixa de temperatura em relacdo a T, um certo nimero desses pares
estardo sempre presentes em um dado volume unitério da fase normal. Entdo, a
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presenca de pares de Cooper metaestaveis na regido paracondutora contribui para o
surgimento de um novo canal de transferéncia de cargas ndo dissipativo na
condutividade destes materiais. Esta contribuicdo € tratada pela teoria de campo
médio de Aslamazov-Larkin (AL).**

- A formacdo de pares de Cooper evanescentes provoca uma corregéo indireta
na contribuicdo das flutuacbes a condutividade elétrica, que é denominada de
contribuicdo da densidade de estados. Esta diminuigdo da densidade de estados
eletrénicos no nivel de Fermi ocorre uma vez que alguns elétrons envolvidos no
processo de pareamento ndo podem participar simultaneamente na transferéncia de
carga e no calor especifico como excitagdes de uma particula. O ndmero total de
estados eletronicos ndo pode ser mudado pela interagdo de Cooper e somente pode
haver uma redistribuicdo de niveis ao longo do eixo. Entdo, poder-se-ia falar a
respeito da abertura de um “pseudo gap" de flutuacdes do nivel de Fermi.*® A
diminuicdo da densidade de estados de elétron unico no nivel de Fermi da origem a
uma reducdo da condutividade elétrica do metal normal. A contribui¢do da densidade
de estados deve ser levada em conta juntamente com a contribuicdo AL. Porém, a
contribuicdo da densidade de estados tem sinal oposto a contribuicdo AL e em geral é
pequena se comparada a contribuicdo AL. Desta maneira, ela pode ser omitida nas
vizinhangas da transicdo. Em particular, para materiais que apresentem anisotropia,
como os HTSC, torna-se necessaria a aplicacdo do modelo proposto por Lawrence-
Doniach, (LD)™®Y que é uma extenséo do modelo AL e sera discutido mais adiante.

- A contribuicdo anémala de Maki-Thompson, (MT)%? manifesta-se como
um efeito de natureza puramente quantica e a sua contribuicdo para a condutividade
devido as flutuacbes nas proximidades de T, pode ser significativa. A contribuicdo
MT origina-se nas flutuagdes geradas por espalhamento coerente de elétrons
formando pares de Cooper. Portanto, ela é extremamente sensivel a processos que
alterem a funcdo de onda eletrénica. Assim, o tempo de vida das quase-particulas €
limitado por processos de espalhamento ineldstico, como o espalhamento elétron-
foénon, que destroe a coeréncia de fase do par de elétrons ou o espalhamento por
impurezas magnéticas, que causam o despareamento dos spins do par de elétrons.
Portanto, o tempo de vida destas quasi-particulas correlacionadas é, em geral,
extremamente curto e portanto, sua contribuicdo & paracondutividade é pequena.l%!

- A confirmagdo experimental da existéncia de um regime genuinamente
critico o qual pode ser descrito através do modelo 3D-XY %% % particularizam a
quarta contribuicdo das flutuacbes para a condutividade. Estas flutuactes
caracterizam-se por serem correlacionadas e aparecem imediatamente acima de T..
Segundo o modelo 3D-XY, o parametro de ordem supercondutor é formado por duas
componentes (uma real e outra imaginéria) tal como a funcéo de onda correspondente
a um condensado. Este fato sugere que a termodinamica do supercondutor apresente
um comportamento do tipo XY tridimensional, semelhante ao do He superfluido.

4.2.1 — A Contribuicdo Aslamazov-Larkin (AL)
A primeira teoria da paracondutividade foi proposta por Aslamazov e Larkin
(AL).PY A formulacdo original é baseada na teoria microscopica da

supercondutividade, porém, seus resultados podem também ser derivados a partir do
uso da teoria GL.**!
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O modelo AL assume que o0 excesso de condutividade, Ao é dependente da
dimensionalidade das flutuagbes supercondutoras do sistema em questdo.
Correspondentemente propde que Ao varia com a temperatura, T segundo as
seguintes leis de poténcia:

2 1
3D € .2 4.10
7AL T30 0 (4.10)
2D 62 -]
Ao AL :[6 hs&‘ (411)
o7 €20 o
Ao AL =ET£‘ (412)

onde 3D, 2D e ID representam as dimensionalidades das flutuaces, s é a espessura
do filme para o caso 2D, a é a area da secdo transversal do filamento no caso
unidimensional, € é a temperatura reduzida e é(0) é o valor do comprimento de
coeréncia GL em T = 0. Em particular, os expoentes criticos sdo dados por
A=2-(d/2), onde d é a dimensionalidade.®”

4.2.2 — O Modelo de Lawrence-Doniach (LD)
Para um supercondutor oxido de alto T, constituido por uma sequéncia de
planos supercondutores 2D fracamente acoplados via tunelamento Josephson, o

excesso de condutividade paralelamente as camadas é dada pela expressdao de
Lawrence-Doniach:1%%

N

(4.13)

2
Aafgr: € §+§2Z

16 hse

¢
U

MO

[
S

onde s é o espacamento entre as camadas e &(T) é o comprimento de coeréncia na
direcdo perpendicular as camadas.

Lawrence e Doniach mostraram que a equacao (4.13) descreve um “crossover”
de um comportamento bidimensional, quando T >> T, para um regime tridimensional
a medida que T se aproxima de T, Quando o espacamento entre s for maior do que o
&:(T) os planos supercondutores estardo efetivamente desacoplados, ou seja a razéo
(2&:(T)/s) assume valores pequenos. Entdo, a eq. (4.13) torna-se idéntica a expressao
(4.11) para filmes de espessura s dentro da teoria AL. Por outro lado, na medida em
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que nos aproximamos de T, &(T) cresce, o que torna a razdo (2&(T)/s)
suficientemente grande para que os planos supercondutores se acoplem, levando o
sistema a um regime 3D. Nesta aproximacdo, a expressao (4.13) acompanha a
expressdo (4.10) para 3D prevista pela teoria AL onde &:(T) substitui a quantidade
isotropica &(0). Dentro do formalismo AL ou LD, a dependéncia do comprimento de
coerén/cia em funcdo da temperatura ocorre conforme previsto pela teoria GL ou seja,
E~¢gl”?,

4.2.3 — FlutuacGes em Sistemas Inomogéneos

O formalismo teorico para interpretacdo das flutuagdes na condutividade em
supercondutores descrito até o presente momento aplica-se a materiais homogéneos.
No entanto, os HTCS, na sua grande maioria, sdo sistemas inomogéneos e, portanto,
s30 melhor tratados dentro do modelo proposto por Char e Kapitulnik (CK).%! Neste
"approach”, a teoria AL foi modificada e aplicada ao modelo de percolacdo. Sendo
assim, para T > T., o supercondutor inomogéneo € visto como um problema de
percolacdo no limite de agregado infinito, o qual € considerado homogéneo para
escalas de comprimento L maiores do que o comprimento de correlagdo do problema
de percolacéo, &p.

Por outro lado, se o comprimento de correlacdo no sistema de percolacdo ép
for maior do que L, deve-se considerar o material inomogéneo como fractal aleatério

com dimensdo espectral d em substituicdo a dimensdo euclidiana d . Neste caso, a
contribuicdo direta do tipo AL para a paracondutividade depende da temperatura
reduzida como:

Aok =¢ (4.14)

onde:

!
N

(4.15)

Este resultado € geral para uma fractal. No caso de um agregado de percolacéo,

& = 4/3. Nesse caso, espera-se ;\z 1.33.

4.2.4 — As Flutuacgoes Criticas
A medida em que T se aproxima de T, as flutuacdes interagem de forma a se

tornarem correlacionadas e o alcance de correlacdo destas flutuacdes correlacionadas
aumenta progressivamente até se tornar infinito em T = T.. A regido onde ocorre este
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fendmeno é denominada de genuinamente critica e é delimitada de acordo com a
aplicacdo do critério de Ginzburg. Nesta regido, a teoria GL perde a sua validade e a
termodindmica do supercondutor se torna muito diferente do comportamento tipo
campo médio observado na regido dominada por flutuagdes Gaussianas.

O estudo do comportamento genuinamente critico € feito com a aplicagdo da
teoria de “scaling” estatico e dinamico.'™®” Isso se da expandindo-se a energia livre
em séries de poténcia do comprimento de coeréncia, o qual comanda toda a
fenomenologia nas proximidades da temperatura supercondutora. Na regido critica,
esta teoria prediz que a paracondutividade diverge em T, como:

Ao =gverzd) (4.16)

onde n é um pequeno expoente critico relacionado a funcéo de correlagdo para o
parametro de ordem (em geral supde-se n =0), d nos fornece a dimensionalidade do

sistema, z é o0 expoente critico dinamico e v € 0 expoente critico relativo ao
comprimento de coeréncia.

A descrigdo mais simples da transicdo normal-supercondutor supfe que as
propriedades de supercondutores do tipo Il, na regido critica e na auséncia de campo
magnético aplicado sdo aquelas previstas pelo modelo 3D-XY!"! para o qual
v = 0.667. Segundo Lobb,*® dois regimes podem ser definidos na regido critica, o
regime critico estatico e o regime critico dindmico. No regime critico estético,
v = 2/3, porém ze n conservam seus valores de campo médio (z =2 e n =0),

resultando num expoente igual a )\:V(2+Z—d—l’]) = 0.67. Em regimes de

temperaturas mais proximos a T., onde efeitos de "scaling™ dindmico se tornam
importantes, deve ocorrer uma mudancga para 0 regime critico dindmico, no qual
z = 3/2. Neste caso 0 expoente critico previsto para a condutividade em sistemas 3D
é A =0.33.

4.3 — Flutuacdes na Magnetocondutividade Elétrica na regidao T > T,

Medidas de magnetoresistividade, realizadas em temperaturas superiores a T,
sdo de extrema relevancia para a analise das flutuacdes supercondutoras, bem como
para o estudo do mecanismo do transporte intrinsico no estado normal.

A aplicacdo de campo magnético, H é responsavel pela producdo de varios
efeitos na transicdo resistiva de um supercondutor. Dois deles sdo visiveis: 0
alargamento da transicdo e o seu deslocamento para uma temperatura T.(H) mais
baixa ao longo da linha Hcy(T). Além destes efeitos, a presenca de campo causa a
diminuicdo do volume caracteristico das flutuac6es, reducdo da dimenséo efetiva do
sistema e o efeito de quebra de pares.**!

A fenomenologia critica para estes sistemas é discutida através de dois
modelos: a aproximacdo LLL (“lowest Landau level”) da teoria GL e o0 3D-XY. Na
literatura encontramos alguns trabalhos condizentes com o comportamento de
“scaling” do tipo LLLM®M% e outros sustentando a aplicabilidade do modelo
3D-XY.[111’112]
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A observagdo do comportamento LLL em supercondutores 6xidos encontra-se
condicionado a aplicacdo de elevados valores do campo magnético, tipicamente
H > 1T. Este valor ndo é fixo e apresenta variacdes de amostra para amostra.[****!

Por outro lado, o comportamento critico do tipo 3D-XY pode ser observado
apenas em campos magnéticos aplicados de muito baixa intensidade.

4.4 — Flutuagdes na Condutividade Elétricanaregido T < T,

Os modelos que interpretam 0 excesso de condutividade, apresentados nas
secdes anteriores, sdo aplicados a regido paracondutora, ou seja, na regido situada na
fase normal. Estes modelos estdo fundamentados nas flutuagdes da amplitude do
parametro de ordem supercondutor. Entretanto, como 0s supercondutores oxidos de
alto T;, na sua grande maioria, sdo sistemas inomogéneos do tipo granular, o
fendmeno de acoplamento entre os graos supercondutores em T < T € parte relevante
da transicéo resistiva. Ali, os processos de ativacdo e desativagdo de juncOes fracas
entre 0s graos supercondutores serdo responsaveis pela transicdo paracoerente-
coerente e pela resistividade em temperaturas inferiores a temperatura critica de
pareamento, T.. Estes processos podem ser evidenciados através da transicao
resistiva, conforme ilustra a fig. 4.7 e exemplifica na fig. 4.2.

Fig 4.1 — Regides normal, paracoerente e coerente na transicao resistiva.’’*!
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Fig. 4.2 — (a) Regido paracoerente, Tg <T <T,, onde as fases do parametro de ordem GL flutuam
intensamente. (b) Regido coerente, T < Ty, ordem de longo alcance na fase do parametro de ordem e
resistividade nula.

Conforme ilustram as figs. 4.1 e 4.2, a transicdo da fase normal para a fase
supercondutora em materiais granulares pode ser descrita como um processo que
ocorre em duas etapas. Na primeira etapa, em temperaturas superiores a de T, ocorre
o fenbmeno de pareamento ou seja, o0 estado supercondutor é estabilizado
gradualmente em regifes mesoscopicas da amostra ou grdos atingindo a sua plenitude
em T = T.. Na segunda etapa, em temperaturas inferiores a T, ocorre 0 acoplamento
desses grdos supercondutores devido a ativacdo das ligacOes fracas entre graos,
conduzindo o sistema a um estado com coeréncia de fase de longo alcance e
resisténcia nula. Esse estado que sera descrito em detalhe nos paragrafos a seguir,
corresponde a um fendbmeno de transicdo de fase termodindmica cuja temperatura
critica, Teo praticamente coincide com a temperatura de resisténcia nula.™** O
acoplamento entre os graos supercondutores depende fortemente da temperatura, da
densidade de corrente de medida aplicada (auto-campo) e da intensidade de campo
magnético aplicado. O acoplamento entre os grdos supercondutores pode ocorrer via
tunelamento Josephson ou por efeito de proximidade ou simplesmente por elos fracos.

A regido compreendida entre T,o < T < T, fig. 4.1, recebe a denominacdo de
regido paracoerente. Neste intervalo a amplitude do pardmetro de ordem
supercondutor, no interior de cada grdo, é constante, porém a fase flutua, o que leva a
consideravel desordem a nivel mesoscéopico e macroscépico. Estas flutuacGes de fase
sd0 possiveis porque os grdos supercondutores sdo objetos mais estaveis do que as
juncdes de Josephson™®! e sdo movidas por energia térmica, fig 4.2 a. Pelo fato das
ligagdes fracas que se distribuem de maneira aleatoria tanto espacialmente quanto nas
energias, o supercondutor passa a mostrar propriedades tipicas de agregados de graos
com grande desordem de fase. Na medida que T se aproxima de T, 0 acoplamento
entre grdos cresce, ocasionando uma reducdo nas flutuacbes de fase entre o0s
parametros de ordem dos graos vizinhos. Quando atingimos a temperatura T = T,
podemos dizer que o estado supercondutor percola, ou seja, formam-se cadeias
infinitas de gréos acoplados exibindo ordem supercondutora de longo alcance,
conforme ilustra a fig. 4.2 b e condutividade infinita, marcando o inicio de uma nova
regido, denominada de coerente, fig. 4.1, para T < Te.
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A transi¢do paracoerente-coerente, na auséncia de campo magnético e para
baixos valores de densidade de corrente de medida (auto-campo) aplicados, é
teoricamente descrita como um fendmeno de transicdo de fase. Para descrever tal
aglomerado de graos supercondutores foi proposto o0 Hamiltoneano de tunelamento de
parest™'® dado pela seguinte equacéo:

H=-5Jj cos(®; —0;) (4.17)
%> j j

onde Jj; representa a energia de acoplamento entre os grdos i e j e (6; -6 € a

diferenca de fase entre os gréos i e j. A eq. (4.17) particulariza-se por ser idéntica a de
um sistema de spins XY acoplados por meio de energia de troca Jj. No caso dos

HTSC a frustracdo é introduzida via distribuicdo aleatoria dos acoplamentos J;; ou

via coexisténcia aleatoria de juncGes normais e juncdes do tipo nt™ Portanto, a
transicdo de fase paracoerente-coerente em T, serd de segunda ordem, seguindo a
analogia ao modelo magnético.

A largura para esta regido critica pode ser estimada por meio da utilizacdo de
um critério de Ginzburg renormalizado. O excesso de condutividade para a regido
paracoerente sera devido as flutuacGes da fase do parametro de ordem dos gréos. E as
quantidades fisicas escalam com a temperatura reduzida gy =(T -Tg)/Teo. OS
expoentes criticos que descrevem a transicdo da fase paracoerente para a fase
coerente, na auséncia de campo aplicado, serdo correspondentes aos de um sistema
ferromagneto 3D-XY desordenado.

De acordo com a ref.[115], o expoente critico relativo ao excesso de
condutividade para a regido critica paracoerente deve apresentar o mesmo valor que o
da susceptibilidade paramagnética de um modelo 3D-XY desordenado, portanto:

AG(T) ~ gy 0 (4.18)

onde Sy é 0 expoente critico, 0 qual apresenta um valor em torno de 2,7 a 3 para o
YBa,Cus07.5 na auséncia de campo magnético aplicado.!*%%!

4.5 — Flutuacdes na Magnetocondutividade Elétricanaregidao T < T,

A presenca de campos magnéticos origina efeitos sobre as flutuagdes
termodinamicas acima e abaixo da temperatura critica de transicdo T.. Na regido
paracoerente, o campo diminui significativamente o valor de T.o(H), proporcionando
um alargamento consideravel da transicdo. S&o varios os modelos propostos na
tentativa de explicar o comportamento dos HTCS na fase mista. Dentre as diversas
teorias, se destacam os modelos classicos de "flux flow" e "flux creep”, assim como
0s modelos de vidro supercondutor e vidro de vdrtices, todos discutidos no capitulo 3.
Os modelos de vidro supercondutor e vidro de vortices sdo de particular interesse para
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esse trabalho pois ambos podem ser utilizados na compreensdo da transicdo de fase
paracoerente-coerente de supercondutores granulares.

O modelo de vidro supercondutor, introduzido no item 3.2.3, é empregado na
descricdo do estado supercondutor de um sistema constituido por gréos fracamente
acoplados e é descrito pelo Hamiltoniano da eq. (4.17).

Com a aplicacdo de campo magnético o parametro de ordem supercondutor
sofrerd um deslocamento de fase entre os grdos i e j. Com isso, 0 Hamiltoneano de
tunelamento de pares da eq. (4.17), adicionado de um termo referente aos efeitos
causados pela aplicacdo de campo magnético, assume a forma do Hamiltoniano da
eg. (3.13).

H= _<Z>‘]ij cos(6; —GJ- - Aij)
ij

O modelo representado pelo Hamiltoniano de tunelamento intergrdos da
eq. (3.13) pertence a classe de universalidade 3D-XY no caso desordenado. Isto €
consistente com a ocorréncia de uma transicdo de fase de segunda ordem
paracoerente-coerente na temperatura critica T.,. Este Hamiltoneano também é
analogo aquele que descreve um sistema desordenado de spins planares.

Por outro lado, o modelo vidro de vdrtices, discutido na segdo 3.2.4, foi
proposto para descrever o comportamento dos supercondutores de alta temperatura
critica fortemente desordenados logo ap0s atingida a temperatura critica de transicéo,
na qual é estabelecido o estado de vidro de vortices, Tq. Confrome discutido na se¢éo
3.2.4, a fase na qual a rede de vortices de Abrikosov ndo possui ordem translacional
de longo alcance é denominada de vidro de vortices onde o efeito devido as flutuagdes
térmicas desestabiliza esta fase.

O modelo vidro de vortices é de particular interesse no presente trabalho, ja
que o estudo da transi¢do de fase vidro de vortices é efetuado com base na teoria de
"scaling” dinamico. O modelo propfe que o sistema em questdo caracteriza-se por
apresentar comprimentos divergentes em Tgy e por leis universais de "scaling”. Neste
caso, 0 comprimento relevante é &5, o qual representa a escala de comprimento na

qual a fase do parametro de ordem permanece correlacionada (comprimento de
correlacdo da fase de vidro de vortices). A divergéncia de &g nas proximidades da

transicéo, T, pode ser expressa como:[®"117]
&salr -7, ) (4.19)

onde v é 0 expoente critico. Associada a este comprimento de correlagdo ha uma
relaxag@o temporal, 7g cujo "scaling™ pode ser escrito como:

1 =&Z (4.20)

onde z é o expoente critico dinamico.
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As leis de "scaling" descrevem as propriedades de transporte nas vizinhancas
de Ty . Uma densidade de corrente externa, j “testa” o sistema de dimensionalidade

d em um comprimento caracteristico de escala, Lgc definido por:**®]

Lsc =— 43 (4.2)

Para temperaturas maiores do que Ty, em baixas correntes aplicadas, e quando

L. > &g, a fase do pardmetro de ordem e descorrelacionada por flutuagdes térmicas

e espera-se que a resisténcia elétrica obedeca a lei de Ohm. Reduzindo-se a
temperatura na direcdo de Ty, o comprimento de correlagao vidro de vortices, &g

cresce, diminuindo a resistividade até zero, segundo uma lei de poténcia do tipo:

p(T)=A(T -7 )° (4.22)

onde S=v(z+2-d). O valor de S encontrado experimentalmente no sistema
YBa,Cus07.5 é aproximadamente 4.1
Se Lgc < &z e T > Tg, a corrente aplicada quebra a correlagio de fase,

originando movimento das linhas de vortice e um comportamento ndo-6hmico na
caracteristica corrente contra tensdo.
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Nesse capitulo descreveremos 0s processos experimentais usados na
producdo de amostras monocristalinas e policristalinas bem como a caracterizagéo
estrutural das mesmas, empregando as técnicas de difracdo de raio-X e microscopia
Gtica de luz polarizada.

Em uma segunda etapa, apresentaremos 0s equipamentos empregados nas
medidas de magnetometria e de transporte elétrico, bem como, os métodos de
manipulacdo e procedimentos experimentais adotados para a realizacdo das medidas
experimentais com esses equipamentos.

5.1 - Amostras Monocristalinas

O crescimento de monocristais supercondutores de alto T, de boa qualidade é
incentivado por varios fatores. Primeiramente, a partir da obtencdo desses materiais
podemos medir as propriedades intrinsecas dos HTSC, tais como, os limites de
campo critico inferior, H¢; e superior, Hq, 0s comprimentos de coeréncia & e
penetracdo A bem como o valor de T. A determinacdo dessas propriedades ajuda na
compreensdo da fisica envolvida no mecanismo supercondutor e permite a
classificacdo do potencial tecnologico desses materiais.

Por outro lado, o estudo do crescimento de monocristais, pode favorecer o
entendimento dos mecanismos de crescimento operante em outros tipos de
processamento de materiais como a texturizacdo ou crescimento de filmes finos.

5.1.1 - Técnicas de Crescimento - Técnica de Auto-Fluxo
A técnica de auto-fluxo™®*?? ("flux-growth™) é a mais empregada no
crescimento de monocristais supercondutores e foi utilizada por nés nesse trabalho.

Esta técnica caracteriza-se pelo crescimento de monocristais em temperaturas
abaixo da fase liquida. Inicialmente, uma mistura é preparada segundo uma
estequiometria especifica empregeda para a obtencdo dos monocristais
supercondutores desejados. Nessa solucéo inicial, alguns dos componentes quimicos
de mais baixo ponto de fusdo sdo adicionados em excesso comportando-se como
fluxo. Além disso, 0 excesso desses elementos tem por objetivo compensar a
evaporacdo de grandes quantidades dos mesmos durante o processo de crescimento.
Tomando como exemplo o crescimento de monocristais de YBa,Cu3O.5 puro, 0s
elementos adicionados em execesso sdo 0 carbonato de bario (BaCOj) e
principalmente o 6xido de cobre (CuO). Este fluxo excedente atuard como meio
liquido onde os outros elementos sdo dissolvidos a partir da mistura estequimétrica
onde os futuros monocristais seréo nucleados.

Para desencadear o processo de auto-fluxo, eleva-se gradativamente a
temperatura até atingir-se as temperaturas de fusdo do CuO e do BaCOs, 0s quais
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formam o fluxo. A mistura deve permanecer nessa temperatura até que o fluxo se
sature dos componentes e escorra da mistura.

Na terceira etapa, o fluxo evapora gradativamente tornando a concentracao
critica. A medida em que a temperatura é diminuida lentamente se estabilizam os
primeiros centros de nucleacdo que a seguir crescem na superficie do fluxo
facilitando assim a remocéo dos cristais durante o processo.?3!24!

Durante o processo de cerscimento dos monocristais utilizamos um cadinho
de zirconia em forma de uma gamela retangular, inclinado em um angulo de
aproximadamente 20 ° em relagé@o a horizontal. A mistura de aproximadamente 5 g é
compactada no lado superior da forma a partir de onde o fluxo normalmente escorre.

O préximo passo empregado é o decréscimo da temperatura até o valor
ambiente. Durante esse procedimento, uma atencdo especial deve ser dada a faixa de
temperaturas em torno de 700 °C onde ocorre a transicdo estrutural tetragonal-
ortorrdmbica para 0 YBa,Cu3O7.5. A taxa de decréscimo escolhida deve permitir o
sucesso desta transicéo.

Atingida a temperatura ambiente, removemos mecanicamente 0s monocristais
do residuo de fluxo s6lido, que nunca evapora por completo durante o processo.

A Ultima etapa do processo é a de oxigenacdo dos monocristais, uma vez que a
técnica de auto-fluxo fornece cristais com deficiéncia de oxigénio e que em geral ndo
sdo supercondutores.

5.1.1 - Procedimentos Experimentais Utilizados no Crescimento de Monocristais

Para a realizacdo desse trabalho foram preparados inimeros monocristais de
monocristais de YBa,CuzO7.5 puro e dopados. Os monocristais dopados séo aqueles
nos quais o Ba foi substituido paracialmente por Sr nas proporcdes nominais de 5,
12.5, 18.75, e 25 % ou o Cu foi substituido por atomos de Mg ou Zn na proporgao
nominal de 1 %.

5.1.2.1- Preparacao Estequiométrica dos Ingredientes e Maceragao

Foram utilizados carbonatos e oOxidos percursores de alta pureza no
crescimento de monocristais de YBa,SrxCu3O7.5 (x = 0, 0.1, 0.25, 037 e 0.5) e
YBa,Cuy.97Mo0307.5; (M = Zn ou Mg). Os 6xidos e carbonatos utilizados foram o0s
seguintes: oxido de itrio (Y,03) com pureza de 99.999 %, carbonato de bario
(BaCOg3) com pureza de 99.999 %, carbonato de estroncio (SrCO3) com pureza de
99.995 %, oxido de cobre (CuO) com pureza de 99.9999 %, oxido de zinco (ZnO)
com pureza de 99.995 % e 6xido de magnésio (MgO) com pureza de 99.95 %.

Primeiramente, foi feito um tratamento dos pos precursores, separadamente, a
300 °C por um periodo de 3 h, com o objetivo de eliminar alguma umidade
eventualmente presente. Uma vez desumidificados, os pos foram pesados com
precisdo de centésimos de mg, para entdo serem misturados e macerados num
almofariz de 4gata até se obter uma mistura bastante homogénea. As proporcdes
escolhidas para 0s compostos precursores correspondem as estequiometrias
YBasCu100y, YBasxSryCuyoOy; (x = 0.2, 0.5, 0.74 e 1) e YBasCuggMo10y;
(M = Zn ou Mg). A seguir, a mistura foi empilhada em um dos lados do cadinho de
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zirconia estabilizada com itrio. O cadinho, contendo a mistura, foi acomodado no

interior do forno inclinado 20 ° em relagdo a linha horizontal, conforme explicado na
secdo anterior.

5.1.2.2- Tratamento Térmico

A fig. 5.1 ilustra o ciclo térmico adotado durante a producdo dos monocristais.

1250
980°C)-2h Tratamento Térmico
1@80°C)-2h \ Monocristais
1000 - F . o
o—o G (980 - 880 °C)-17 h
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Fig. 5.1 - Tratamento térmico utilizado na producéo de monocristais.

A etapa A consiste na elevacdo da temperatura de 20 a 300 °C obedecendo
uma taxa de 280 °C / h.

Na etapa B a temperatura é estabilizada em 300 °C por uma hora, esta parada
é estratégica e tem como objetivo a eliminacdo de alguma eventual umidade
adquirida pela mistura durante os procedimentos de pesagem e maceracéao.

O passo C caracteriza-se pela elevagéo da temperatura de 300 a 880 °C em
uma taxa de 105.45 °C / h. Durante esses passos espera-se que haja uma queima total
dos carbonos existentes na reagao.

No procedimento D, a temperatura é estabilizada em 880 °C por um periodo
de 2h.

A lenta elevacdo da temperatura no passo E, 880 - 980 °C, na razdo de
25 °C / h, proporciona a formacéo inicial do fluxo de BaO-CuO saturado de Y,0;3 e
SrO, quando se tratar dos monocristais onde a substituicdo parcial ocorreu no sitio
do Ba, de Y,03 e MgO ou Y,03 e ZnO, quando se tratar dos monocristais onde a
substituicdo parcial ocorreu no sitio do Cu.
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A etapa F apresenta a temperatura estabilizada em 980 °C por um periodo
n&o inferior a duas horas. Nessa etapa ocorre a chamada dissolugéo idnica ou seja, as
solugdes saturadas formadas na etapa anterior, onde BaO e 0 CuO séo os solventes e
0 Y03, SrO, MgO e 0 ZnO séo os solutos. A formagdo de uma solucdo saturada
ocorre a medida que esta escorre para o lado inferior do cadinho juntamente com a
evaporacgéo do fluxo de CuO-BaO.

O passo G marca a etapa mais importante do processo de preparacdo de
monocristais, ele ocorre entre 980 e 880 °C para uma taxa de decréscimo da
temperatura em torno de 5.88 °C / h. Durante este periodo ocorre a evaporagdo do
fluxo e o surgimento de muitos centros de nucleagdo que resultam no crescimento
monocristais.

A entrada na etapa H, (880 a 300 °C) marca o fim do processo de crescimento
dos cristais e da inicio a transicao estrutural tetragonal-ortorrombica que ocorre nos
supercondutores da familia RE-123, onde RE representa elementos terra-rara. A taxa
de reducdo de temperatura utilizada durante esta etapa foi de 105.45 °C / h.

O passo | marca o decréscimo da temperatura de 300 °C para temperatura
ambiente a qual ocorre na razdo de 280 °C / h.

A utilizagdo da estequiometria 1:4:10 para a mistura inicial, juntamente com
0S processos de homogeneizacdo e de tratamento térmico apropriado,
proporcionaram a obtencdo de uma grande quantidade de monocristais que na sua
grande maioria apresentam a forma de plaquetas de aproximadamente 0.1 mm de
espessura nos mais variados tamanhos e formas.

Por outro lado, outros cuidados experimentais foram essenciais para o
sucesso da operacdo de crescimento dos monocristais em nosso laboratorio. Por
exemplo, a ndo incidéncia direta da radiacdo das resisténcias de agquecimento do
forno sobre a mistura, o0 que evita a evapora¢do em demasia do fluxo. A configuracao
adequada do valor e a direcdo do gradiente de temperatura na regido do cadinho
durante o processo de crescimento foram fatores decisivos para 0 sucesso da
operacéo.

5.1.2.3 - Oxigenacéao

Uma etapa importante para obtencdo de monocristais supercondutores de boa
qualidade é a de oxigenacdo. Os monocristais de YBa,CuzO;.5 puro ou dopados,
obtidos a partir da técnica de auto-fluxo sdo deficientes em oxigénio. Nesses
monocristais a transicdo supercondutora, quando verificada experimentalmente,
somente ocorre em temperaturas mais baixas. Portanto, para tornarem-se bons
supercondutores esses monocristais devem passar por um processo adicional de
oxigenagéo.

A oxigenacdo dos monocristais de YBa,CuzO;.5 depende de varios
fatores.'?*2"l Entre eles, estdo & temperatura em que a oxigenagdo ocorre
(200 — 500 °C), a pureza e o valor da pressdo da atmosfera de oxigénio (entre alguns
décimos até algumas dezenas de atmosferas) e o tempo de oxigenacdo (10 — 30 dias).
Descrevemos a seguir os procedimentos experimentais empregados durante a etapa
de oxigenacdo dos monocristais utilizados nesse trabalho.
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Os monocristais minuciosamente selecionados para a etapa de oxigenacéo
foram encapsulados entre duas pastilhas de YBa,Cu3O-.5 policristalino. O uso desta
capsula na etapa de oxigenagdo foi essencial para obtencdo de uma atmosfera
homogénea de oxigénio puro em torno da superficie dos monocristais. Tentativas
anteriores de oxigenacdo dos monocristais sem o encapsulamento de YBa,CusO7.5
levaram a resultados nada satisfatorios.

A cépsula envolvendo os monocristais foi acondicionada sobre um cadinho
de alumina, apropriadamente moldado para este fim. Este conjunto, por sua vez, é
colocado no interior de um tubo de quartzo do sistema de atmosfera controlada. O
tratamento foi feito em fluxo de oxigénio de alta pureza a 1 atm, sendo que o
conteudo de oxigénio foi sendo renovado diariamente.

O controle da temperatura durante o processo de oxigenacdo foi realizado
com um termopar de platina-rhodium distante 2 cm da capsula contendo o0s
monocristais.

O tratamento térmico utilizado durante a etapa de oxigencdo é ilustrado pela
fig. 5.2.

Processo de Oxigenacgéo
600 Monocristais

B —= (450 °C) 240 h

:(3 | | | |

— 400

©

5

@

(]

o

£ 200- 20h (450-0°C)=~——C

|_
A— (0-450°C) 4 h
n u

0 T T T T T T T T T T T T

0 2 4 6 8 10

Tempo (dias)

Fig. 5.2 - Tratamento térmico utilizado durante a etapa de oxigenacéo dos monocristais.

A etapa A resume-se na elevacdo da temperatura desde ambiente até 450 °C a
uma taxa de 107.5 °C / h. O Unico cuidado que tomamos nessa etapa foi com o
controle da pressdao de O, no interior do tubo de quartzo. O rapido aquecimento
provoca elevacdo da pressdo de O, no interior do tubo e isso pode provocar
rompimentos nas vedag¢des do mesmo.
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Atingida a temperatura de 450 °C inicia-se 0 passo B o qual se estende por
dez dias onde durante este periodo de tempo ocorre a oxigena¢do dos monocristais.

Durante a etapa C a temperatura é decrescida de 450 °C até ambiente a uma
razdo de aproximadamente 21.5 °C / h.

5.1.2.4 - Caracterizacdo dos Monocristais

Foram empregadas diversas técnicas experimentais na caracterizacdo dos
monocristais. Dentre elas, a de microscopia otica de luz polarizada, para vizualizar a
presenca de maclas, a difratometria de raio-X, para a identificacdo das fases
cristalinas e para a determinacgéo do valor do parametro de rede c. Por outro lado, as
medidas de resistividade e de magnetizagdo DC, mostram a largura e a natureza da
transicdo supercondutora bem como a presenca de diferentes fases supercondutoras,
se houverem.

5.1.2.4.1 - Microscopia Otica

O exame a partir da microscopia de luz polarizada (MLP), tornou possivel a
analise da qualidade da superficie dos monocristais. A ocorréncia de incrustagdes ou
defeitos macroscopicos, bem como a visualizacdo da diregdo e dominios de maclas
nos monocristais de YBa,Cu307.5 puro e dopados foram checados. Em particular, a
superficie dos monocristais de YBa,xSr«Cuz07.5, em geral, apresenta mosaicos de
regides macladas ortogonalmente. Alguns desses monocristais eram claramente
monodominios de maclas. Com o auxilio do MLP, foi possivel orientar a direcao das
maclas em relacdo ao campo magnético aplicado ao longo do plano ab dos
monocristais (H // ab). Sendo assim, realizamos medidas de magnetizacgdo DC
orientando os monodomineos de maclas pararelamente (¢ = 0) e diagonalmente
(=145 °) em relacdo a H aplicado ao longo do plano ab dos monocristais.

As figuras 5.3 e 5.4 foram obtidas a partir de fotografias tiradas
incidindo luz polarizada sobre o plano ab, ao longo do eixo ¢ dos monocristais e
passando a luz refletida pelo analizador em posicdo de minima transmisséo da luz e
entdo entrando na camera fotografica acoplada ao MLP. Portanto, as figuras 5.3 € 5.4
ilustram respectivamente as superficies dos monocristais de YBaj 75Srp.25Cu307.5,
(MCSr025A) com uma &rea de aproximadamente de 1.5 mm’ e de
YBay5SrosCuszO7.5, (MCSr05) apresentando uma area  superficial de
aproximadamente 0.12 mm?. Nestas figuras, é possivel observar a presenca de
regibes com tonalidade xadrez, as quais, mostram a presenca de microregioes
densamente macladas ortogonalmente. A substituicdo parcial do Ba por Sr no
YBa,Cuz07.5 favorece a formacdo de maclas tal como observado por Saito e
colaboradores, veja item 2.1.1.

Por outro lado, ndo observamos densidade relevante de maclas nos
monocristais dopados com Zn ou Mg.
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1.15 mm

1.3 mm

5.3 - Imagem da superficie do monocristal de YBay 7551 25Cu307.5 obtida por MLP.1*!

0.23 mm

0.52 mm

5.4 - Imagem da superficie do monocristal de YBay 5Sro sCusO7.5 obtida por MLP.[*2%
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5.1.2.4.2 - Difratogramas de Raio-X

As amostras monocristalinas dopadas tiveram suas estruturas cristalograficas
analisadas por meio de difragdo de raio-X, utilizando-se a radiacdo CuKa,
(Acuka = 1.54178 A). Usando a lei de Bragg,

nA =2dsenf (5.1)

juntamente com a equacéo:

=t —+— (5.2)

calculamos os valores dos parametros de rede, 0s quais estdo relacionados nas tabelas
5.1 e 5.2. Nos difratogramas das figuras 5.5 e 5.7, obtidos para 0s monocristais,
orientados ao longo do eixo ¢, pode-se observar a presenca apenas das linhas [00I],
onde | =1,2, 3., mostrando que a superficie dos monocristais esta orientada
paralelamente ao plano ab onde as posi¢des angulares dos picos estdo relacionadas
aos respectivos planos de difracdo, a partir dos quais o0 parametro ¢ medio é
calculado. A fig. 5.5 apresenta os difratogramas para 0s monocristais de
YBa,SrxCu3O7.5 ( X =0, 0.1, 0.25, 037 e 0.5 ). Comparando-se os difratogramas
dos monocristais dopados com o obtido para o monocristal de YBa,Cuz07.5, observa-
se que a substituicdo parcial do Ba, em até 25 %, por Sr ndo provocou a formacdo de
multifases, conforme observado em amostras policristalinas pela literatural®?! e
discutido no item 2.1. De acordo com a tabela 5.1, os valores para o parametro de
rede ¢ decrescem na medida em que elevamos a concentragdo de Sr. Segundo a
fig. 5.6, este decréscimo ocorre de maneira linear®™ onde a variagdo obedece a
relacdo destacada nesta figura.
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Fig. 5.5 - Espectros de raio-X para os monocristais de YBa,.,Sr,Cu30-.5 (x =0, 0.1, 0.25, 0.37 e 0.5).

Parametro de rede n.es—\\ i:i
Amostras c (A) {\\ 40z
YBa,Cuz07.5 11.6569 < weo; R
YBa, oSro1Cus0r.5 | 11.6404 ° R
YBay 755r025CU307.5 | 11.5977 W1 - 11,6576 - 0.2157.[S1(V)] I
YBa1.63sr0.37CU3O7—6 115760 00 01 02 03 04 05
YBay 5Srg5CU307.5 11.5511 Sr(x)

. Fig. 5.6 - Variacdo de ¢ em funco de Sr(x).
Tab. 5.1 - Valores determinados para o g ¢ ¢ )

pardmetro de rede c.
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Fig. 5.7 - Espectros de raio-X para os monocristais de YBa,Cu30;.s € YBa,Cuy ¢7Mg 03075

(M =Mgou Zn).

Parametro de rede
Amostras c (A)
YBa,Cus0-.5 11.6569
YBa,Cu,9;M(0307.5 | 11.6404
YBa,CU,47ZNg 03075 | 11.6353

Tab. 5.2 - Valores determinados para o
parémetro de rede c.

® YBa,Cu,O,,
= YBa,Cu, Mg, ,,0
11.66 212,97V 90,03 7-5
- A YBaQCU297Zn00307_6
. .
< .
-
(&)
11.64
A
T T . : .
0.01 0.00 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05

Fig. 5.8 - Variagédo de ¢ em fungo da
adicdo de Zne Mg.
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A fig. 5.7, da mesma forma que a fig. 5.5, ilustra os difratogramas de raio-X
obtidos para 0os monocristais dopados com Zn e Mg comparados ao do monocristal
de YBa,Cu3O7.5. Conclui-se que quando substituimos 1 % do Cu no monocristal de
YBa,Cu307.5 por atomos de Zn ou Mg, ndo verificamos a tendéncia de formagéo de
fases espurias pois as linhas observadas nos difratogramas dos monocristais dopados
sdo0 as mesmas observadas para 0 monocristal puro.

Na tab. 5.2 listamos os valores calculados para o parametro C médio, 0s
quais apresentam valores préximos aos apontados pela literatura.*’2%*! De acordo
com a fig. 5.8, a substituicdo de 1 % do Cu causou um leve decréscimo do parametro
C, porém, mais acentuado para a substituicdo com Zn do que com o Mg.

5.2 - Amostras Policristalinas

5.2.1 - Producéo de Amostras Policristalinas

Duas amostras policristalinas obedecendo as estequiometrias: YBa,CuzO7.5,
denominada de PY e YBaj 75Srp.25Cu3z07.5, denominada de PSr, foram preparadas a
partir de Oxidos e carbonatos precursores de alta pureza pelo método usual de reacéo
em s6lido™ a 930 °C com posterior prensagem e sinterizacdo conforme programa
da fig. 5.9.

1250
Tratamento Térmico de Sinterizacdo e Oxigenacao
| Policristais
1000 C—950°C-8h
o———eo
—~ 1 \D — (950 - 750 °C) - 1h
O
°_ 7504 B
= \ E — (750 - 600 °C) - 16h
2 | T (650 - 950 °C) - 4h L
® F —= (600 - 450 °C) - 1h
5 500
o
€  {|A—=(20-650°C)-1h
|_
2509 (450 - 200 °C) - 16h="
(200 20 °C) -1h = H
0 _? T T T T T T T T T T T T T T T T T

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55
Tempo (h)

Fig. 5.9 - Tratamento térmico utilizado na producéo de policristais.
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Durante este processo, as amostras PY e PSr foram mantidas em fluxo
constante de O, a uma pressao de 1 atm.

5.2.2 - Caracterizacgdo Estrutural (Anélise Raio - X)

As amostras, tiveram suas estruturas cristalograficas investigadas por meio de
difracdo de raio-X, utilizando-se 0 método do po e fazendo-se uso da radiacdo CuKa
conforme discutido para as amostras monocristalinas.

A figura 5.10, ilustra os respectivos difratogramas de raio-X para as amostras
policristalinas conforme identificando os picos por seus indices de Milher.

'I'I'I'I'é T | L T T
YBa,Cu,0,,-PY |3 -
3 o
3— ~ AN
™M — o
o < =
—_ —_— o - O
1 o MmiL— O o
— — ~ o
o o, 9 =
2 @ =) o
o
S S
— . LFD|
© 19 « _ g 'LF-—-—H
. o NF || — =L To)
S <} oS NI 38_.
— 1 “o] 9 L'—'.‘l:‘.
O é ;&, ﬁ:g_g = ‘i£ ,g"
= 0- S
1 1 1 1 T
(D)
'g 8 1755r025CU3075
© 1 PSr
c
) 6
s}
E i
4_
S -
i
: A S S ¢ w
T T T T T T T

26 (°)

Fig. 5.10 - Espectros de raio-X para para os policristais PY e PSr.
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As posicdes das linhas coincidem com os da literatura®®2! e as intensidades
variam dentro dos limites estatisticos. A amostra PSr apresenta uma estrutura
ortorrébmbica caracteristica, com valores de cela unitaria devidamente reduzidos em
relacdo & amostra PY conforme apresenta a tab. 5.3.

Parametros de Rede (A)
Amostras a b C
YBaCu;0;.5- PY 3,8189 | 3,8916 | 11,6799
YBay 75Sr025CU307.5- PSr 3,8155 | 3,8774 | 11,6379

Tab. 5.3 - Relacao dos parametros de rede para as amostras PY e PSr.

5.2.3 - O Processo de desoxigenacgao

A fim de atender os objetivos desse trabalho, as amostras policristalinas PY e
PSrit30131 foram submetidas a processo de desoxigenacdo, constituido em mante-las
em vacuo (~ 0.02 Torr), em temperaturas que variam entre 300 e 450 °C por periodos
que variam entre alguns minutos e algumas horas. A perda de massa,
presumidamente em oxigénio é monitorada por meio de sussesivas pesagens em
balanca de precisdo antes e depois da realizagdo do processo de desoxigenagéo.

Os tratamentos de desoxigenagdo e os valores de & calculados séo descritos
na tabela 5.4.

Tratamentos o
YBaCuz0;.5- PY 380°C-45min |0 - 0.15
YBaCu;07.5- PY 400°C-60min |0 - 0.43
YBay 755r0.25CU307.5- PSK 380°C-15min |0 - 0.30

Tab. 5.4 - Processos de desoxigenacao e os valores de & para as amostras PY e PSr.
Verifica-se por estes resultados que a saida de oxigénio da amostra PSr ocorre

mais rapidamente do que a observada na amostra PY. Este fato é de suma
importancia na programacao do processo.

5.3 - A Técnica de Magnetizacédo DC
Neste item caracterizaremos as medidas de magnetometria DC e

detalharemos 0s equipamentos, procedimentos e técnicas experimentais empregados
nas medidas.
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5.3.1 - O Magnetdémetro de SQUID

As medidas de magnetizacdo em funcéo da temperatura e campo magnético,
M(T,H) foram efetuadas com o uso de um magnetdmetro de SQUID, ou MPMS
("Magnetic Properties Measurement System™), modelo 2000 fabricado pela
"Quantum Design”. Neste equipamento, a susceptibilidade magnética pode ser
medida com uma preciséo de até 5.10” e.m.u. e em campos magnéticos aplicados de
até 50 kOe. O sistema opera em uma faixa de temperatura compreendida entre 1.9 e
400 K, onde a taxa de variagdo de temperatura pode ocorrer desde 0.01 até 10 K/min
e pode ser lida com uma precisdo de 0.01 K. As figuras 5.11 e 5.12 mostram uma
representacdo para o sistema, o qual é constituido pelas partes criogénica e
eletronica.

/

Fig. 5.11 - Visualizagé@o do magnetometro de SQUID: a parte (1) corresponde a etapa criogénica e a
parte (2) representa o sistema de controle do equipamento.

77



Capitulo 5 - Preparacdo e Caracterizacdo Estrutural de Amostras, Aparato e
Técnicas Experimentais

A parte criogénica é constituida por um criostato superisolado no qual se encontra
inserido um "inset", fig. 5.12, contendo o magneto supercondutor (6), o sensor
SQUID (8), o sistema de termometria e valvulas do controle de temperatura, etc.,
fig. 5.12A. O interior do tubo suporte do magneto também serve de compartimento
para a amostra, contendo o sensor de temperatura, bobinas de captacdo de sinal
magnético, a haste de transporte, etc. conforme ilustra a fig. 5.12B.

Fig. 5.12 - O "inset" de medidas. A) 1-cana, 2-rotor, 3-transporte DC da amostra, 4-sonda, 5-Sensor
de nivel de He, 6-Solendide supercondutor, 7-Impedancia para fluxo de He, 8-capsula do Squid. B) 1-
Cémara da amostra, 2-Compartimento da amostra, 3-Folha isotérmica com aquecedor, 4-Regido de
isolamento térmico, 5-Parede de vacuo interno, 6-Superisolamento, 7-Parede de vacuo externo, 8-
Amostra, 9-Parede interna da bobina supercondutora, 10- Solendide supercondutor multifilamentar,
11-Parede externa da bobina, 12-Culote.
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O sistema é todo comandado por computador através de uma interface IEEE-
488. A operacdo do magnetdbmetro de SQUID é feita por trés controladores
comandados pelo computador através de um programa desenvolvido pela "Quantum
Design” para ambiente Windows 95, programa esse que vem sendo periodicamente
atualizado.

O controlador modelo 1822 é responsavel pelo funcionamento de todos os
mecanismos ilustrados pela fig. 5.12A, como a translacéo e transporte da amostra, o
acoplamento do aquecedor interno, a deteccdo do sinal SQUID, a fonte de corrente
para a bobina supercondutora, a chave para a operacdo em modo persistente, a
impedancia e o sensor de nivel de hélio liquido. O segundo controlador comanda a
chave de fluxo de gas e o aquecedor, a chave do fluxo de ar e a bomba de vacuo.
Uma ponte R/G modelo 1802 desempenha o papel de terceiro controlador e é
responsavel pelo sensor de temperatura e aquecimento de gas hélio.

O magnetdémetro de SQUID apresenta a opcdo RSO ("Reciprocating Sample
Option™), a qual consiste num método alternativo ao método DC (extracdo da
amostra) para a determinagdo do momento magnético das amostras. Quando sdo
feitas medidas através do RSO, a amostra move-se senoidalmente dentro da bobina
de deteccdo. O RSO utiliza um "servo motor" de alta qualidade que permite o
movimento da amostra durante a leitura de dados, além de um processador de sinais
digital (DSP).

O método DC convencional utiliza o método de extracdo da amostra. O
equipamento RSO tem duas grandes vantagens em relagdo ao DC. Primeiramente, a
amostra ndo para em cada posicéo de leitura, permitindo que os dados sejam obtidos
mais rapidamente. Além disso, as técnicas de "lock-in" empregadas no DPS,
reduzem a contribuicdo de ruidos de baixa frequéncia durante as medidas, resultando
em uma medida a qual pode apresentar sensibilidade de até 5.10° e.m.u.. A opgdo
RSO é compativel com muitas das outras op¢des do magnetémetro SQUID.

5.3.2 - Montagem das Amostras

Os monocristais cuidadosamente selecionados para as medidas de
magnetizacdo, foram fixados com o uso de graxa de vacuo a superficie de um disco
de teflon para aplicacdo de campo pararelo ao eixo ¢, (H // ¢) e a superficie de uma
placa de teflom para as medidas realizadas com aplicacdo ao longo do plano ab,
H // ab.

O porta-amostra de teflon, com a amostra, é inseridos por pressao no interior
de um tubo cilindrico de plastico preso & haste de transporte da amostra. E
importante mencionarmos que o sinal do momento magnético produzido pelo
conjunto teflon, graxa de vacuo e canudo de plastico é diamagnético e praticamente
constante em funcdo da temperatura.

5.3.3 - Procedimento de Medida
As medidas de magnetizagdo em funcéo da temperatura foram realizadas para

um grande numero de valores de campos magnéticos DC aplicados entre 0.002 e 50
kOe e para faixas de temperatura compreendidas entre 10 e 100 K.
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Antes de efetuarmos as medidas de magnetizagdo DC precisamos determinar
o valor do campo residual na bobina supercondutora. Para isso, usamos um padrédo
paramagnético de paladio cuja magnetizacdo é medida ao longo de um ciclo de
histerese. A determinagdo do valor do campo residual é especialmente importante
nas medidas de magnetizacdo em baixos valores de campo magnético e em
operagOes de anulamento do campo magnético na bobina.

Logo apds conhecermos o valor do campo residual na bobina, instalamos a
amostra no equipamento, anulamos 0 campo magnético nas bobinas e decrescemos a
temperatura até atingirmos um valor onde T < T.. Atingida esta temperatura,
aplicamos um campo magnético e partimos para o procedimento de centragem da
amostra em relacéo as bobinas de "pick-up™. Uma vez centrada a mostra, anulamos o
valor do campo magnético e elevamos a temperatura a um valor superior ao T, da
amostra.

Apdbs executar esses dois procedimentos anteriores passamos as medidas de
magnetizacdo em funcdo da temperatura com a aplicagcéo de diferentes intensidades
de campo as amostras. Dois procedimentos de medida distintos foram utilizados,
ZFC e FC. Estes sdo empregados para que possamos obter o ponto de
irreversibilidades, o qual é determinado a partir da realizacdo de medidas das curvas
de magnetizacdo Mzrc(T) e Mgc(T) em sequéncia, o que implica na realizagdo de
minimos ajustes na programacao do equipamento, resultando assim em uma maior
precisdo do ponto experimental obtido.

O procedimento ZFC consiste inicialmente em campo magnético nulo resfriar
a amostra a partir de uma temperatura situada acima de T, @ uma taxa de 10 K/min
até atingir uma temperatura T onde obrigatoriamente T << T.. Feito isso, aplica-se
campo magnético DC desejado e durante o aquecimento lento da amostra (0.02 - 0.4
K/min), mede-se a magnetizagdo Mzrc(T), até um limite ligeiramente acima de T..
Atingido este limite, a amostra encontra-se em seu estado normal, onde é sabido que
ela apresenta apenas um pequeno sinal paramagnético. Em seguida, sem efetuar
qualquer ajuste no equipamento da-se inicio ao procedimento FC, ou seja, a amostra
volta a ser resfriada lentamente (mesma taxa utilizada durante a medida Mzgc(T)
(0.02 - 0.4 K/min)) s6 que, agora, sob campo magnético aplicado. Durante este
resfriamento lento, a magnetizagdo Mec(T) € registrada pelo computador.

5.3.4 - Problemas Experimentais Durante as Medidas de Magnetometria DC

Alguns problemas experimentais foram identificados principalmente durante
as medidas de M(T) durante os procedimentos ZFC e FC. O primeiro deles decorre
da existéncia de gradiente de temperatura entre 0s ramos de Mzrc € Mgc. Este
problema foi bastante amenizado com a utilizacdo das menores taxas possiveis de
variacdo de temperatura durante a execucdo dos procedimentos ZFC e FC. Outra
medida adotada para amenizar os problemas relativos ao gradiente de temperatura foi
a efetuar diversas perfuracdes no tubo plastico que contem a amostra e o porta-
amostra proporcionando assim uma melhor circulacdo do gas He em torno da
amostra. A Segunda dificuldade enfrentada foi o fato de que os monocristais devido
a suas dimensdes reduzidas, fornecem um sinal que varia entre 10* e 10° e.m.u.. Na
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sua fase normal, os supercondutores apresentam um pequeno sinal paramagnético e
quando se tornam supercondutores o sinal caracteristico é de um diamagneto. A
anulacdo do sinal da magnetizacdo na temperatura de transi¢cdo causa problemas ao
sistema de centragem automatico da amostra entre as bobinas de "pick-up",
resultando em desvios, que sdo distintos nas curvas de Mzrc € Mgc. Este problema
torna-se fatidico quando coincide ou ocorre proximo ao limite de irreversibilidade.
Para escaparmos deste problema usamos um artificio que provoque o deslocamento
do sinal paramagnético da fase normal para o lado negativo, consistindo em
aumentar o contetdo de graxa de vacuo, a qual apresenta um sinal diamagnético
quase constante em funcdo da temperatura.

5.4 - A Técnica de Magnetoresistividade Elétrica

Neste item descreveremos o0 processo de implementacdo de contatos elétricos
nas amostras bem como 0s equipamentos, procedimentos e técnicas experimentais
empregados nas medidas de magnetoresistividade.

5.4.1 - Implementacéo de Contatos Elétricos

Nas amostras selecionadas para a realizacdo de medidas de
magnetoresistividade elétrica foram implantados quatro contatos usando cola-prata
ou epoxe, conforme ilustra a fig. 5.13. A fim de conseguir uma melhor deposi¢éo dos
contatos, foi inicialmente depositado sobre a superficie das amostras um filme de
cola-prata ou epoxe de aproximadamente 5 um de espessura sendo tratado a 240 °C
durante 150 min com o objetivo de melhorar sua aderéncia a superficie da amostra.

Fig. 5.13 - Esquematizacdo da amostra para medida de resistividade indicando a distancia entre os
contatos de tenséo, |, e a &rea, A, da secdo transversal da mesma.

Apdbs a determinacdo dos valores do caminho elétrico, | da area da segéo
transversal, A e da resisténcia elétrica em temperatura ambiente, Ravg podemos
determinar o valor da resistividade, pawvgs utilizando a seguinte relacéo:
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A
Pams = Rams T (5.3)

A tab. 5.5 mostra os valores de A, |, Rams € pame ODbtido para as amostras.

AMOSTRAS I (mm) | A(Mm?) |Rame (MQ) | pavs (MQ.cm)
YBa,Cu307.5- PY 2.65 1.93 18.45 0.13
YBay 755r0.25CU307.5 - PST 3.19 2.74 15.65 0.13
YBa,Cu307.5- MCY2 0.21 0.07 15.86 0.06
YBay.9Sro.1Cuz07.5- MCSro1 0.22 0.39 27.96 0.06
Y882CU2_97zn0_0307.5 -MCZnB 0.12 0.05 20.7 0.08

Tab. 5.5 - Valores determinados para A, |, Rave € Pave-

5.4.2 - O RESISTOMETRO - AC

O aparato experimental usado nas medidas de magnetoresistividade é
constituido basicamente por um resistbmetro-AC, semi-automatizado, podendo
operar entre 60 e 300 K e utilizando a tecnica de tec¢do de nulo onde o "lock in"
atua como detector. Um diagrama esquematico dos aparelhos envolvidos é mostrado
na fig. 5.14.

As medidas sdo realizadas utilizando-se o sinal AC de tensdo, produzido na
amostra pela passagem da corrente elétrica, fornecida por uma fonte AC de 27 Hz.
Este sinal é amplificado em até 100 vezes com a utilizacdo de um transformador de
baixo ruido e enviado ao canal A do “lock in” modelo SR380 da "Stanford Research
Systems". Simultaneamente o canal B realiza a leitura de um sinal de compensacéo
devido a tensdo gerada por uma resisténcia ajustavel mediante uma década resistiva
automatica. Este sinal de compensacdo ajustado em fase, atua como referéncia pre-
estabalecido. As medidas s@o realizadas com o "lock-in" operado no modo A-B
(técnica de zero). Quando o sinal A se iguala ao sinal B, a resisténcia na amostra é
proporcional ao valor ajustado na década e o “lock in” detecta um sinal nulo. Quando
a temperatura varia, o sinal produzido pela amostra varia também. No exato
momento em que o sinal da amostra e o de referéncia se igualam, o computador
registra o “valor de decada”, que é proporcional a resistividade da amostra. A
temperatura também é registrada simultaneamente pelo computador, que armazena
os valores do sensor de temperatura. Um programa computacional utilizando a
linguagem Qbasic faz a leitura dos dados no momento em que o valor do sinal A-B é
zero, armazenando os valores da década e da temperatura naquele instante e
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alterando o valor da década para a espera de um proximo sinal nulo. A precisédo do
sinal, nas medidas efetuadas com esta técnica, esta entre 1:10° e 1:10°,

]
I de ﬂ CRIOSTATO )] ac
C: 1:100
GERADOR A0
DE RamPa |1 % 3 b? ‘3 e (D
g ! I
SR (e
1 sT LOCK-M
588888, * I
. 1Ko E —
MULTIMETRO N —_— 100 K 0
DIGITAL KETHLEY
=100 DECADA
588888 :— Lo AUTOMATICA
MUL TIMETR 1a
DIGITAL FLURE ™|

RS 232

AQ = AQLUECEDOR

Al = AMOSTRA,
INTERFACE :’ ST =SENSOR TERMICO
|EEE 485

IR

Fig. 5.14 - Diagrama esquemdtico para montagem experimental utilizada nas medidas de
resistividade.

A temperatura é medida através de um sensor de platina (para temperaturas
acima de 70 K), ou de carbon glass (em temperaturas inferiores a 70 K). O controle
da variacdo de temperatura € feito através de um gerador de rampa manual que
permite variar a poténcia aplicada num aquecedor em contato com o porta-amostra.
As medidas sdo realizadas com taxas de variacdo de temperatura de até 1 K/h, com
precisdo de leitura entre 1-2 mK. Essa facilidade nos permite obter uma curva de
resistividade elétrica com pontos em intervalos de temperatura de até 0.01 K.

5.4.2.1 - Sistema Criogénico para Campos Magnéticos Baixos

As medidas realizadas em campo magnético nulo e em campos magnéticos de
até 1 kOe fora feitas no criostato ilustrado pela fig. 5.15.

Este criostato é formado por um “dewar” externo de material inox utilizado
como reservatorio de nitrogénio liquido e um “dewar” interno de vidro para uso de
hélio liquido. Nas medidas desse trabalho, utilizou-se apenas nitrogénio liquido no
“dewar” de vidro. Dentro do “dewar” de vidro, situa-se um anticriostato de parede
dupla de inox a vacuo, no interior do qual localiza-se a cana da amostra juntamente
com o aquecedor e sensores de temperatura. Durante o processo de medidas,
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manteve-se 0 anticriostato de inox em vacuo constante, com o objetivo de manter o
sistema isolado termicamente do ambiente.

O solenoide, responsavel pela geracdo de campo € colocado sobre a
extremidade inferior do anticriostato. Seu enrolamento é formado por um total de
14314 espiras de fio de cobre nimero 28, o que permite gerar campos magnéticos até
1kG.

O porta amostras é constituido de um suporte de cobre , no qual estdo
acoplados o sensor térmico, o qual consiste em uma resisténcia de platina
Roseumount de 100 Q em 273 K, calibrada de 70 K até temperatura ambiente com
precisdo relativa de 1mK e um aquecedor permitindo controlar a temperatura da
amostra. O porta amostras é envolvido por uma camara de cobre no interior da qual é
feito vacuo e que garante a homogeneidade da temperatura durante as medidas. O
porta amostras € centralizado em relacdo ao solendide na regido de maior
homogeneidade de campo magnético. O aquecimento é feito através do aquecedor,
uma resisténcia de Ni-Cr de 28 Q (100 Q/m), instalada na parte posterior do porta
amostras. Um gerador de rampa, conectado ao aquecedor, controla a taxa de variacao
de temperatura, aumentando ou diminuindo a poténcia do sistema.

Fig. 5.15 - Sistema criogénico com bobina de cobre utilizado em medidas de magneresistividade.
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5.4.3 - A Sistematica de Medida

Inicialmente, com o objetivo de obter o comportamento p(T) no estado
normal, foi realizada uma medida, para cada amostra em campo aplicado nulo, desde
a temperatura ambiente até Ty, temperatura na qual a resistividade se anula.

No caso das amostras policristalinas, o campo magnético foi aplicado
segundo a configuragdo H // J, utilizando-se os procedimentos de medida ZFC e FC,
detalhados na secdo 5.3.3, com o objetivo de estudar irreversibilidades magnéticas
com medidas de magnetoresistividade juntamente com as flutuagdes térmicas.

Para os monocristais, foi empregado o procedimento de medida FC
nas seguintes configuracdes, H // ab // J e H // ¢ O J. Adotando a sistematica FC,
obtem-se um estado de quase equilibrio para a amostra em temperaturas inferiores a
Te,

A precisdo das medidas de resistividade depende da estabilidade da
temperatura. Portanto, nas proximidades da transicdo supercondutora, a taxa de
variagdo da temperatura adotada varia entre 2 e 4 K/h, 0 que garante o
armazenamento de uma alta densidade de pontos de medida, um a cada 0.02 K, em
média.

Como foi dito anteriormente, os dados armazenados no computador séo
registrados em unidade de década. Essas unidades arbitrarias sdo convertidas em
unidades de resistividade, relacionando os valores de decada com o valor absoluto da
resistividade a temperatura ambiente. Os valores para pavs €stdo relacionados na
tab. 5.5.
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Neste capitulo, apresentaremos as linhas de irreversibilidade magnética (LIM)
obtidas em amostras policristalinas e monocristalinas do supercondutor YBa,Cu307.5
dopado com atomos de Sr, Mg e Zn. A discussdo a respeito do comportamento
apresentado pelas LIM serd realizado de acordo com o0s modelos tedricos
apresentados no cap. 3.

6.1 — ldentificacdo das Amostras

Conforme descrito no capitulo 5, preparamos amostras monocristalinas e
policristalinas para a realizacdo desse trabalho. No estudo da irreversibilidadede
magnética foram utilizadas onze amostras, sendo nove monocristalinas e duas
policristalinas. Estas, na sua esséncia, sdo amostras de YBa,Cuz07.5 onde o Ba foi
substituido parcialmente por atomos de Sr nas concentracdes de 5, 12.5, 18.7 e 25 %
ou o Cu foi parcialmente substituido por 1 % de Zn ou Mg. As amostras
monocristalinas selecionadas para as medicdes apresentam-se em forma de finas
plaquetas com formato aproximadamente retangular e as policristalinas no formato de
paralelepipedos. A tab. 6.1 apresenta as dimensdes e a identificacdo para cada uma
das amostras utilizadas nos experimentos de irrevesibilidade magnética.

AMOSTRAS Dimensdes (mm )
Policristalinas Comprimento | Largura | Espessura
YBa,Cuz07.5- PY 1.80 0.60 0.52
YBay 75Srg 25Cuz0O7.5 - PSr 2.20 0.75 0.55
Monocristalinas Comprimento | Largura | Espessura
YBa,Cuz;07.5- MCY1 1.50 0.90 0.10
YBa; ¢Sro1Cu3O07.5- MCSr01 1.60 0.77 0.05
YBa1_75Sro_25Cu307-5 - MCSr025A 1.56 0.80 0.09
YBay 75Srg25Cu3z07.5 - MCSr025B 1.15 1.30 0.12
YBa1_638r0_37Cu307.5 - MCSr037 131 0.87 0.15
YBa1_58r0_5Cu307-5 - MCSr05 0.75 0.60 0.05
YBa,Cu;.977Nn0,0307.5 - MCZnA 1.20 0.90 0.09
YBaZCu2_97Zno_0307-5 - MCZnB 0.97 0.62 0.08
YBa;Cuz.97Mg0.0307-5 - MCMg 1.20 0.70 0.08

Tab. 6.1 - Relacao das amostras e suas respectivas dimensfes, as quais foram utilizadas em
Experimentos de irreversibilidade magnética.



Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Linhas de Irreversibilidade Magnética

(L1v)

O comportamento da LIM das amostras policristalinas PSr e PY juntamente
com 0s monocritais MCZnA e MczZnB foram também pesquisados para diferentes
concentragdes de oxigénio, conforme discutido no capitulo 5.

6.2 - Caracterizacao de T,

As amostras monocristalinas e policristalinas tiveram a sua transi¢cdo
supercondutora caracterizada por medidas de magnetizacdo DC e resistividade AC.
Nesta secdo, mostraremos a transicdo supercondutora das amostras monocristalinas a
partir de medidas de magnetizacdo DC em funcéo da temperatura. Como temperatura
critica de transicdo, T., adotamos o ponto de desvio do comportamento linear da
curva de magnetizacdo Mzgc(T) para T crescente e em um campo magnético aplicado
de 0.01 kOe.

A fig. 6.1 mostra curvas de Mzrc(T) normalizadas para os monocristais de
YBa,xSrkCu307.5. O valor e o comportamento apresentado por T, em fungdo da
concentracdo de Sr é ressaltado no “inset” desta figura. O valor de T. decresce
linearmente com a concentracao de Sr (até 25 %), resultado que esta de acordo com a
literatura.l*>%%! A fig. 6.21*3% apresenta resultados analogos para os monocristais de
YBa,Cu,.97M00307-5 (M = Zn ou Mg). Os valores encontrados para T, também estdo
de acordo com a literatura.*""

0.0
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Fig. 6.1 - Curvas de Mzc(T) para as amostras de YBa,,Sr,CusO-.5 (x =0, 0.1, 0.25, 0.37 € 0.5). 0
"inset" mostra o valor de T, em funcdo da concentracéo de Sr.%%)

87



Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Linhas de Irreversibilidade Magnética
(LIM)
0.0 /
T McYL T~923K 4«
+=—Mczn1; T~ 863K [
-0.294-5—Mczn2; T~ 87'3KI
+4—McMg; T ~ 85K .
5 ST
'\ '0.4— /
= A
= 1
~ -0.64 / !
=
c £y
A
S -08{H=0.01kOel//c / !
S /
. . .
g ®
-1.0 e P E B /DAD?—IQ.ro.o—orloro-O |
75 80 85 90
T (K)

Fig. 6.2 - Curvas de Mzc(T) para as amostras de YBa,Cu, g;Mg0307.5 (M =Zn ou Mg) o valor de T,
para cada amostra esta indicado na figura.™*?

6.3 - A Obtencéo de T;(H) eda LIM

O limite de irreversibilidade magnética Ti(H) foi obtido a partir da analise
das curvas de AM(T) = Mgc(T) — Mzec(T). O ponto no qual os dados de AM(T)
abandonam a reta de base zero definida pelos dados na regido reversivel é tomado
como sendo a temperatura de irreversibilidade magnética, Ti(H) ou limite de
irreversibilidade. Como um exemplo de aplicagdo desse método, a fig. 6.3 apresenta
varias curvas de AM(T) e Mec(T) e Mzec(T) (veja os “insets” desta mesma figura)
para diversos campos magnéticos aplicados na amostra de PSr-d = 0. Os limites de
irreversibilidade, Ti(H) s&o indicados por uma seta em cada quadro das figuras.

A adogéo do metodo Mec(T) — Mzrc(T) para a determinagéo de Ti(H) tem se
mostrado como um dos mais confidveis. Extrair o limite de irreversibilidade Tiy
diretamente da superposi¢do das curvas de Mgc(T) e Mzec(T) introduziria muitas
incertezas em virtude destas se aproximarem assintdticamente juntamente com a
presenca inevitavel de gradiente de temperatura.

Normalmente, o valor do limite de irreversibilidade para cada um dos campos
magnéticos aplicados foi obtido, dentro do erro experimental, em muitos casos, a
partir da média de no minimo duas sequéncias de medidas nas condic¢bes FC e ZFC.
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Plotando o conjunto de pontos experimentais de Ti(H) em um diagrama de
fase H-T, obtemos a linha de irreversibilidade magnética, LIM.

6.4 — Resultados: Curvas de M(T), Ti(H) e LIM

Nesta secdo serdo apresentados os resultados experimentais, obtidos a partir
de medidas de magnetizacdo DC realizadas em nossas amostras, 0s quais, seréo
analisados e discutidos detalhadamente nas se¢des 6.5 e 6.6 deste capitulo.

Os resultados serdo apresentados individualmente amostra por amostra. A
sequéncia de exposicdo e constituida pela apresentacdo, em conjunto, de algumas
curvas de AM(T), Mzec(T) e Mec(T) obtidas para diferentes valores de H, seguida por
tabelas listando os valores obtidos para os Ti-(H) e finalizando com o diagrama H-T
ilustrando o comportamento apresentado pela LIM. Primeiramente, serdo expostos 0s
resultados referentes as amostras policristalinas, secdo 6.4.1 e em seguida os das
amostras monocristalinas, se¢do 6.4.2.

Na secdo 6.4.3 serdo reunidos os resultados apresentados em funcdo da
concentracgdo , respectivamente para a substituicdo parcial do Ba por Sr e do Cu por
Zn ou Mg no comportamento da LIM do supercondutor YBa,CuzO7.s.

6.4.1 — Amostras Policristalinas

Conforme explicitado pela tabela 6.1, as amostras policristalinas PY e PSr
apresentam a forma geométrica de paralelepipedos longos pouco espessos onde 0
campo magnético foi aplicado ao longo da maior dimenséo.

Na amostra PSr o comportamento da LIM nessas amostras foi estudado em
funcdo da concentracdo de Sr e para ambas as amostras policristalinas as LIM foram
estudadas para diferentes estequiometrias de oxigénio. Sabe-se que a retirada de
oxigénio resulta em aumento da granularidade supercondutora, especialmente em
amostras policristalinas.” As caracteristicas estruturais das amostras e o processo de
desoxigenacdo empregado bem como, os procedimentos experimentais, adotados na
obtencdo das curvas Mgc(T) e Mzec(T) foram discutidos de maneira minuciosa no
capitulo anterior.

A LIM nessas amostras é obtida a partir do conjunto de 22 a 28 pontos de
Tirr(H), obtidos para valores de campo magnético aplicado entre 0.002 e 50 kOe.

De acordo com a sequéncia de apresentacdo dos resultados exposta na se¢ao
6.4, as figs. 6.3, 6.4, 6.6 e 6.7 ilustram um conjunto de curvas de AM(T), obtidas em
diferentes valores de campo magnético aplicado. Os "insets" destas figuras
apresentam as respetivas curvas de magnetizacdo Mgc(T) e Mzec(T) a partir das quais
sdo calculadas as curvas de AM(T). Nestas figuras, o limite de irreversibilidade,
Tir(H) apresenta-se indicado por uma seta. Os valores experimentais obtidos para
Tir(H), com as respectivas barras de erro, sdo listados nas tab. 6.2 a 6.5
respectivamente. As fig. 6.5 e 6.8 sdo uma representacdo gréafica dos dados de Ti(H),
que ilustram o comportamento do limite de irreversilbilidade em funcdo de H nas

89



Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Linhas de Irreversibilidade Magnética

(L1v)

amostras PSr e PY respectivamente. O "inset" destas figuras coloca em evidéncia os
detalhes apresentados por Ti(H) na regido de baixos campos magnéticos.

Nas fig. 6.5 e 6.812% 131133 hodemos verificar claramente que a disposicao
dos pontos de Ti(H) obedece a trés funcionalidades distintas ao longo do diagrama
H-T as quais denominamos de fc, GT e AT em virtude das respectivas leis de poténcia
por elas seguidas. A regido fc recebe esta denominacgdo devido ao fato de obedecer a
uma lei de poténcia prevista pelo modelo de "flux creep” gigante, discutido na secéo
3.3.2.1. Por outro lado, analisando a regido de baixos campos magnéticos, destacada
no "inset" das figs. 6.5 e 6.8, constatamos que o comportamento dos dados de Ti.(H)
é descrito segundo uma lei de poténcias do tipo de Almeida-Thouless (AT) mudando
em campos intermedidrios para um comportamento tipo Gabay-Toulouse (GT).
Todas estas leis de poténcia 3.2.2. Na secdo 6.5 serd apresentada uma analise
detalhada para estes resultados ao passo que na sec¢do 6.6 discutiremos uma possivel
interpretacdo para o comportamento da LIM a partir destes resultados.

Antes de finalizarmos esta se¢do, gostariamos de chamar a atencéo ao fato de
que, os simbolos fc, GT e AT situados no lado esquerdo superior das figs. 6.3, 6.4, 6.6
e 6.7 indicam que aquele valor determinado para T;(H), em particular, integra um ou
outro determinado conjunto de pontos de Ti.(H) descritos pelos ajustes fc, GT e AT.
Confira também as figs. 6.5 e 6.8 e as tab. 6.2-6.5 as quais mostram a localizac&o e o
valor dos pontos de Ti(H) na LIM dessas amostras.
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Fig. 6.3 - Curvas de magnetizagcdo Mzrc(T) e Mec(T)("insets"” das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra PSr onde 6= 0.
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YBa1,75Sr0,25Cu307_5 - PSr; 0=0
Pto. | H (kOg) ] Tum(H) (K)
1 0.025 89.00 + 0.04
2 0.05 88.60 + 0.06
3 0.1 88.46 + 0.10
4 0.175 88.40 + 0.10
5 0.25 88.00 + 0.10
6 0.375 87.72+0.10
7 0.5 87.55+0.10
8 0.625 87.30+0.10
9 0.75 87.10+0.10
10 0.875 87.00 £ 0.10
11 1.75 86.00 + 0.15
12 2.5 85.45 + 0.15
13 3.75 85.10 + 0.20
14 5 84.70 £ 0.20
15 7.5 84.40 + 0.20
16 10 84.00 = 0.30
17 15 83.30 + 0.50
18 20 82.40 = 0.50
19 25 81.80 + 0.50
20 30 81.60 + 0.50
21 35 80.50 + 1.00
22 40 79.50 + 1.50
23 50 78.00 = 1.50

Tab. 6.2 - Valores experimentais de T;(H) para

a amostra PSr; 6= 0.
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YBay 75Sr.25CU307.5- PSr; 0=0.3
Pto. | H (kOe) Tir(H) (K)
1 0.01 81.30 +0.20
2 0.1 80.40 + 0.20
3 | 0.175 80.00 + 0.20
4 0.25 79.00 + 0.20
5 | 0.375 78.40 + 0.40
6 0.5 78.00 + 0.40
7 0.75 77.00 £ 0.40
8 1 76.50 £ 0.20
9 1.75 75.50 + 0.40
10 2.5 75.00 + 0.30
11 3.75 74.50 + 0.40
12 5 73.50 + 0.40
13 6.25 72.00 + 0.40
14 75 70.50 + 0.40
15 8.75 69.50 + 0.40
16 10 68.50 + 0.60
17 15 65.50 + 0.60
18 20 62.00 + 0.80
19 25 59.00 + 0.60
20 30 56.00 + 0.60
21 35 53.00 + 1.00
22 40 51.00 + 1.00

Tab. 6.3 - Valores experimentais de T;(H) para

a amostra PSr; 6=0.3.
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Fig. 6.5 - LIM para a amostra PSr, em dois diferentes estados de oxigenac&o. O "inset" destaca 0s
detalhes de baixo campo. As linhas cheias representam ajustes segund leis de poténcia "flux
creep"” (fc), de Almeida-thouless (AT) e Gabay-Toulouse (GT).[**%%2
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Fig. 6.6 - Curvas de magnetizacdo Mzc(T) e Mec(T) ("insets"” das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra PY-d= 0.15.
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Fig. 6.7 - Curvas de magnetizagcdo Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra PY-d= 0.43.
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YBa,Cuz0;.5- PY; 6=0.15
Pto.| H(kOe) | Tin(H) (K)
1 0.003 93.49 + 0.06
2 0.01 93.43 + 0.06
3 0.05 93.21 + 0.09
4 0.1 93.18 + 0.09
5 0.175 92.90 + 0.06
6 0.25 92.70 £ 0.10
7 0.375 92.50 + 0.10
8 0.5 92.40 + 0.06
9 0.625 92.20+0.10
10 0.75 92.00 £ 0.10
11 0.875 91.90 +0.10
12 1 91.85+0.15
13 1.5 91.50 + 0.15
14 2 90.90 + 0.20
15 3 90.50 +0.20
16 4 90.00 + 0.20
17 5 89.50 + 0.20
18 6.5 89.00 + 0.30
19 8 87.85 +0.30
20 10 86.00 + 0.40
21 15 85.20 + 0.60
22 20 84.70 + 0.60
23 25 83.50 + 1.00
24 30 82.50 + 0.80
25 35 81.20 + 0.80
26 40 80.20 + 0.40
27 45 79.00 = 0.60
28 50 78.00 + 0.80

Tab. 6.4 - Valores experimentais de T;(H) para

a amostra PY; 6= 0.15.
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Y882CU307.5 - PY; 0=0.43
Pto. | H (kOe) Tire(H) (K)
1 0.01 91.55+0.10
2 0.05 91.25+0.25
3 0.1 90.50 + 0.15
4 0.25 89.24 + 0.16
5 0.375 88.46 + 0.16
6 0.5 88.00 + 0.16
7 0.75 87.86 +0.16
8 1 87.70 £ 0.24
9 1.5 87.20 + 0.30
10 2 86.50 + 0.20
11 2.5 86.20 + 0.40
12 3 85.15+0.30
13 3.5 84.00 + 0.30
14 4 83.50 + 0.60
15 5 83.00 + 0.60
16 6 82.00 + 0.60
17 8 80.00 + 0.30
18 10 79.00 + 0.40
19 15 77.00 = 1.00
20 20 74.80 + 0.60
21 25 72.00 + 1.00
22 30 69.50 + 1.00
23 35 67.50 = 1.00
24 40 64.00 = 1.00
25 45 62.50 = 1.00
26 50 62.00 = 1.00

Tab. 6.5 - Valores experimentais de T;(H) para
a amostra PY; 6= 0.43.
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Fig. 6.8 — LIM para a amostra PY, em dois diferentes estados de oxigenacgdo. O "inset" destaca 0s
detalhes de baixo campo. As linhas cheias representam ajustes segund leis de poténcia "flux creep"
(fc), de Almeida-thouless (AT) e Gabay-Toulouse (GT).

98



Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

6.4.2 — Amostras Monocristalinas

Para as nossas medidas de irreversibilidade magnética em monocristais foram
selecionadas nove amostras denominadas de MCY1, MCMg, MCZnA, MCZnB,
MCSr01, MCSr025A, MCSr025B, MCSr037 e MCSr05 apresentando a forma de
plaquetas finas onde o campo magnético foi aplicado ou ao longo do eixo ¢ ou do
plano ab.

O comportamento da LIM nestas amostras foi pesquisado principalmente em
funcdo do efeito causado pelas substituicdes quimicas. Particularmente, nos
monocristais dopados com Zn o estudo também se deu em funcdo do contetdo de
oxigénio. Para isso, foram utilizadas duas amostras crescidas no mesmo "batch™ e
oxigenadas a 450 °C por 7 dias (MCZnA) e 10 dias (MCZnB) respectivamente. As
caracteristicas estruturais dos monocristais e 0 processo de oxigenacgéo utilizado bem
como, os procedimentos experimentais, adotados na obtencdo das curvas Mgc(T) e
Mzec(T) foram descritos no capitulo 5.

A LIM nessas amostras € determinada a partir de um conjunto de 25 a 30
pontos experimentais correspondentes a valores de campo magnético aplicado entre
0.003 e 50 kOe.

De acordo com os protocolos de apresentacdo, definidos na se¢cdo 6.4, 0s
resultados experimentais das fig. 6.9, 6.11, 6.12, 6.14, 6.15, 6.17, 6.18, 6.20, 6.21,
6.22, 6.24, 6.25, 6.27, 6.28, 6.30, 6.31, 6.32, 6.34 e 6.35 ilustram o comportamento
das curvas de AM(T) obtidas para diferentes valores de campo magnético aplicado ao
longo do eixo ¢ e do plano ab em nossas varias amostras. O "inset" destas figuras
apresenta as respetivas curvas de magnetizacdo Mec(T) e Mzrc(T) a partir das quais
foram obtidas as curvas de AM(T). Nestas figuras, o limite de irreversibilidade,
Tir(H) apresenta-se indicado por uma seta. Os valores experimentais obtidos para
Tirr(H), com as respectivas barras de erro, sdo listados nas tab. 6.6 a 6.21 para H // ab
e H // ¢ ao passo que as fig. 6.10, 6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29, 6.33 e 6.36/1%8 12
131, 132, 133] j|ystram o comportamento apresentado pelos dados de Ti-(H) para H // ab
e H /lc nas amostras MCY1, MCMg, MCZnA, MCZnB, MCSr01, MCSr025A,
MCSr025B, MCSr037 e MCSr05 respectivamente. O "inset" destas figuras, coloca
em destaque os detalhes relativos a regido de baixos campos magnéticos.

Claramente podemos ver que a disposi¢cdo dos pontos de Ti(H) obedece a
trés funcionalidades distintas entre si ao longo do diagrama H-T e que denominamos
fc, GT e AT em funcdo do tipo de lei de poténcia que as descreve. Na regido de altos
campos os dados de Tiy(H) obedecem a lei de poténcias prevista pelo modelo de
"flux creep” gigante, discutido na secdo 3.3.2.1. Por outro lado, na regido de baixos
campos magnéticos, destacada no "inset das figs. 6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29,
6.33 e 6.36 constatamos que o comportamento dos dados de T;(H) é descrito por um
ajuste denominado de AT, em campos magnéticos mais baixos, mudando para um
ajuste denominado de GT numa regido de campos intermediarios. O ajuste AT esta
relacionado a uma lei de poténcias do tipo de Almeida-Thouless (AT) ao passo que 0
ajuste GT a uma lei de poténcias do tipo Gabay-Toulouse, ambas discutidas na se¢ao
3.2.2.3. Maiores detalhes sobre estes resultados serdo apresentados na segdo 6.4,
onde serd realizada uma analise minuciosa do ponto de vista quantitativo e na secéo
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6.5 onde serd apresentada a discussao dos resultados em termos dos modelos tedricos
vigentes.

Antes de finalizarmos esta se¢do, gostariamos de chamar a atengéo ao fato de
que, os simbolos fc, GT e AT situados no lado esquerdo superior das figs. 6.9, 6.11,
6.12, 6.14, 6.15, 6.17,6.18, 6.20, 6.21,6.22, 6.24, 6.25, 6.27, 6.28,6.30, 6.31, 6.32,
6.34 e 6.35 nos indicam que aquele valor determinado para Ti-(H), em particular,
integra um determinado conjunto de pontos de Ti(H) descritos pelos ajustes fc, GT e
AT, confira também as figs. 6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29, 6.33 e 6.36 e as tab.
6.6-6.23 as quais mostram a localizacdo e o valor dos pontos de Ti.(H) na LIM
dessas amostras.
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Fig. 6.9 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McY1; H // ab.
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102

Y882CU307.5 Y882CU307.5

McY1; H// c McY1; H// ab
Pto. | H (kOe) | Tin(H) (K) Pto. | H (kOg) | Tin(H) (K)
1 0.075 [92.30+0.10 1 0.003 |92.48 +0.04
2 0.1 92.13+0.10 2 0.01 92.45 + 0.06
3 05 91.76 £ 0.10 3 0.05 92.40 + 0.06
4 0.75 91.60 £ 0.10 4 0.1 92.35 £ 0.06
5 1.15 91.20 +£0.10 5 0.25 92.30 + 0.08
6 2.5 90.65 + 0.10 6 0.5 92.15 + 0.08
7 5 89.45 + 0.15 7 0.75 92.10 + 0.08
8 7.5 88.80 + 0.15 8 1 92.00 £ 0.10
9 11 87.60 + 0.15 9 2 91.80 £0.30
10 16 89.59 + 0.15 10 3 91.50 £ 0.30
11 20 85.00 £ 0.40 11 4 91.20 £0.30
12 25 84.30 +£ 0.40 12 5} 91.20 £ 0.30
13 33.333 | 82.00 + 0.50 13 7.5 90.70 £ 0.30
14 40 80.81 = 0.50 14 10 90.30 £0.40
15 50 79.00 £ 0.90 15 15 89.75 + 0.30
16 20 89.25+0.40
17 25 89.00 = 0.50
Tab. 6.6 - Valores experimentais de T;(H) para 18 30 88.40 + 0.20
a amostra McY1; H// c. 19 35 88.10 = 040
20 40 87.40 £ 0.50
21 50 86.80 = 0.50

Tab. 6.7 - Valores experimentais de T;(H) para

a amostra McY1; H // ab.
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Fig. 6.10 - LIM para a amostra MCY1. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas

cheias repesentam ajustes seguindo a lei de poténcia "flux creep” (fc) em toda a extensdo do
diagrama H-T. [128,129,131]
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Fig. 6.11 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) e Mec(T) ("insets™" das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McMg; H // c.
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Amostra - YBa,Cu, 47MQ(0307.5- McMg; H // ab
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Fig. 6.12 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McMg; H // ab.
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YBa;Cu2.97MQ0.0307-5 YBa;Cu2.97MQ0.0307-5
McMg; H// ¢ McMg; H // ab
Pto. | H (kOe) | Tin(H) (K) Pto. | H (kOe) | Tin(H) (K)
1 0.003 |85.00 +0.04 1 0.003 |84.88 +0.10
2 0.01 ([84.90+0.04 2 0.01 [84.70+0.10
3 0.025 |84.76 +0.06 3 0.025 |84.50+0.10
4 0.05 |[84.70+0.06 4 0.05 [84.36 +0.10
5 0.075 |84.60 +0.04 S 0.075 |[84.24 +0.10
6 0.1 84.58 + 0.04 6 0.1 84.20+0.10
7 0.175 |84.56 +0.08 7 0.175 [84.00+0.10
8 0.25 |84.52+0.04 8 0.25 |[84.10+0.10
9 0.375 |84.40 +0.08 9 0.375 |84.00+0.20
10 0.5 84.32 + 0.04 10 0.5 84.00 £ 0.20
11 0.625 |84.24 +0.04 11 0.625 |83.85+0.20

[y
N
[N
N

0.75 |83.75+0.15
0.875 [83.70 £0.15
1 83.60 = 0.15
1.25 [84.00+0.20
15 [84.00+0.20
25 83.70 £0.20
5 83.60 + 0.20
10 [82.80+0.30

0.75 |84.08 +0.08
0.875 |83.96 +0.08
1 83.84 + 0.08
125 |83.70+0.10
15 [8355+0.10
25 ]83.10+0.10
5 81.80 + 0.20
7.5 180.50+0.20
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20 10 79.60 + 0.20 20 15 [82.00 +£0.40
21 15 78.00 + 0.40 21 20 |82.00+0.40
22 20 76.20 = 0.40 22 25 81.20+0.40
23 25 75.00 + 0.40 23 30 [80.60+0.40
24 30 73.60 £ 0.40 24 35 ]80.20+0.40
25 35 72.60 =+ 0.40 25 40 179.80+0.40
26 40 71.20 + 0.40 26 45 179.20+0.40
27 45 69.80 + 0.40 27 S50 [78.60+0.40
28 50 68.20 + 0.40

Tab. 6.9 - Valores experimentais de T;(H) para

Tab. 6.8 - Valores experimentais de T;(H) para a amostra McMg; H // ab.

a amostra McMg; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.13 - LIM para a amostra McMg. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias
representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep" (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[**2
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa,Cu; 72N 0307.56- McZnA; H // c
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Fig. 6.14 - Curvas de magnetizagdo Mzc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McZnA; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa,Cu, 72N 0307.5- McZnA; H /[ ab
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Fig. 6.15 - Curvas de magnetizacdo Mzc(T) e Mec(T) ("insets” das figuras) e suas respectivas diferengas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McZnA; H // ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

YBa;Cuz.97ZN00307.5 YBa;Cuz.97ZN00307.5
McZnA; H /I c McZnA; H// ab

Pto. | H (KOe) | Ti(H) (K) Pto. | H (kO€) | Tu(H) (K)
1 0.003 |86.18 +0.04 1 0.01 86.15 +0.04
2 0.01 86.14 £ 0.10 2 0.025 |86.05+0.10
3 0.025 |[86.10 +0.05 3 0.05 85.95 + 0.06
4 0.05 86.00 + 0.05 4 0.075 |85.85+0.06
5 0.075 |[85.98 +0.05 S 0.1 85.75 + 0.06
6 0.1 85.97 + 0.05 6 0.175 |85.70 +0.06
7 0.175 |[85.93+0.05 7 0.25 85.63 + 0.06
8 0.25 85.90 + 0.05 8 0.375 |85.61 +0.06
9 0.375 |85.85+0.05 9 05 85.50 + 0.06
10 0.5 85.78 + 0.05 10 0.625 |85.60+0.10
11 0.625 |85.70 +0.05 1 0.75 |85.58 +0.06
12 0.75 85.60 + 0.05 12 1 85.50 + 0.06
13 0.875 |[85.50 +0.05 13 1.25 85.40 £ 0.10
14 1 85.35+0.10 14 1.5 85.22 £ 0.09
15 1.25 85.05+0.10 15 2 85.00 £ 0.15
16 15 85.00 £ 0.10 16 2.5 85.05+0.10
17 2 84.70 £ 0.10 17 3 85.00+£0.10
18 3 84.10+0.10 18 3.5 85.15+0.20
19 4 83.60 + 0.10 19 4 84.90 +£0.20
20 5 83.25+0.20 20 5 84.60 + 0.20
21 7.5 82.40 £ 0.40 21 7.5 84.50 +0.20
22 10 81.40 +£0.40 22 10 84.20 £ 0.15
23 15 80.00 +£ 0.40 23 15 83.60 +£0.20
24 20 78.70 £ 0.40 24 20 83.00 £ 0.20
25 25 77.50 +0.40 25 25 82.80+0.40
26 30 76.00 £0.40 26 30 82.20+0.40
27 35 75.00 + 0.60 27 35 82.00 +£0.40
28 45 72.60 = 0.60 28 40 81.60 + 0.40
29 50 71.80 + 0.60 29 45 81.20 £ 0.20
30 50 81.00 +£0.40

Tab. 6.10 - Valores experimentais de T;(H)

para a amostra McznA; H // c. Tab. 6.11 - Valores experimentais de T;;(H)

para a amostra McZnA; H // ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.16 - LIM para a amostra McZnA. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias
representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep" (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[**
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa,Cu, 47Zn( 307.5- McZnB; H // c
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Fig. 6.17 - Curvas de magnetizagdo Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferengas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra MczZnB; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa,Cu, 977N 307.5- McZnB; H // ab
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Fig. 6.18 - Curvas de magnetizagdo Mzec(T) e Mec(T) (“insets™ das figuras) e suas respectivas diferengas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra MczZnB; H // ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

YBa;Cuz97ZN0,0307.5 YBa,Cu;.97Zn0.0307-5
MczZnB; H// c McZnB; H // ab

Pto. | H (kOe) | Tir(H) (K) Pto. | H (kOe) | Tirr(H) (K)
1 0.003 |87.32+0.04 1 0.003 |87.30 +0.06
2 0.01 |87.28+0.04 2 0.01 |87.25+0.06
3 0.025 |[87.22+0.04 3 0.05 |87.10+0.06
4 0.05 [87.16 £0.06 4 0.075 |87.05+0.06
5 0.075 |87.10 +0.06 5 0.1 87.00 £ 0.06
6 0.1 87.06 £ 0.06 6 0.15 |[86.90+0.09
7 0.15 [86.92 +0.06 7 0.2 86.80 £ 0.09
8 0.2 86.89 + 0.06 8 0.3 86.70 £ 0.09
9 0.3 86.83 £ 0.06 9 0.4 86.65 + 0.09
10 0.4 86.80 + 0.06 10 0.5 86.57 +0.09
11 0.5 86.70 + 0.06 11 0.6 86.54 + 0.09
12 0.6 86.67 + 0.09 12 0.7 86.55 + 0.09
13 0.7 86.59 + 0.06 13 0.8 86.49 +0.12
14 0.8 86.56 + 0.09 14 1 86.40 £ 0.09
15 1 86.40 + 0.06 15 1.25 86.20 +0.10
16 1.25 |86.25+0.10 16 1.5 86.00 £ 0.15
17 15 86.00 + 0.10 17 2 86.20 + 0.15
18 2 85.75+0.10 18 5 85.80 £ 0.10
19 2.5 85.45+0.10 19 7.5 85.50 + 0.20
20 5 84.25+0.10 20 10 85.20 £ 0.30
21 7.5 83.30+0.20 21 15 84.60 + 0.20
22 10 82.30£0.20 22 20 84.00 £ 0.40
23 15 80.80 + 0.40 23 25 83.60 + 0.40
24 20 79.00 £ 0.40 24 30 83.00 +£0.20
25 25 77.60 +0.40 25 35 82.40 +£0.40
26 30 76.20 £ 0.60 26 40 82.00 + 0.40
27 35 75.00 £ 0.20 27 45 81.40 +£0.40
28 40 73.20 £ 0.20 28 50 81.00 + 0.40
29 45 72.00 £0.20
30 50 71.00 £ 0.40

Tab. 6.13 - Valores experimentais de T;.(H)
para a amostra McZnB; H // ab.

Tab. 6.12 - Valores experimentais de T;(H)
para a amostra McZnB; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.19 - LIM para a amostra MczZnB. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias

representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep™ (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[%!
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.20 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr01; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.21 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr01; H //ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)
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Fig. 6.22 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr01; H //ab e ¢= 0 e 45°, onde @representa
a posicdo angular entre o campo aplicado e os PMCs .
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

YBay 9Sro1Cusz07.5
McSr01; H // c
Pto. | H (kOe) | Ti(H) (K)
1 0.003 |90.28 +0.06
2 0.01 |[90.25+0.06
3 0.025 |90.21 +0.06
4 0.05 |[90.17 £0.03
5 0.075 |90.12 +0.03
6 0.1 90.07 £0.03
7 0.2 89.96 + 0.04
8 0.4 89.92 £ 0.04
9 0.6 89.76 £ 0.08
10 0.8 89.50 + 0.04
11 1 89.42 +0.08
12 15 89.30 £ 0.10
13 2 89.00 £ 0.10
14 2.5 88.70 £ 0.20
15 3 88.50 + 0.10
16 3.5 88.20 £ 0.20
17 4 87.90 £0.10
18 45 87.80 +£0.20
19 5 87.70 £ 0.20
20 7.5 86.65 £ 0.30
21 10 85.60 + 0.40
22 15 83.60 £ 0.40
23 20 82.00 £ 0.40
24 25 80.40 +£0.40
25 30 78.40 £ 0.40
26 35 77.40 £0.40
27 40 75.40 £ 0.40
28 45 74.20 £ 0.40
29 50 72.80 +£0.40

Tab. 6.14 - Valores experimentais de T;..(H)
para a amostra McSr01; H // c.

YBay9Sro.1CusO75
McSr01; H // ab
@=0° @=45°

Pto. | H (kOe) Tirr(H) (K) Tirr(H) (K)

1 0.0038 [90.25+0.06|  -----

2 0.01 90.12+0.06 | -

3 0.05 90.13+0.12|  --—--

4 0.1 89.75+x0.09 |  --—---

S 0.2 89.50+0.12|  ----

6 0.4 89.00+0.12|  ----

7 0.6 89.00+0.08|  ----

8 0.75 88.80+0.12|  ----

9 1 88.80x0.15|  --—---

10 15 89.10+0.10|  ---

11 2 89.10+x0.20 |  --—---

12 2.5 89.00+0.15|(  --—--

13 3 8890+0.10|  --—-

14 3.5 88.80+0.10|  --—--

15 4 8850+0.20 |  --—--

16 4.5 88.40+020| -

17 5 88.20+x0.20 |  --—---

18 7.5 88.00 + 0.20 [ 87.60 + 0.15

19 10 87.90 + 0.20 [ 88.00 £ 0.20

20 15 87.50 £ 0.30 [ 87.60 + 0.30

21 20 86.80 + 0.40 [ 87.00 £ 0.30

22 25 86.30 + 0.30 | 86.40 + 0.20

23 30 86.20 + 0.30 | 85.80 + 0.30

24 35 85.50 £ 0.30 | 85.20 £ 0.20

25 40 85.40 £ 0.30 | 84.60 £ 0.30

26 45 85.00 £ 0.40 [ 84.20 £ 0.30

27 50 84.50 £ 0.30 [ 83.80 £ 0.30
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Tab. 6.15 - Valores experimentais de Tj.(H)
para a amostra McSr01; H//abe
@=0e45°,




Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

H (kOe)

T(K)

Fig. 6.23 - LIM para a amostra MCSr01. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias

representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep" (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[%8.1291
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa; 75Srp,5Cu307.5- McSr025A; H// ¢
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Fig. 6.24 - Curvas de magnetizacdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr025A; H // ¢
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa; 7551 ,5Cu307.5- McSr025A; H // ab
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Fig. 6.25 - Curvas de magnetizagdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr025A; H // ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

YBay 75Sr0.25CU307.5 YBay 75Sr0.25CU307.5
McSr025A; H // ¢ McSr025A; H // ab

Pto. | H (kOe) | Tirr(H) (K) Pto. | H (kOe) | Tir(H) (K)
1 0.003 [87.88 +0.02 1 0.01 |87.72+0.02
2 0.01 |87.82+0.04 2 0.025 |87.58 +0.02
3 0.025 [87.76 +0.04 3 0.05 |87.40+0.04
4 0.05 |87.70+0.04 4 0.075 |[87.30+£0.04
5 0.075 |87.66 +0.04 5 0.1 87.20 + 0.04
6 0.1 |87.60+0.04 6 0.175 |87.10£0.04
7 0.175 |87.50 +0.04 7 0.25 |87.08+0.10
8 0.25 |87.36+0.04 8 0.375 |87.00+0.10
9 0.375 [87.24+0.04 9 0.5 87.00 £ 0.10
10 0.5 ([87.14+0.04 10 0.625 |86.90 +0.10
11 0.625 [87.08 +0.04 11 0.75 |86.90+0.10
12 0.75 |87.06 +0.06 12 1 86.90 + 0.15
13 0.875 |87.00+0.10 13 1.5 86.80 £ 0.10
14 1 87.00 £ 0.10 14 2 86.70 £ 0.10
15 1.25 |87.00+0.10 15 3 86.50 + 0.20
16 1.5 [86.95+0.10 16 4 86.10 £ 0.20
17 2 86.80 +0.10 17 5 85.50 £ 0.20
18 2.5 186.50+0.10 18 75 85.20 £ 0.20
19 3 86.40 + 0.15 19 10 86.30 + 0.30
20 3.5 [86.10+0.15 20 15 85.80 + 0.30
21 4.25 185.80+0.20 21 20 85.40 + 0.30
22 5 85.20 £ 0.40 22 25 85.00 £ 0.20
23 6.25 |84.60+0.40 23 30 84.70 £ 0.20
24 7.5 184.20+0.40 24 35 84.00 £ 0.30
25 10 83.40 £ 0.40 25 40 83.60 +0.30
26 12.5 |82.00+0.40 26 45 83.00 £ 0.30
27 15 80.80 + 0.40 27 50 82.60 +0.30
28 20 79.20 £ 0.40
29 25 78.00 £ 0.40 e | _ .
I BT ) a8
32 40 73.80 £ 0.40
33 45 72.40 £ 0.40
34 50 71.20+£0.40

Tab. 6.16 - Valores experimentais de T;..(H)
para a amostra McSr025A; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

H (kOe)

T (K)

Fig. 6.26 - LIM para a amostra MCSr025A. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias

representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep" (fc), Almeida-Thouless(AT) e Gabay-
Toulouse (GT).[*%81
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa; 755rp,5Cu307.5- McSr025B; H// ¢

AT 0.0

FC )
0.41 a2 e
od

0.6

o
o

AM (10 °e.m.u.)

0.2

0.0

87.0 875 88.0 88.

0.0

0.4+

8
0.2

o)

ZFC

H=0.003kOellc

0.0

87.7 87.8 87.9 88.0 88.

0.2

880 884

QLTI AT QRO A OOy
(CSLORIOR'S ST S

88.8

, 0.0

0.4

0.4

1FC

A 3 %@Qé)%eo&o

{ %

PZFC
a

H=0.025kG//c

0.4

0.2

87.6 87.8 88.0

a
[

TR0 I

88.4

o

88.0

88.8

©
Zﬂn
[e]

b 0.0

Ja)
6@%0@6
°°
| 4°
FC , 40
A O
AO
(e}

-0.625
(H) 24°zFc
l 86.0

H=2kGl/lc

86.4

20

NN/
%%%@g\@o

] LR
FCAAA&O@
| o4 ®H=0.25kGlic
8

o
| &° ZFC
o

89.0

5

10+

S| ©

A%%W

AAAAAAAAMQ@% )
00°

o]
(o]
o
o
10
o]

H=25kO0ellc

ZFC
75 76 77

78 79 80

0.6+

GT

89.5
0.0

e

20
A}
P ey

:

88 92 96

0.4+

0.2

0.0

10+

87.2 87.4

It tiaaX®, W‘r‘%
T

H=45k0ellc

0-
90

o
o
o
Q rr
Q.

O G n

9]
T

(H) 68

70 72 74

68

72 7

T(K)

Fig. 6.27 - Curvas de magnetizagdo Mzrc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr025B; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBa; 7551 ,5Cu307.5- McSr025B; H // ab
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Fig. 6.28 - Curvas de magnetizagdo Mzc(T) € Mec(T)("insets™ das figuras) e suas respectivas diferencas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr025B; H // ab.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

YBay.9Sro.25Cu307.5 YBay.9Sro.25Cu307.5
McSr025B; H // ¢ McSr025B; H // ab

Pto. | H (kOe) | Ti(H) (K) Pto. | H (kOe) | Tir(H) (K)
1 | 0.003 |87.88+0.03 1 0.01 ]87.70+0.10
2 0.01 87.80 = 0.06 2 0.025 |87.56+0.10
3 | 0.025 |87.76+0.04 3 0.05 ]87.44+0.10
4 0.05 87.72£0.04 4 0.075 [87.30+0.10
S 0.075 |87.66 +0.04 5 0.1 87.22 £0.15
6 0.1 87.60 + 0.04 6 0.175 |87.05+0.10
7 0.175 |87.47 +0.06 7 0.25 86.91 £0.10
8 0.25 87.40 + 0.06 8 0.375 [86.80 +0.10
9 0.375 |87.24 +0.06 9 0.5 86.74 £0.10
10 0.5 87.20 £ 0.06 10 0.625 |86.65+0.10
11 0.625 |87.09 + 0.06 1 0.75 86.75 +0.10
12 0.75 87.00 £ 0.06 12 1 86.48 £ 0.10
13 1 86.98 £ 0.08 13 1.5 86.40 £ 0.10
14 1.25 86.90 + 0.08 14 2 86.30 £ 0.20
15 1.5 86.80 £ 0.10 15 3 86.10 £ 0.30
16 1.75 86.65 £ 0.10 16 4 85.80 £ 0.20
17 2 86.50 £ 0.15 17 ) 85.90 £ 0.20
18 2.5 86.10 £ 0.20 18 7.5 85.60 £ 0.30
19 3 85.70 £ 0.20 19 10 85.50 £ 0.30
20 3.5 85.30 £0.20 20 15 85.00 £ 0.50
21 4.25 85.15+£0.20 21 20 84.80 £ 0.40
22 5 85.00 £0.20 22 25 84.20 £ 0.60
23 7.5 83.70 £0.30 23 30 83.60 £ 0.40
24 10 82.70 £ 0.20 24 35 83.40 £ 0.30
25 15 80.40 £ 0.40 25 40 82.40 £ 0.20
26 20 78.40 £0.20 26 45 81.80 £0.20
27 25 77.00 £0.40 27 50 81.00 £0.20
28 30 75.00 £0.20
29 35 73.80 £0.30
30 40 72.25+0.25 Tab. 6.19 - Valores experimentais de Tj.(H)
31 45 70.60 + 0.30 para a amostra McSr025B; H // ab.
32 50 69.20 £ 0.20

Tab. 6.18 - Valores experimentais de T.(H)
para a amostra McSr025B; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

H (kOe)

T(K)

Fig. 6.29 - LIM para a amostra MCSr025B. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias

representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep” (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[*
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de

Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBal_638r0_37CU307_5' McSr037; H// c
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Fig. 6.30 - Curvas de magnetiza¢do Mzrc(T) € Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencgas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr037; H // c.
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

Amostra - YBal_638r0_37CU307_5' McSr037; H /[ ab
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Fig. 6.31 - Curvas de magnetizagdo Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferengas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr037; H //ab.
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Fig. 6.32 - Curvas de magnetiza¢do Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencgas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr037; H //ab e ?: 0 e 45°, onde @
representa a posicdo angular entre o campo aplicado e os PMCs 1'%
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YBay 3Sro37CU307.5
McSr037; H// c
Pto. | H (kOe) | Tir(H) (K)
1 0.003 | 85.88 +0.04
2 0.01 |85.82+0.04
3 0.025 |85.78 +0.06
4 0.05 |85.72+0.06
5 0.075 |85.69 +0.06
6 0.1 85.66 + 0.06
7 0.175 | 85.55+0.05
8 0.25 |85.50+0.05
9 0.375 |85.45+0.10
10 0.5 85.40 £ 0.10
11 0.625 |85.35+0.10
12 0.75 |85.25+0.10
13 1 85.15+0.15
14 1.5 84.90 + 0.15
15 2 84.35+0.15
16 2.5 83.95+0.10
17 3 83.70 £ 0.10
18 35 83.50 £ 0.10
19 4 83.50 + 0.10
20 4.5 83.00 + 0.15
21 5 82.70 £ 0.15
22 6 82.50 +0.20
23 8 81.50 £ 0.20
24 10 80.60 + 0.20
25 15 79.00 + 0.20
26 20 77.60 £ 0.40
27 25 76.00 £ 0.40
28 30 74.60 + 0.40
29 35 73.00 £ 0.60
30 40 72.00 + 0.60
31 45 70.40 £ 0.60
32 50 69.00 + 0.60

Tab. 6.20 - Valores experimentais de T;.(H)
para a amostra McSr037; H // c.

YBay63Sro37Cus07.5
McSr037; H // ab
9=0° | @=45°
Pto. | H (kOe) | Tir(H) (K) | Tirr(H) (K)
1 0.003 |85.96+0.04| ----------
2 0.01 85.88+0.04| ----—---
3 0.025 |8581+0.06| --—---—---—--
4 0.05 85.75+0.04 | --—-—-----
5 0.075 |85.73+0.06| --—---—---—--
6 0.1 85.68+0.06 | ---—-------
7 0.175 |85.60+0.10 | ----------
8 0.25 85.50+0.10| -----—----
9 0.375 |85.40+0.10| ------—----
10 0.5 85.40+0.10| ----—---
11 0.625 |8540+0.10| --—---—-----
12 0.75 85.35+0.10 | ----—---
13 1 85.30+0.10 | ----—-----
14 1.5 85.20+0.20 | ----—----
15 2 84.80+0.15| ----—---
16 2.5 84.45+0.20| ----—---
17 3 84.45+0.20| ----—---
18 4 84.80+0.20| ----—---
19 6 84.40+0.20| ----—----
20 8 84.30+0.20 | ----—---
21 10 84.00 £ 0.20 | 84.00 + 0.20
22 15 83.40 +0.20 |83.30+ 0.20
23 20 83.00 +£0.20 |82.90 + 0.20
24 25 82.60+0.20 |82.20 £ 0.20
25 30 82.10 £ 0.20 |81.60 + 0.20
26 35 81.80 +0.20 |81.10 £ 0.20
27 40 81.50 + 0.30 | 80.60 + 0.30
28 45 81.20 + 0.30 | 80.00 + 0.20
29 50 81.00+0.30 | 79.60 £ 0.20
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

H (kOe)

65 70 75 80 85

T (K)

Fig. 6.33 - LIM para a amostra MCSr037. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias

representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep” (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[*28.12]
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Fig. 6.34 - Curvas de magnetiza¢do Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencgas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr05; H // c.
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Fig. 6.35 - Curvas de magnetiza¢do Mzrc(T) e Mec(T)("insets" das figuras) e suas respectivas diferencgas
plotadas nas curvas de AM(T) para a amostra McSr05; H // ab.
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YBay5SrosCuzO7.5 YBay5SrosCusO7-5
McSr05; H // ¢ McSr05; H // ab

Pto. | H (kOe) | Tin(H) (K) Pto. | H (kOe) | Tirn(H) (K)
1 0.003 [85.20+0.10 1 0.01 |85.00+0.10
2 0.01 |85.10+0.10 2 01 18470+0.10
3 0.05 [85.00+0.10 3 0.25 |[84.40+0.10
4 0.075 |84.90+0.10 4 0.5 84.30 £0.20
5 0.1 84.80 = 0.10 5 0.75 |84.05+0.20
6 0.175 |84.70 +£0.20 6 1 83.70 £0.20
7 0.25 |84.60+0.20 7 1.5 83.40+£0.20
8 0.375 |84.50+0.20 8 2 83.40 £ 0.20
9 0.5 84.30 £ 0.20 9 2.5 83.00 £0.20
10 0.75 |84.20+0.20 10 3 83.00 £0.20
11 1 84.10 £ 0.20 11 3.5 82.60 £0.20
12 1.5 83.90 £ 0.20 12 425 |82.40+0.20
13 2 83.50 £0.10 13 5 82.00 £ 0.20
14 2.5 82.90 £ 0.20 14 7.5 82.90 £0.40
15 3 82.40 £ 0.20 15 10 82.30 £0.30
16 3.5 82.00 £ 0.20 16 15 81.60 £ 0.50
17 425 |81.80+0.30 17 20 81.00 £ 0.40
18 5 81.60 =+ 0.20 18 25 80.60 £ 0.40
19 6.25 |81.20+0.20 19 30 79.40 £ 0.40
20 7.5 80.60 = 0.20 20 35 78.60 + 0.40
21 10 80.00 £ 0.20 21 40 77.80 + 0.60
22 15 78.00 = 0.20 22 45 77.20 £ 0.60
23 20 76.50 = 0.40 23 50 76.40 £ 0.60
24 30 73.80 £ 0.40
25 35 72.00 + 0.40
26 40 71.00 = 0.20 Tab. 6.23 - Valores experimentais de T;.(H)
27 45 70.00 + 0.40 para a amostra McSr05; H // ab.
28 50 69.00+ 0.20

Tab. 6.22 - Valores experimentais de T;(H)
para a amostra McSr05; H // c.
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H(koe)

T (K)

Fig. 6.36 - LIM para a amostra MCSr05. O "inset" destaca os detalhes de baixo campo. As linhas cheias
representam ajustes seguindo leis de poténcia "flux creep" (fc), Almeida-Thouless (AT)e Gabay-
Toulouse (GT).[*% %1
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Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Curvas de Magnetizacdo DC e Linhas de
Irreversibilidade Magnética (LIM)

6.4.3 — LIM em Funcéo das Substituicfes Quimicas

Nesta secdo apresentaremos as LIM obtidas para as nossas amostras em um
arranjo diferente do observado nas secOes 6.4.1 e 6.4.2. As LIM serdo dispostas de
maneira que possamos comparar e avaliar a real magnitude dos efeitos causados pela
substituicdo parcial do Ba por Sr ou do Cu por Zn ou Mg no comportamento da LIM do
supercondutor YBa,Cuz07.5.

A fig. 6.37 ilustra o comportamento da LIM para as amostras policristalinas PY e
PSr ambas em dois estados de oxigenagdo distintos definidos pelo simbolo . A fig. 6.38
revela os detalhes em baixos campos magnéticos para LIM

As fig. 6.39 e 6.40 apresentam a disposi¢do das LIM das amostras monocristalinas
onde o Cu foi substituido parcialmente por 1 % de Zn ou Mg comparadas com o
monocristal MCY1 para H //ab. E importante lembrar que os MCZnA e MCZnB
apresentam diferente estequiometria de oxigénio. A fig. 6.39 destaca 0 comportamnento
das LIM na regido de altos campos magnéticos ao passo que a fig. 6.40 se detem a regido
de baixos campos magnéticos. Por outro lado, as fig. 6.41 e 6.42 mostram o
comportamento da LIM nessas mesmas amostras para H // c.

Nas fig. 6.43 a 6.46 sdo apresentadas as LIM referentes as amostras
monocristalinas onde até 25 % do Ba foi substituido parcialmente por Sr juntamente com
as LIM obtidas para o monocristal MCY1l. As fig. 6.43 e 6.45 apresentam o
comportamento da LIM obtida na regido de altos campos para H // ab e H // ¢
respectivamente. Da mesma forma, as fig. 6.44 a 6.46 apresentam o comportamento da
LIM para a regido de baixos campos magnéticos. Na fig. 6.43, chamamos a atencéo ao
forte desvio do comportamento fc apresentado pelos dados de Ti-(H) quando H //ab.

A andlise e a discussdo destes resultados sera realizada, em detalhes, nas sec¢des
6.5.€ 6.6.
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LIM - Amostras Policristalinas
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Fig. 6.37 — LIM para as amostras policristalinas de YBa,Cuz;O-_s puro e parcialmente dopado com Sr
para dois diferentes estados de oxigenacdo. As linhas cheias representam um ajuste com a

funcionalidade fc.

10.0--
7.5-
)
o
:‘i 5.0
T
2.5-
0.0

Fig. 6.38 - Detalhes de baixo campo para LIM da fig. 6.37. As linhas cheias representam ajustes com
as funcionalidades AT e GT.
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LIM - Amostras Monocristalinas

YBa,Cu; ¢7M.0307.5; (M = Zn ou Mg); H // ab

o McYl

= McZn2
McZnl

& McMg

fc "Fit"

Fig. 6.39 — LIM para as amostras monocristalinas de YBa,Cus0;.5 puro e parcialmente dopado com
1% de Mg ou Zn quando H // ab. As linhas cheias representam um ajuste com a funcionalidade fc.
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Fig. 6.40 — Detalhes de baixo campo para LIM da fig. 6.39. As linhas cheias representam ajustes com
as funcionalidades AT e GT.
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LIM - Amostras Monocristalinas

YBa,Cu; ¢7Mg.0307.5; (M = Zn ou Mg); H// ¢

McY1l
McZn2
McZnl
McMg
fc "Fit"

Fig. 6.41 — LIM para as amostras monocristalinas de YBa,CusO;.s puro e parcialmente dopado com
1% de Mg ou Zn quando H // c. As linhas cheias representam um ajuste com a funcionalidade fc.
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Fig. 6.42 — Detalhes de baixo campo para LIM da fig. 6.41. As linhas cheias representam ajustes com

as funcionalidades AT e GT.
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LIM - Amostras Monocristalinas
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Fig. 6.43 — LIM para as amostras YBa,.,Sr,Cu3O7.5 (x = 0, 0.1, 0.25, 0.37, 0.5) quando H // ab. As

linhas

cheias representam o ajuste fc. As linhas pontilhadas sdo extrapolacdes deste ajuste.

@representa a direcdo dos PMCs em relacéo a H. As linhas tracejadas sdo guias de olho.
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Fig. 6.44 — Detalhes de baixo campo para LIM da fig. 6.43. As linhas cheias representam ajustes com

as funcionalidades AT e GT.
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LIM - Amostras Monocristalinas

YBa,.,Sr,CusOy.5 (x = 0,0.1,0.25,0.37 € 0.5); H// ¢

H(kOe)

McY1
McSrO1
McSr025A
McSr037
McSr05

fc "Fit"

Fig. 6.45 — LIM para as amostras amostras YBa,.,Sr,Cus0-.5 (x = 0, 0.1, 0.25, 0.37, 0.5) quando H //

c. As linhas cheias representam um ajuste com a funcionalidade fc.
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Fig. 6.46 — Detalhes de baixo campo para LIM da fig. 6.45. As linhas cheias representam ajustes com

as funcionalidades AT e GT.
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(LIM)
6.5 — Analise dos Resultados

Os resultados experimentais apresentados nas segdes 6.4.1, 6.4.2 e 6.4.3
revelam que a disposi¢do dos dados de T;.(H) tanto para H // ab como H // ¢ no
monocristal MCY1 obedecem a uma lei de poténcias do tipo prevista pela teoria de
"flux creep” gigante, eq. (3.9):

HT)=H/@-t")" (6.1)

onde t° = TfC(H)/Tf(H=0) é a temperatura reduzida. Os fatores H°, a, e

irr

T.°(0) sdo aqui vistos como pardmetros de ajuste. A fig. 6.10 mostra que 0 NOSsO

ajuste realizado com a eq. (6.1) € bom em toda a regido de campo. A tab. 6.25 mostra
que a funcionalidade ajustada praticamente coincide com a lei de poténcias da eq.
(3.9).

Por outro lado, a eq. (6.1) também é empregada no ajuste dos dados de Ti(H)
das amostras policristalinas PSr-6 = 0.3, PY-0=0.15e PY-0=0.43 (fig. 6.37) e das
amostras monocristalinas dopadas com Sr, Zn ou Mg (fig. 6.39, 6.41, 6.43 e 6.45),
consulte a tab. 6.25. Conforme mostram estas figuras, este ajuste somente descreve o
comportamento dos dados de Tir(H) em valores de campo magnético iguais ou
superiores a 10 kOe nas amostras policritalinas, com excegdo da amostra PSr-d = 0,
iguais ou superiores a 4 kOe (H // ab) e 2.5 kOe (H // ¢) nos monocristais dopados
com Zn e Mg e iguais ou superiores a 5 kOe (H // ab) e 4 kOe (H // ¢) nos
monocristais dopados com Sr.

Quando os valores de campo magnético aplicado forem inferiores a estes
limites, percebemos, claramente, que os dados de T;(H) nestas amostras se afastam
sistematicamente do ajuste de alto campo e portanto ndo seguem a funcionalidade
previta pela teoria de "flux creep” gigante.*” Este comportamento dos dados de
Tir(H), em baixos campos magnéticos demostra a existéncia de uma dindmica de
fluxo magnético distinta da observada em altos campos magnéticos.

As fig. 6.5, 6.8, 6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29, 6.33 e 6.36 apresentam, em
detalhes, o comportamento da LIM na regido de baixos campos magnéticos para cada
uma dessa amostras. Observamos que na regido de campos magnéticos mais baixos,
os dados de Ti(H) sdo bem ajustados pela lei de poténcias do tipo AT, eg. (3.16). No
ajuste da lei de poténcia AT aos dados de Tj(H) usamos a eq. (6.2):

H(T) =Hg" @-t") (6.2)

onde t*" = TAT(H)/TAT (H =0) € a temperatura reduzida. Os termos H/", a,; e
T.AT(0) sdo parametros de ajuste. A eq. (6.2) ajusta, com boa precisdo, os dados de

rr

Tir(H) das amostras policristalinas até H = 1 kOe (fig. 6.38), até H = 0.175 kOe para
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H // ab (fig. 6.40) e at¢é H = 0.1 kOe para H // ¢ (fig. 6.42) nas amostras
monocristalinas dopadas com Zn e Mg e até H = 0.375 kOe para H // ab (fig. 6.44) e
até H = 0.5 kOe para H // ¢ (fig. 6.46) nas amostras monocristalinas dopadas com Sr.

E importante chamar atencfo ao fato de que as egs. (6.1) e (6.2) apresentam
formas analiticas idénticas entretanto, concluiremos na préxima secdo que suas
interpretacdes, do ponto de vista fisico, sdo completamente diferentes.

A medida em que os valores de campo magnético aplicado superam os
valores previstos pelo ajuste AT, notamos que a Ti.(H) subitamente muda de
funcionalidade encurvando-se no sentido oposto a linha AT, veja as figs. 6.5, 6.8,
6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29, 6.33 e 6.36. Nesta regido verificou-se que os dados
de Tir(H) seguem muito proximamente uma lei de poténcia com expoente 1/2, do
tipo Gabay-Toulouse (GT), eq. (3.17). Nos ajustes feitos aos nossos dados de
Tirr(H) nesta regido, empregamos esta lei de poténcia na forma:

H(T) =Hg" @-t°T)% (6.3)

onde t°" = TET (H)/TST (H =0) é a temperatura reduzidae HS" ,a; e TS (0) sdo
parametros de ajuste.

Segundo as fig. 6.38, 6.40, 6.42, 6.44 e 6.46, 0 ajuste GT é aplicado com boa
precisdo aos dados de Ti.(H) situados entre 10 kOe = H > 0.5 kOe nas amostras
policristalinas (fig. 6.38), entre 2 kOe > H > 0.25 kOe para H // ab (fig. 6.40) e entre
1.5 kOe = H = 0.1 kOe para H // c (fig. 6.42) nas amostras monocristalinas dopadas
com Zn e Mg e entre 5 kOe = H > 0.25 kOe para H // ab (fig. 6.44) e H // c (fig. 6.46)
nas amostras monocristalinas dopadas com Sr.

A reprodutividade dos comportamentos AT-GT em baixos campos e do
comportamento fc para a regido de altos campos na LIM de nossos supercondutores
granulares encontram-se respaldados na boa precisdo experimental (margem de erro

pequena) apresentada pelos valores dos parametros de ajuste H,,a e T, (0) das

rr
eg. (6.1), (6.2) e (6.3). Especialmente relevante é o fato do expoentea diferir muito
pouco, dentro do erro experimental, do valor previsto para este parametro pelos
modelos tedricos, conforme mostra a tab. 6.24 para as amostras policristalinas e a
tab. 6.25 para as amostras monocristalinas.

145



Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Linhas de Irreversibilidade Magnética

(L1M)

Amostras Fit a Ho (kOe) | Tirn(0) (K)
Policristalinas

PSr; =0 | AT [149+020| 245+30 | 89.01+0.22
Fc | 1514010 | 174+35 81.50 + 0.11

PSr: =03 | GT | 0.51+0.05 30+4 75.70 + 0.09
AT | 1.51+0.05 57+7 81.40 + 0.53

Fc | 1524013 | 744+161 | 93.49+0.57

PY:8=0.15 | GT | 0.53+0.09 48+8 90.97 +0.31
AT | 1.55+0.16 | 463+80 93.49 + 0.06

Fc | 1.55+0.15 | 26938 91.55 +0.36

PY:3=0.43 | GT | 052+0.07 18+3 88.03 + 0.16
AT | 1.52+0.17 58 + 6 91.90 + 0.40

Tab. 6.24 — Valores para os parédmetros de ajuste a, Hq e T;(0) para os regimes fc, AT e GT nas

amostras policristalinas
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Monocristais

H/lc

H//ab

Amostras | Fit

a

| Ho (k Oe) | Tirr(0) (K)

a

| Ho (k Oe) | Tirr(0) (K)

McYl | fc [150+0.05| 821+82 | 92.70+0.07 | 1.60+0.12 | 4402 + 200 | 92.48 +0.05
fc [148+006] 702+62 | 86.30+0.28 [ 1.52+0.12 | 3614+ 475 [ 86.00 +0.18

McZnA | GT [052£002 | 13+2 |8594+0.02 [048+0.13 | 21+5 |[85.64+0.07
AT [149+014 | 617+90 | 86.20+0.01 [ 1.52+0.19 | 14019 | 86.24+0.02

fc [1.40+013] 522+91 | 87.32+0.08 [ 1.40£0.16 | 2088 +357 | 87.10+0.15

McZnB | GT [060+0.09]| 23+6 |[86.88+0.06 |045+011| 14+3 | 86.63+0.09
AT [1.60+0.12 | 934+152 | 87.35+0.01 [ 1.60+0.19 | 87337 | 87.30+0.01

fc [1.40+0.10[ 50166 | 85.00+0.62 [ 1.40+0.17 | 1979+ 320 | 84.88 + 0.67

McMg | GT [055+008| 12+2 [8459+0.04 [055+009| 15+2 |84.14+0.12
AT |155+0.11] 297+29 |8500+003 [155+0.12 | 139+12 | 84.88+0.06

fc [1.35+0.23] 459+90 [ 90.50+0.84 | 1.60+0.20 | 4087 + 500 | 90.25 + 0.68

McSr01 | GT [0.60+012| 42+7 | 89.61+0.09 [045+011 | 37+4 |89.21+0.18
AT [1.51+0.06 | 1010+198 | 90.28+0.01 | 1.6+0.12 | 328+40 | 90.36+0.09

fc [1.51+0.05] 565+ 98 | 89.11+0.54 | 1.53+0.15 | 5210+ 600 | 87.72+0.58

McSr025A | GT [052+0.07| 36+2 [87.10+0.08 [048+0.06| 37+4 |[86.93+0.05
AT |150+0.15] 622+58 |87.92+053 [ 152+0.08 | 191+19 [ 87.80+0.08

fc [150+0.09] 464+44 [ 89.46+0.66 [ 1.60+0.20 | 4163+51 [ 87.70 +0.48

McSr025B | GT |052+005| 26+2 [87.15+0.06 [0.55+010 | 55+5 | 86.53+0.06
AT [152+010 | 661+45 | 87.88+0.01 [ 1.52+0.15 | 303+30 | 87.71+0.05

fc [1.40+0.12| 496+56 | 86.00+0.53 | 1.65+0.17 | 5292 + 600 | 85.96 +0.39

McSr037 | GT [060+0.15| 27+2 [8551+0.06 [045+011| 19+2 | 85.44+0.09
AT [145+0.18 | 539+50 | 85.88+0.01 | 1.60+0.12 [ 1114+ 111 | 85.96 +0.24

fc [1.50+0.08] 466+40 [ 8520+0.06 | 1.48+0.10 | 2419+ 292 | 85.00 + 0.98

McSr05 | GT [0.50+£005| 20+4 | 84.32+008 [055£0.07 | 42+4 |83.64+0.37
AT [151+0.03| 584+14 |8543+0.24 |148+0.05| 379+60 | 85.00+0.06

Tab. 6.25 — Valores para os parédmetros de ajuste a, Hq e T;(0) para os regimes fc, AT e GT nas

amostras monocristalinas paraH //abeH//c.

147




Capitulo 6 - Resultados Experimentais: Linhas de Irreversibilidade Magnética

(L1M)

As LIM para as amostras monocristalinas exibem uma forte anisotropia
planar (eixo c / plano ab). Particularmente, para os monocristais dopados, devemos
observar que na regido de baixos campos magnéticos (regido AT-GT), esta
anisotropia é sistematicamente inversa (plano ab / eixo c¢) aquela observada na regido
de altos campos, veja o0 "inset" das figs. 6.13, 6.16, 6.19, 6.23, 6.26, 6.29,6.33 e 6.36.
Se levassemos em consideracdo a corre¢do do fator desmagnetizante, obteriamos
uma anisotropia ainda maior em baixos campos.

Na regido intermediéria entre as regides de alto campo magnético (ajuste fc) e
baixo campo magnético (ajustes AT-GT) do diagrama H-T , para H // ab, das
figs. 6.39 e 6.43, notamos que os dados de Ti(H) nos monocristais dopados exibem
um repentino aumento na eficAcia dos seus mecanismos de “pininng”. Este
comportamento se verifica com a elevacgdo do valor de H. O efeito ocorre de maneira
mais intensa nos monocristais dopados com Sr (fig. 6.43) do que nos dopados com
Zn e Mg (fig. 6.39), ao passo que quando temos H // ¢, notamos que esta passagem
dos regimes de baixo campo magnético (AT-GT) para os de alto campo (fc) ocorre de
maneira mais suave tanto para os monocristais dopados quanto para as amostras
policristalinas.

Nas amostras onde o comportamento da LIM foi pesquisado em funcdo da
concentracdo de oxigénio (PY015, PY043, PSr, PSr03, MCZnA e MCZn) percebe-se
que a retirada de oxigénio, segundo processo descrito na se¢do 5.2.3, faz com que se
confirme o regime AT e se definam os regimes GT e fc na amostra PSr - d = 0.43. Na
amostra PY a retirada de oxigénio diminui claramente a inclinacdo dos ajustes AT,
GT e fc mostrando que o pardmetro de ajuste Ho, nesses regimes, depende fortemente
do contetdo de oxigénio. Por outro lado, na regido de altos campos magnéticos a
amostra MCZnA exibe, para H // ¢ e H // ab, inclinacbes mais suaves para a LIM
quando comparadas aquela da amostra MCZnB. Contudo, na amostra MCZnA o0s
valores do pardmetro de ajuste Ho para os regimes AT e GT, na regido dominada pela
dindmica de fluxo intergranular de Josephson, sdo menores do que os obtidos na
amostra MCZnB. Para maiores detalhes, veja as tab. 6.24 e 6.25.

Um dos efeitos devidos a substituicdo parcial do Ba por Sr nos monocristais
de YBa,Cu3O7-5 € a observacdo do aumento da quantidade de maclas. No cap. 5,
apresentamos imagens das superficies (plano ab) dos monocristais MCSr025A e
MCSr05 as quais evidenciam micro regides densamente macladas ortogonalmente
entre si (planos de maclas, PMCs).

A fig. 6.43 apresenta as LIMs obtidas para os monocristais dopados com Sr.
Particularmente, estamos interessados em destacar o comportamento dos dados de
Tir(H), para H // ab, na regido de altos campos magnéticos, H > 5 kOe, sendo que
este valor de H pode variar de amostra para amostra. Nas amostras MCSr025A,
MCSr025B e MCSr05 néo foi levado em consideracdo o alinhamento dos PMCs em
relacdo ao campo magnético aplicado na determinacdo dos valores de Ti(H). Em
virtude disso, constata-se que o ajuste fc ndo € aplicavel a toda extensdo dos dados de
Tir(H) localizados na regido de altos campos dessas amostras, mais precisamente, ele
é aplicavel para valores de H compreendidos entre 7.5 kOe < H < 25 kOe para o
MCSr05 e 8 kOe < H < 30 kOe para a amostra MCSr025A (linhas cheias na
fig. 6.43). Para valores de H fora destas faixas, os dados de Ti,(H) desviam
sistematicamente do ajuste fc (linhas tracejadas da fig. 6.43) sugerindo assim, que 0s
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pontos de Ti«(H), e consequentemente a LIM, apresentem um comportamento
dependente da orientacdo dos PMCs.

Com o objetivo de esclarecer a questdo do pardgrafo anterior, selecionamos
as amostras MCSr01 e MCSr037 as quais, particularizam-se por apresentarem
monodominios de maclas e estudamos o0 comportamento do limite de
irreversibilidade, T;(H) em fungéo do alinhamento dos PMCs em relagéo a aplicacéo
de campo magnético
ao longo do plano ab. Os efeitos produzidos pelo alinhamento ou ndo dos PMCs em
relacdo a H, nas amostras MCSr01 e MCSr037 sdo mostrados pelas figs. 6.22 e 6.32.
Nessas figuras, curvas de Mzrc(T) € Mec(T) juntamente com suas respectivas
diferencas, AM(T) foram obtidas para ¢ = 0 e 45 °, Quando @ = 0, os valores obtidos
para Ti-(H) sdo maiores do que os obtidos para ¢ = 45 ° para um mesmo valor de
campo magnético aplicado.

De acordo com as fig. 6.23, 6.33 e 6.43, os valores do "matching field", Hy,
ou seja, os valores de campo tais que hd um vdrtice para cada defeito colunar a partir
dos quais os pontos de T;(H) passam a desviar do ajuste fc, sdo respectivamente, Hy
= 25 kOe para 0 MCSr01 e Hy = 20 kOe para o0 MCSr037. Para valores de campo
inferiores a Hy, notamos que o efeito devido a orientacdo dos PMCs em relacdo a H
(simbolos abertos e fechados nas fig. 6.23, 6.33 e 6.43 para H < Hy) tornam-se
coletivos ou seja, isotropicos.

Quando tivermos @ =0 (H // ab // PMCs), constatamos que a lei de poténcias
da eq. (6.1) descreve o comportamento dos pontos experimentais de Ti(H) (simbolos
fechados na fig. 6.43) da amostra MCSr037 no intervalo entre 4 kOe < H < 50 kOe e
10 kOe < H < 50 kOe para 0 monocristal de MCSr01. Por outro lado, para ¢ = 45 °,
vemos que os dados de Tir(H) apresentam um forte desvio da lei de poténcias da
eg. (6.1) para valores de T menores (linhas tracejadas) apos atingido o valor de Hy.

6.6 — Discussao dos Resultados

A discussao sera centrada em trés itens. O primeiro relacionado as dinamicas
de fluxo de Josephson e Abrikosov, o segundo relacionado aos efeitos causados pelas
substituicdes quimicas a LIM do YBa,CuzO;5 e o0 terceiro trata dos efeitos
direcionais de "pininng" na LIM dos monocristais de YBa,xSr«Cuz07.5.

6.6.1 — A LIM como Limite de Irreversibilidade nas Dinadmicas do Fluxo de
Josepshon e de Abrikosov

O estudo da LIM nos HTSC além de fornecer o limite extremo da existéncia
de corrente critica, funciona como uma importante ferramenta para entender a
dindmica de fluxo nesses materiais.

Nos HTSC homogéneos o comportamento da LIM pode ser descrito em toda
a extensdo do diagrama H-T pela teoria de "flux creep” gigante.[*”! Nossos resultados
para a LIM do monocristal de YBa,Cu3O7.5 (MCY1) seguem em toda a regiéo a lei
de poténcias prevista pela teoria de "flux creep" gigante.
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Os dados experimentais de Ti(H) das amostras supercondutoras inomogéneas
monocristalinas e policristalinas seguem esta lei de poténcia somente na regido de
altos campos magnéticos. Numa regido de baixo campo, os dados de Ti(H)
divergem sistematicamente desta lei de poténcias. Abaixo de 1 kOe estes dados séo
bem descritos pela lei de poténcias de de Almeida-Thouless (AT) e numa regido de
campos intermediarios seguem a lei de poténcias de Gabay-Toulouse (GT), veja as
figs. 6.37 a 6.44.

E importante ressaltar que o comportamento da LIM observado em nossas
amostras nédo se apresenta de forma isolada na literatura. Outros estudos detalhados
de irreversibilidade magnética realizados em monocristais de  Bijy.
«Pb,Sr1 gCaCu,0y ! Bij 15Sr; g5CaCu;0g+5,**! em uma amostra policristalina de
Hgo.7Pbo 3Ba;Ca,Cuz0,,** mostram um perfil dos dados de Ti(H) semelhante aos
desse trabalho. Seguem o regime de "flux creep" gigante na regido de campos
magnéticos elevados e h& dois regimes diferentes em baixos campos magnéticos.
Recentemente, os dados de Ti(H) obtidos em monocristais de YBa,.xSrCusOg™"
em H < 5 kOe aplicados ao longo do eixo ¢ exibem dois regimes nesta regido de
campo que sédo compativeis com leis de poténcia do tipo AT e GT.

Conforme discutido no cap. 3, um supercondutor inomogéneo (granular) pode
ser na sua esséncia, tratado como um conjunto de grdos supercondutores acoplados
via juncBes Josephson. Sendo assim, a dindmica de fluxo magnético deve-se
essencialmente a contribuicdo de duas dinamicas de fluxo: A intragranular (dindmica
de fluxo de Abrikosov) e intergranular (dindmica de fluxo de Josephson).

A observacdo de comportamentos distintos em baixos e altos campos da LIM
nas amostras inomogéneas deve-se essencialmete a preponderancia de uma ou de
outra dessas dindmicas de fluxo. Na regido de baixos campos magnéticos prepondera
a dindmica de fluxo de Josephson (comportamento AT-GT para a LIM), enquanto
que na regido de campos magnéticos mais elevados a dindmica de Abrikosov
predomina (comportamento fc para a LIM).

A preponderancia da dindmica de Josephson em baixos campos magnéticos
deve-se essencialmente ao fato de que os valores de temperatura de ativagdo e o
campo critico de penetracdo dos fluxoides de Josephson, Hcy; entre os espacos
intergranulares s&o menores do que a temperatura de ativacdo e o campo de
penetracéo Hcyg dos fluxoides de Abrikosov nos gréos.

Na regido de baixo campo onde a dindmica intergranular de Josephson é
dominante se verificam os efeitos de frustracdo, provenientes da aplicagdo do campo,
no acoplamento dos grdos. Sendo assim, o comportamento da LIM, nesta regiéo,
pode fornecer muitas informacbes a respeito da fisica que governa os sistemas
granulares frustrados.

O comportamento AT-GT, observado em nossas amostras, para a LIM € um
comportamento caracteristico de um sistema que apresenta efeitos de desordem e
frustracdo.l’’! Desta forma, de todos os modelos, apresentados no cap. 3, 0s que
melhor interpretam o comportamento da LIM nos HTSC, na regido de baixo campo,
s30 os de vidro supercondutor® e de vidro de vértices.®”! Enquanto o modelo de
vidro supercondutor ressalta a topologia altamente irregular do pardametro de ordem
supercondutor, a teoria de vidro de vortices foca os efeitos de "pininng" aleatério e a
distorcdo da rede de linhas de fluxo.
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No modelo de vidro supercondutor o processo de acoplamento de gréos
supercondutores é descrito com o auxilio do Hamiltoneano efetivo:**®!

H = -2¢? zninjCij‘1 - z J;cos(6, -6, - A) (6.4)
1) 1]

O primeiro termo a direita da igualdade representa a energia Coulombiana, onde C;
sdo os elementos da matriz capacitancia e nj(n;) € o nimero de pares no gréo i(j). O
segundo termo € o termo de acoplamento Josephson, onde J; € a energia de
acoplamento de fase entre os grdos i e j e 8 - 8 € a diferenca das respectivas fases do
parametro de ordem GL. Os termos n; e 6 sdo variaveis conjugadas canonicamente
as quais satisfazem a regra de comutacdo [n;, e%] = Jjj ede Ajj séo os deslocamentos
de fase induzidos pelo campo aplicado entre o grdo i e o gréo j, conforme discutido
na secao 3.2.2.3.

Esta equacdo mostra que o campo aplicado somente desloca a fase do
parametro de ordem GL ao longo das componentes transversais dos elos fracos. O

deslocamento de fase ZA"J total ao longo de um contorno fechado de gréos €

compelido para 21d, onde f é um inteiro representando o nimero total de fluxoides
encerrados pelo caminho fechado. O direcionamento aleatorio das juncbes e a
conseqiiente  aleatoriedade dos fatores de fase A; juntamente com a
multiconectividade dos grdos conduz a acoplamentos conflitantes, tornando a
minimizacdo das energias de acoplamento de todas as jungdes entre grdos impossivel
de se realizar. Ao congelar-se tal sistema ele se torna frustrado apresentando quebra
de ergodicidade. O seu estado é altamente degenerado com um grande numero de
minimos de energia quase iguais. Com 0 aumento do campo magnético aplicado, as
distor¢Oes aleatorias do fator de fase Aj; debilitam cada vez mais o acoplamento de
fase dos grédos e a capacidade do agregado de bloquear o fluxo de vortices
intergranulares. A frustracdo do acoplamento de graos e a irreversibilidade magnética
em baixos campos magnéticos estdo, portanto, intimamente conectadas. Esta € uma
das razOes para realizar medidas da dinamica de fluxo e de irreversibilidade
magnética em supercondutores granulares, que pode fornecer muita informacéo
sobre fendmenos de desordem de fase e frustragdo e portanto, sobre os proprios
mecanismos de bloqueio de fluxo.

Entdo, segundo a interpretacdo do modelo vidro supercondutor, a LIM separa
o diagrama de fases em duas regides distintas. Uma, situada abaixo da LIM onde o
parametro de ordem supercondutor encontra-se em uma configuracdo de fases
randomicamente congeladas e a dindmica de fluxo é irreversivel. A outra, situada
acima da LIM, onde os mecanismos de aprisionamento de fluxo tornam-se ineficazes
e a dindmica de fluxo é reversivel.

Por outro lado, a teoria de vidro de vortices trata os efeitos da distorcdo da
rede de linhas de fluxo, causados pelo “pininng” aleatorio na topologia irregular de
um supercondutor inomogéneo, sobre a funcdo de correlagdo entre as linhas de fluxo
e a estabilidade do sistema de vortices como um todo. Devido a aleatoriedade dos
centros de “pinning” nos HTSC, o modelo de vidro de vortices prediz a ocorréncia de
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uma transicdo do estado liquido de vértices para uma fase vidro de vortices a qual
ocorre quando € atingida uma determinada temperatura de “glass”, Tg. Por outro
lado, a fase liquido de vértices se caracteriza por apresentar um comportamento
magneticamente reversivel, ao passo que o estado vidro de vortices particulariza-se
por apresentar um comportamento magneticamente irreversivel. Ambos o0s
comportamentos sdo separados por uma linha de congelamento a qual, recebe a
denominacdo de LIM. De fato, o modelo vidro de vortices também pode ser utilizado
como maneira alternativa de descrever um estado supercondutor altamente
desordenado e frustrado.

O comportamento AT-GT na LIM de nossas amostras inomogéneas pode ser
interpretado em analogia com as LIM de sistemas magnéticos desordenados e
frustrados, como por exemplo o sistema vidro de spin Cu-Mn.l""! A ocorréncia de um
comportamento GT- AT no diagrama H-T de sistemas vidro de spin deve-se ao
congelamento independente e sucessivo dos graus de liberdade de transversais e
longitudinais a direcdo do campo magnético aplicado. O congelamento das
componentes transversais dos momentos magnéticos é descrito segundo uma linha
GT e, em geral, é associada a efeitos irreversiveis fracos. Por outro lado, o
congelamento da componente longitudinal do spin é denotado pela linha AT e resulta
em fortes irreversibilidades no comportamento magnético do sistema.

De acordo com o Hamiltoneano generalizado de tunelamento de pares, eq.
(3.13), a frustragdo que, como nos vidros de spin, esta associada a desordem, é
introduzida tanto via constante de acoplamento J;j, que em baixos campos pode ser
aleatoriamente (+) ou (-), quanto pelos fatores de fase Aj. Em baixos campos
magnéticos aplicados a aleatoriedade (+) e (-) da constante de acoplamento J;; deve
ser dominante, introduzindo uma anisotropia local aleatoria analoga "aquela devida a
campos de anisotropia aleatdrios nos vidros de spin e que induz localmente um
caréter tipo Ising.**¥ Isto quer dizer que o comportamento do spin (vrtice) envolve
apenas a componente longitudinal. Por isso, somente esta pode se estabilizar,
resultando no comportamento AT para a LIM.

Em campos mais fortes estas anisotropias locais sdo quebradas e o
comportamento passa a ter uma dimensionalidade maior do que uma dimenséao (1D)
e 0 Hamiltoneano de Josephson que descreve o sistema é do tipo previsto pela eq.
3.13 o qual, pertence a casse 3D-XY .

Entdo, segundo a analogia entre os sistemas vidro de spin e supercondutores
granulares diriamos que o aparecimento de irreversibilidades magnéticas num
sistema de gréos supercondutores esta ligado a formacao de estruturas frustradas que
s30 constituidas por anéis de graos acoplados.®™ Um anel de grios opera como um
centro de "pininng" topoldgico que congela localmente os graus de liberdade
transversais de um vértice (comportamento GT) cujo comprimento é muito menor
que a espessura da amostra. No caso em que os anéis fechados sdo devidos a
anisotropias locais, eles ja existem abaixo de T, e somente as componentes
longitudinais dos vortices podem ser estabilizados originando assim, a linha AT. Os
vortices localizados no interior destes anéis de grdos flutuam em comprimento,
porém, ndo estabelecem correlacdes longitudinais, pois 0 campo mantém-se classico
nas regides entre diferentes anéis fechados. Quando o valor de temperatura decresce
suficientemente os vortices localizados no interior de diferentes anéis se acoplam e o
comprimento dos vortices diverge e o grau de liberdade longitudinal destes é
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estabilizado (comportamento AT). Para o caso 3D-XY, ou Heisenberg, estabilizam-se
primeiro os graus de liberdade transversais dos vortices com a formacdo dos
primeiros anéis pelo fator Aj, depois se estabilizam os graus de liberdade
longitudinais dos vortices.

O fato do comportamento da LIM nos supercondutores granulares serem
descritos pela teoria do "flux-creep”, eq. (6.1) pode ser compreendido se assumirmos
que estes valores de campos magnéticos a densidade de vortices € muito grande e
que a dindmica de fluxo de Abrikosov se comportam como se estivessem em um
meio supercondutor homogéneo. Isto quer dizer que a rede de vortices é rigida
demais para envolver os grdos e fluir entre eles. Sendo assim, cada vortice enxerga
apenas uma média sobre o agregado.

Como ja foi dito anteriormente, a supercondutividade granular nos HTSC néo é
resultado apenas da sua policristalinidade. Devido ao pequeno comprimento de
coeréncia do parametro de ordem GL,™° um niimero grande de quaisquer defeitos
locais ou estendidos na rede cristalina produzem um carater granular até mesmo em
monocristais.**"*? Além do mais, a substituicdo parcial do Ba por Sr causa um
decréscimo adicional no comprimento de coeréncia,**®! o que colabora para a
elevacdo do caréater granular do YBa,Cu3O7-5.

O carater granular dos monocristas de YBa,CuzO7-5 onde o Ba ou 0 Cu foram
parcialmente substituidos por Sr e Zn respectivamente é também verificado
experimentalmente por meio de medidas de resistividade em funcéo da temperatura e
do campo magnético aplicado, o(T, H) as quais serdo apresentadas no préximo
capitulo. Nessas medidas, foi observado que a transicao resistiva desses monocristais
ocorre em duas etapas e, quando o valor do campo magnético aplicado é majorado,
ele afeta drasticamente a etapa responsavel pelo acoplamento de grdos. Antes de
finalizar este paragrafo é preciso destacar que em um recente estudo de STMIM4 a
condutancia diferencial ("gap"), em baixas temperaturas, foi mapeada na superficie
de um monocristal de Bi,Sr,CaCu,0s.5 € em outros dopado com Ni. O mapeamento
mostra a existéncia de estruturas granulares bem definida ao longo da superficie do
monocristal, a qual, é constituida por ilhas de "low-gap” de aproximadamente 4 nm
acomodados em um fundo constituido por um material de "high-gap". Este
mapeamento do "gap"” apresenta-se como uma maneira direta de visualizacdo da
inomogeneidade eletronica onde estes resultados representem uma distribuigéo
inomogénea do conteudo de oxigénio no monocristal e que reflete a inomogeneidade
supercondutora destes materiais. Provavelmente a distribuicdo de oxigénio encontra-
se relacionada as impurezas e os defeitos de rede. Tal inomogeneidade de oxigénio
pode também ser o fator responsavel pela producdo de granularidade supercondutora
em nossas amostras.

Finalizamos esta secdo concluindo que ambos modelos de vidro
supercondutor e vidro de vortices, simplificam excessivamente o tratamento do
problema real de um HTSC inomogéneo. Enquanto o primeiro subestima os efeitos
de intragranularidade, o segundo n&o incorpora adequadamente a dindmica de fluxo
intergranular na sua esséncia. Contudo, apesar de ambos modelos preverem a
ocorréncia de uma transicdo de “glass” ao longo de uma linha no diagrama H-T ,
estas linhas sdo completamente suaves e claramente ndo podem explicar os detalhes
claros e sistematicos observados na estrutura da LIM de nossos supercondutores
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granulares. Enquanto um melhor “approch” tedrico ndo € desenvolvido para a
explicacdo do comportamento da LIM nos HTSC inomogéneos, continuaremos
comparando nossos resultados com aqueles obtidos em sistemas vidro de spin 0s
quais sao intrigrantemente iguais no que se refere ao comportamento da LIM em
baixos campos magnéticos.

6.6.2 — Os Efeitos das Substituicdes Quimicas na LIM

Além de reduzir o valor da temperatura critica de transicéo, T (fig. 6.1 € 6.2)
e introduzir granularidade supercondutora apontada pelo comportamento apresentado
pela LIM em baixos campos magnéticos nas amostras monocristalinas, a substituicdo
parcial do Ba por Sr e do Cu por Zn ou Mg no YBa,Cuz05.5 ocasionam outros efeitos
na LIM os quais serdo discutidos nesta secao.

Nas amostras monocristalinas, a anisotropia da irreversibilidade magnética
para H // ab e H // ¢ na regido de altos campos magnéticos & bem compreendida em
termos da estrutura planar intrinseca dos HTSC, conforme apresentado na secdo
3.3.2. Enquanto que, por um lado, ndo vemos porque esta anisotropia intrinsica
afetaria a dinamica de fluxo intergranular de Josephson e por outro lado, observamos
uma inversdo sistematica desta anisotropia (plano c / eixo ab) na regido de baixos
campos em relagdo aquela na regido de altos campos. De fato se observa que a
declividade do ajuste AT é sistematicamente menor para H // ab do que H // ¢ (veja

os valores para H/" na tab. 6.3). Este comportamento é oposto na regido de campos

intermediarios onde o ajuste GT se aplica (veja os valores para HJ' na tab. 6.3).

Estes fatos sugerem que na regido de mais baixos campos o acoplamento entre 0s
grdos supercondutores é mais fragil na configuracdo H // ab. Uma sugestdo de
explicacdo para este comportamento, seria o fato de que as jungdes ao longo do eixo
¢, quando temos H // ab, sdo mais frageis devido as depressdes do parametro de
ordem supercondutor entre os planos de CuQy).

O limite de irreversibilidade magnetica, T;.(H) pode ser visto como uma
medida de eficacia do potencial de "pininng". Os resultados observados para o
comportamento da LIM em funcdo do conteddo de oxigénio revelam que o aumento
do numero de vacancias de oxigénio melhora a capacidade de "pininng" dos
fluxdides de Abrikosov nas regides intragranulares ao passo que deteriora
sensivelmente as juncdes entre os grdos que funcionam como barreiras para 0S
fluxoides de Josephson nas amostras MCZnA e MCZnB . No entanto para as
amostras PY e PSr a desoxigenacdo deteriora sensivelmente a capacidade de
"pininng” dos fluxdides tanto para as dindmicas de Josephson como de Abrikosov.
Estas conclusBes sdo obtidas através da observacgdo dos valores do parametro Hy para
0s regimes AT, GT e fc expressos nas tab. 6.24 e 6.25.

Observando as fig. 6.39 a 6.46 e os valores para Ti(0) e Hq descritos na tab.
6.25, notamos que a substituicdo parcial do Cu por 1% de Zn ou Mg produz um
deslocamento, sem modificacdo, da forma da LIM das amostras MCZnA e MCMg
semelhante ao que foi observado na amostra MCSr05, onde 25 % do Ba é substituido
por Sr ou seja, o valor de T;(0) apresenta-se aproximadamente 7 K inferior ao valor
observado na amostra pura MCY 1.
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Além disso podemos destacar que as substituicdes realizadas no sitio do Cu
diminuem a regido da LIM marcada pela dindmica intergranular de Josephson ou
seja, enquanto que para a amostra MCZnB a regido AT-GT é observada até H = 2
kOe, na amostra MCSr05 esta regido é observada até H = 5 kOe, compare as figs.
6.43 e 6.47.

Por outro lado, se compararmos o comportamento apresentado pela LIM
juntamente com os valores de Hy para os regimes AT, GT e fc, tab. 6.25, notaremos
que os efeitos produzidos pela utilizacdo do Zn ou do Mg como elemento dopante no
sitio do Cu se equivalem quando se trata da dindmica de fluxo intragranular

(pardmetro H,°) ao passo que na dindmica intergranular (parametros HZS"e H /T )os
efeitos se apresentam de maneira distinta. Podemos dizer que a amostra MCMg
apresenta o0 mesmo comportamento para a LIM que a amostra MCZnA
desoxigenada. Aparentemente, o Mg impede a otimizagdo de oxigénio no
YBa,CuzO7-s.

6.6.3 — Observacéo de Efeitos Fortemente Direcionais do "*Pininng™ na LIM dos
Monocristais YBa,xSryCuzO7.5

As propriedades direcionais de “pininng” apresentadas pela LIM nos
monocristais de YBa,SrxCu307.5, ilustradas pela fig. 6.43, e apresentados na se¢édo
6.4.3 caracterizam-se pela maximizagdo do mecanismo de “pinning” na regido de
campos magnético elevados quando o campo é aplicado paralelamente aos planos de
maclas (PMCs). Apesar de ndo termos realisado um estudo detalhado sobre o
comportamento do “pininng" em funcdo do deslocamento angular do campo aplicado
em relacdo aos PMCs (@) nds acreditamos que este comportamento, tratando-se de
nossas amostras, seria tipo “cusp”, conforme discutido no cap. 3, e observado em
filmes,®") texturizados®®' e em monocristais para o campo aplicado ao longo dos
defeitos colunares®® de YBa,Cus0;.5. Este comportamento fortemente direcional do
“pininng” é entendido como a assinatura de uma fase vidro de Bose.®"

Por outro lado, PMCs e os defeitos colunares devidos a irradiacbes por ions
pesados, obviamente, ndo constituem o mesmo tipo de mecanismo de "pininng".
Entretanto as intersec¢des entre as diferentes familias de PMCs ou de cada PMC (ao

longo dos planos [110Jou [110]) com as camadas supercondutores fracas entre os
subsequentes pares de planos de CuO(,) ([110]) constituem arranjos unidimensionais

(1D) de defeitos correlacionados analogos aos dos defeitos colunares. Para H // ab as
linhas de fluxo, ja aprisionadas entre os subsequentes pares de planos de CuOy
devido ao mecanismo de “pininng” intrinseco, sdo também aprisionados por estes
defeitos correlacionados quando os PMCs séo alinhados com a diregdo do campo
aplicado. Desta forma, as linhas de fluxo sdo aprisionadas ao longo de extensas
distancias, ganhando assim uma consideravel energia de “pininng” adicional.

Em campos magnéticos elevados o conjunto formado pelas linhas de fluxo
aprisionadas pelos defeitos estendidos juntamente com as muitas linhas de fluxo
intersistiais ndo aprisionadas € denso o bastante para comportar-se como um corpo
rigido quando o campo magnético é desalinhado em relacdo aos PMCs. Este
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comportamento evita que as linhas de fluxo sejam aprisionadas pelos PMCs para
deslocamentos angulares maiores do que um certo valor critico. Isto reduz a acéo do
“pininng” devido aos PMCs e consequentemente reduz o valor de Ti(H). Contudo,
este comportamento tipo corpo rigido é suavizado a medida em que o campo
magnético aplicado é reduzido e as temperaturas aumentam. Isto a0 mesmo tempo
reduz a forca de Lorentz entre os vortices e aumenta a ativacao térmica.

No ponto de campo Hy (“"maching field"), o qual marca o "crossover" do
regime vidro de Bose para o vidro de vorticers e vice-versa, ocorre a igualdade entre
0 numero de defeitos estendidos e 0 nimero total de vortices. Nos monocristais
MCSr01 e MCSr037 os valores de Hy sdo aproximadamente 25 kOe e 20 kOe
respectivamente. Nesta situacdo, cada defeito colunar abriga um vortice. Isto €, algo
analogo ao que ocorre na fase “Mott insulator”.

Por outro lado, na regido de campo magnético compreendida entre Hy e 0
limite para o qual os regimes de campo magnético passam a apresentar um
comportamento granular, (regido AT-GT) os efeitos de flutuacdes térmicas, devidos
ao elevado valor da temperatura, comecam a colaborar para o “depininng” dos
vortices dos centro de "pininng" isotrépicos para 0 seu posterior aprisionamento
coletivo pelos PMCs. As flutuacdes térmicas podem acarretar tunelamento de
vortices entre as maclas (colunares) vizinhos, conduzindo o sistema a um regime de
“pininng” coletivo. Isto explica porque nesta regido de campo o “pininng” pelas
maclas se torna t&o forte e isotrépico (comportamento vidro de vortices). A regido de
campo situada entre Hy e os regimes de baixo campo (AT-GT) correspondem as
regides situadas entre 25 e 5 kOe, para 0 MCSr01, e 20 e 2.5 kOe para 0 MCSr037.
Por outro lado, ndo existe evidéncia de acordo com a fig. 6.43, de que os valores de
campos magnéticos os quais delimitam os efeitos de "pininng" anisotropico e
isotropico dependam da concentracdo de Sr. Este fato precisa ser investigado com
maiores detalhes.

O fato de que os dados de Ti.(H) obtidos para H // ab // PMCs nos
monocristais MCSr01 e MCSr037, podem ser ajustados pela eq. (6.1), oriunda da
teoria de “flux creep”, em toda a extensdo da regido de alto campo indicam que esses
efeitos de “pininng” anisotrépico, que nao sdo levados em consideracao na teoria de
“flux creep”, ndo invalidam a lei de poténcias que descreve o comportamento da
LIM na regido de campos elevados.

O repentino aumento da intensidade do "pininng™ observado no conjunto de
pontos de Ti(H) localizados na regido de "crossover" da dinamica de fluxo de
Josephson para a do fluxo de Abrikosov, proximamente a 7 kOe, pode ser
compreendido como a ativacdo do "pininng" coletivo pelas maclas, analogo a um
efeito de pico.

Como um dltimo comentario, devemos destacar que 0 comportamento
apresentado pelos dados de Ti;(H) nas amostras MCZnA, MCZnB e MCMg nao
proporcionou a verificacdo de efeitos direcionais de "pininng” na LIM. Acreditamos
que isso se deva ao fato haver um nimero insuficiente de maclas.
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Neste capitulo caracterizaremos a transicdo resistiva e apresentaremos 0s
resultados experimentais obtidos no estudo dos regimes dominados por flutuagdes
supercondutoras na magnetocondutividade de nossas amostras em baixos campos
magneéticos aplicados. As flutuacbes foram analisadas na regido paracondutora,
situada em temperaturas logo acima de T, e na regido paracoerente, situada entre T e
Tco, 0S quais sdo mostrados na representagéo da fig. 4.1.

O objetivo central desse capitulo é verificar o comportamento granular de
nossas amostras caracterizando a transicdo resistiva como um processo de duas
etapas. A aproximacao ao estado de resisténcia nula se da na regido paracoerente. O
estado de resisténcia nula é alcancado através de uma transigdo de coeréncia, na qual
sdo suprimidas as flutuacbes de fase do parametro de ordem dos graos
supercondutores. O estudo dos regimes de flutuagdes nas regides paracondutora e
paracoerente de nossas amostras granulares é realizado de forma qualitativa, onde a
principal meta € caracterizar o comportamento destes regimes e compara-los a outros
estudos jé realizados.*%% 14!

7.1 - Identificagao das Amostras Estudadas em Magnetoresistividade
A tab. 7.1, apresenta as amostras selecionadas para esse estudo bem como o0s

valores de corrente AC de medida, I, aplicados, a densidade de corrente, J, aplicada
em cada amostra e o intervalo de intensidades de campo magnético, H, aplicados.

AMOSTRAS Parametros de Medida
Policristais | (mA) | J (A/em?) | H (kOe)
YBa,Cus07.5- PY 1.03 0.05 0-0.6
YBal_gSro_1Cu307-5 - PSr 1.04 0.04 0-0.6
Monocristais | (mA) | J (A/lcm?) | H (kOe)
YBa,Cu30;.5- MCY2 0.58 181 0-0.6
YBaj; 9Srg1CuzO7.5- MCSr01 0.54 1.40 0-0.6
YBa,Cu,.977ng,0307.5- MCZnB 0.54 1.09 0-0.6

Tab. 7.1 - Valores para corrente, |, densidade de corrente,J e campo magnético H empregados nas
medidas de magnetocondutividade.

Nos monocristais, 0 campo magnético foi aplicado paralelamente (H // ab) e
perpendicularmente (H // c¢) aos planos de Cu-O,. A corrente de excitacdo foi
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aplicada na direcdo paralela aos planos de Cu-O, (J // ab). Para cada campo aplicado
foram realizadas, medidas de magnetoresistividade ao longo de, no minimo, dois
ciclos de temperatura.

7.2 - Transicao Resistiva

A transicéo resistiva das amostras PY-6 = 0, PSr, MCY2, MCSr01 e MCZnB
foi caracterizada em diversos campos magnéticos aplicados. As fig. 7.1, 7.2, 7.3 e 7.4
mostram as curvas de magnetoresistividade, medidas em funcéo da temperatura, nas
proximidades da transicao supercondutora, para alguns dos campos estudados.

7.2.1 - Amostras Policristalinas
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Fig. 7.1 - Comportamento de p (H,T), (quadros superiores), e suas respectivas dp/dT, (quadros
inferiores), para as amostras PY (lado esquerdo) e PSr (lado direito), quando baixos campos
magnéticos sao aplicados.**!
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7.2.1 - Amostras Monocristalinas
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Fig. 7.2 - Comportamento de p (H,T), (quadros superiores), e suas respectivas dp/dT, (quadros
inferiores), para a amostra MCY2 [para H // ab (lado esquerdo) e H // ¢ (lado direito), quando baixos
campos magnéticos sao aplicados, 12129131133
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Fig. 7.3 - Comportamento de p (H,T), (quadros superiores), e suas respectivas do/dT, (quadros

inferiores), para a amostra MCSr01 par[astzé]/ ab (lado esquerdo) e H // ¢ (lado direito), quando
s 11281

baixos campos magnéticos sdo aplicado
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Fig. 7.4 - Comportamento de p (H,T), (quadros superiores), e suas respectivas dp/dT, (quadros

ra H // ¢ (lado esquerdo) e H // ab (lado direito), quando

[132]

inferiores), para a amostra MCSr01 pa
baixos campos magnéticos sao aplicados.
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A temperatura onde se observa 0 maximo principal nas curvas de do/dT, a
qual denominamos de Ty(H), denota aproximadamente a posi¢do da transicdo de
pareamento. Esta temperatura € um parametro util que permite delimitar os efeitos de
flutuacGes supercondutoras na regido paracondutora (T > T).

Comecamos analisando a transicédo resistiva, p(T) da amostra monocristalina
MCY?2, fig. 7.2. O comportamento p(T) em funcdo do campo magnético é o esperado
para um supercondutor homogéneo'*** no qual a transico resistiva ocorre em apenas
uma etapa. Nas curvas de do/dT, onde a temperatura do maximo central, T,(H)
diminui em fungdo do aumento do campo magnético aplicado porém, esta amostra
ndo apresenta indicios de um comportamento granular. O comportamento da
transicdo resistiva é compativel com a auséncia completa de sinais da dindmica
intergranular de Josephson. Portanto, o estado supercondutor desta amostra &
homogéneo e apenas a dindmica de fluxo intragranular (Abrikosov) é relevante
conforme verificado pelo comportamento da LIM na amostra MCY1, fig. 6.10. Por
outro lado, nota-se q]ue 0 comportamento das curvas de magnetoresistividade das
amostras PY, PSr,3 Mcsr011?8! e MCznB!*? difere claramente do observado na
amostra MCY?2.

Como ja foi esposto, na secdo 4.4, a transi¢do resistiva em materiais
supercondutores granulares consiste de um processo a duas etapas. *>1?81 A derivada
da resistividade em funcdo da temperatura apresenta um maximo estreito e
pronunciado cuja posicdo, Tp, coincide aproximadamente com a temperatura de
pareamento T.. Em geral, este maximo é assimétrico e mostra um alargamento na
regido de aproximacdo ao estado de resisténcia nula. Muitas vezes, este alargamento
evolui para um maximo secundario que € fortemente dependente da corrente e campo
magnético aplicados."* Este comportamento é claramente reproduzido nas curvas
de dp/dT, fig. 7.1, para as amostras policristalinas PY e PSr. Embora de modo menos
marcado, a transicdo em duas etapas é também observada nas curvas de dp/dT, fig.
7.3 e 7.4, para 0s monocristais MCSr01 e MCZnB nas configuracfes de campo H //
abeH//c.

A aplicacdo de baixos campos magnéticos (H < 0.6 kOe) torna ainda mais
evidente o carater de duas etapas da transicdo resisitiva. Nas fig. 7.1, 7.3 e 7.4,
observa-se que o campo magnético desloca levemente a queda abrupta na
resistividade que ocorre nas proximidades da transicdo intragranular (transicédo de
pareamento). No entanto, a regido de aproximacdo ao estado de resisténcia nula,
dominada pela dindmica de fluxo intergranular, é fortemente modificada pelo campo,
cujo aumento ocasiona uma diminuicdo significativa do valor de Tg(H), a qual
denota o estabelecimento do estado de resisténcia nula. As derivadas de dp/dT
evidenciam um pico agudo nas vizinhancgas da transicao intragrdo. Em temperaturas
inferiores ocorre um maximo arredondado que se origina do processo percolativo de
superconducdo atraveés das juncbes fracas do arranjo granular. Este regime, que é
precursor a transicdo de coeréncia, é fortemente alargado com o aumento do campo
aplicado, tal como se poderia esperar do comportamento de um arranjo granular
multiconectado em que as energias de acoplamento intergrdo distribuem-se sobre
uma extensa faixa de valores e que respondem diferentemente ao campo aplicado, a
corrente elétrica de medida e a temperatura.
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Assim, a transicdo resistiva observada nesse dois monocristais dopados
corrobora 0 comportamento apresentado pelas demais amostras monocristalinas
dopadas com Sr, Zn e Mg, ou seja, estes sistemas exibem um comportamento
granular semelhante ao apresentado pelas cerdmicas PY e PSr.

7.3 - Flutuacdes na Magnetocondutividade: Resultados Experimentais
7.3.1 - Método de Analise

A contribuicdo das flutuacBes termodinamicas a condutividade é obtida a
partir da experiéncia mediante a diferenca:

Ao =0-0, (7.1)

onde g =1/ p é a condutividade medida e or é a condutividade regular.

A condutividade regular é determinada a partir da extrapolacdo do
comportamento linerar apresentado pela resistividade em altas temperaturas, e pode
Ser expressa como:

0y = (7.2)
Pr
onde:
dpg
= + T 73
Pa=Pot (7.3)

As constantes pp e (dpr/dT) sdo determinadas a partir do ajuste linear do
comportamento da resistividade em altas temperaturas. O ajuste é realizado
utilizando o intervalo de temperatura entre 120 K e 250 K. A fig. 7.5 ilustra o ajuste
que permite a determinacdo destas constantes e apresenta os valores obtidos para pp e
(dpr/dT) nas amostras policristalinas ao passo que a fig 7.6 mostra resultados para as
amostras monocristalinas.
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A) YBa,Cu,O,, - PY
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Fig. 7.5 - Extrapolacdo do comportamento linear da resistividade elétrica em alta temperatura
medida nas amostras policristalinas PY (quadro A) e PSr (quadro B).

164



Capitulo 7 - Resultados Experimentais: Transicdo Resistiva e Flutuaces na
Magnetocondutividade

A) YBa,Cu,0, , - MCY2
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Fig. 7.6 - Extrapolacdo do comportamento linear da resistividade elétrica em alta temperatura
medida nas amostras monocristalinas MCY2 (quadro A), MCSr01 (quadro B) e MCZN2 (quadro C).
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Os resultados experimentais sdo analisados a partir da suposicdo que a
contribuicdo das flutuagdes supercondutoras & condutividade, nas proximidades de
T, diverge segundo uma lei de poténcia da forma:

Ao =Ae™ (7.4)

onde A é uma constante , € = (T - T.)/T. é a temperatura reduzida e A é 0 expoente
critico.

Em analogia com o método de Kouvel-Fisher,***! empregado na analise de
fendmenos criticos, determina-se a derivada logaritmica de Ao em relacdo a
temperatura. Assim, define-se:

d 1 d(ao)
=—InlAg)=—— 7.5
Xo == grnBo)=-1 = (7:9)
Substituindo a eq. (7.4) na eq. (7.5) e calculando a derivada, obtemos:
1 1
—=(T-T 7.6
XO_ A ( C) ( )

Portanto, a simples identificacdo de um comportamento linear em um grafico
1/, versus T permite que sejam identificados simultaneamente a temperatura critica
T¢, € 0 respectivo expoente critico A. A partir da intersecdo da reta com o eixo da
temperatura obtemos T, enquanto que a inclinagdo da reta fornece o inverso do
expoente critico, A™.

Uma vez que a quantidade medida € a resistividade, escreve-se:

i(Aa)=—i2d—p+i2°'ﬁ (7.7)
dT p-dT  pg dT

Assim, a derivada logaritimica x, é determinada numericamente por meio da
expressao:

24T pi dT
Xo = i (7.8)

P ol
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As principais fontes de incertezas na analise dos dados com este método
originam-se da extrapolacdo linear para a determinacdo da condutividade regular, og,
e do procedimento numérico para a determinacgdo da derivada dp/dT. Porém, os erros
assim introduzidos sdo pequenos nas proximidades da transicdo, pois neste caso, 0
termo que envolve pr no numerador da eq. (7.8) é pequeno se comparado ao termo
que contém a resistividade medida p. Por outro lado, a determinacdo numérica de
do/dT torna-se mais precisa nas proximidades da temperatura critica T;, onde a
resistividade varia rapidamente em funcdo da temperatura. Aumentando-se a
temperatura, a diferenca entre p e pr diminui e o0s erros provenientes do
procedimento numerico tendem a se tornar maioes.

As figs. 7.7, 7.8, 7.9, 7.10 e 7.11 mostram, em cada um dos seus trés quadros,
um resultado tipico de medida de: (a) Resistividade em funcao da temperatura, o(T),
(b) da derivada da resistividade em fungédo da tempertaura dp(T)/dT e do inverso da
derivada logaritmica, (xo(T))* para as amostras MCY2, MCSr01 e MCZn2 em
campo magnético nulo. No quadro (b) foi denominado de Tp 0 maximo de dp(T)/dT,
conforme discutido anteriormente. No quadro (c) a transicdo € mostrada na forma de
um grafico de x,* x T. A reta indicada nas figuras, cuja extrapolago fornece o valor
de T, corresponde ao ajuste dos dados utilizando-se a eq. 7.6, a qual expressa um
comportamento do tipo lei de poténcias. O significado dos expoentes criticos A"
(MCY2, MCSr01 e MCZn2) e A (PY e PSr) bem como o do expoente Sy (PY,
PSr e MCZn2) cuja extrapolacdo nos fornece o valor da temperatura na qual a
resistividade torna-se nula, T serdo discutidos posteriormente.
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Fig. 7.7 - (a) Transic&o resistiva normal-supercondutor p(T), (b) derivada numérica da resistividade
do(T)/dT e (c) o inverso da derivada logaritmica, (x,(T))™ para a amostra PY. A extrapolac&o da reta
que representa 0s expoentes criticos A, e S, fornece os valores de T, €T, respectivamente em
H=0.
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Fig. 7.8 - (a) Transic&o resistiva normal-supercondutor o(T), (b) derivada numérica da resistividade

dp(T)/dT e (c) o inverso da derivada logaritmica, (x,(T))™" para a amostra PSr. A extrapolacdo da
reta que representa os expoentes criticos A, e S, nos fornece os valores de T, eT¢, respectivamente

emH=0.
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Fig. 7.9 - (a) Transic&o resistiva normal-supercondutor o(T), (b) derivada numérica da resistividade
dp(T)/dT e (c) o inverso da derivada logaritmica, (x(T))™" para a amostra MCY2. A extrapolacéo da

reta que representa o expoente critico A, fornece o valore de T.em H = 0
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Fig. 7.10 - (a) Transicao resistiva normal-supercondutor p(T), (b) derivada numérica da resistividade
dp(T)/dT e (c) o inverso da derivada logaritmica, (x,(T))™" para a amostra MCsr01. A extrapolacéo
da reta que representa o expoente critico A, fornece o valore de T.em H =0
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Fig. 7.11 - (a) Transicao resistiva normal-supercondutor p(T), (b) derivada numérica da resistividade
dp(T)/dT e (c) o inverso da derivada logaritmica, (x,(T))" para a amostra MCZnB. A extrapolacéo
da reta qu[e r]epresenta 0S expoentes criticos AP e'S, fornece o valores de T e Teo respectivamente
em H = 0.1*
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7.3.2 - Flutuagdes na Fase Paracondutora (T > T,)

Utilizando-se o método de analise descrito na secdo 7.3.1, foram identificados
sistematicamente a ocorréncia de regimes gaussianos e criticos a medida em que a
temperatura se aproxima de Ty(H). Apesar dos baixos valores de campos magneticos
utilizados, H < 0.6 kOe, estes foram suficientes para o desaparecimento de alguns
dos regimes criticos observados nos monocristais. Por outro lado, 0s regimes
gaussianos mostram-se inalterados para esta faixa de campos magnéticos aplicados.

7.3.2.1 - Flutuacdes Gaussianas
7.3.2.1.1 - Analise dos Resultados

Em temperaturas afastadas de T, predominam os efeitos de flutuacGes
gaussianas na condutividade elétrica. A partir da andlise de dados, foram
identificados trés regimes de lei de poténcia dominados por flutuagdes gaussianas,
que sao flutuacdes ndo correlacionadas e correspondem as regides identificadas pelos
expoentes Ac®?, Ac®? e AP os quais denotam a existéncia de flutuacdes
gaussianas tri, bi e unidimensionais respectivamente. As fig. 7.12 a 7.16 ilustram a
localizag&o destes regimes nas curvas de (xo(T))™* para as amostras PY, PSr, MCY2,
MCSr01 e MCZnB.

Os valores dos expoentes gaussianos, determinados a partir da realizacéo de
ajustes lineares sobre os dados de (Xo(T))™, das amostras listadas no paragrafo
anterior sdo apresentados nas tabelas 7.2 & 7.6 respectivamente. Nestas, a barra de
erro associada aos valores dos expoentes criticos, foi determinada através da
propagacao de erro de cada ajuste linear e a média aritmética das varias medidas (no
minimo duas) efetuadas sob a mesmas condic¢des. Este procedimento foi adotado
para a determinacdo da barra de erro nos demais expoentes que serdo apresentados
neste trabalho.
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T (K)

(2D)

Fig. 7.12 - Regimes gaussianos tridimensional, Ac® e bidimensional, A;* identificados na amostra

PY em H = 0.4 kOe.

PY - YBa,Cus07.5 Flutuacdes Gaussianas;
3D 2D
Campos Inter. Temperatura (K) 94,77 < T <95.62 96.30 < T <99.15
Magneticos | -------mmmmsmmmmmmmmmeemmmeee | eeeeeeeeeeeees | e
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0110 < €< 0.0172 | 0.0254 < £< 0.0581

H (kOe) | Te(H) (K) | Tc(H) (K) A®Y A??
0 93.68 94.00 0.48 +0.11 1.01+£0.05
0.002 93.61 93.91 0.47 +0.05 0.92 £ 0.08
0.01 93.55 93.87 0.50 + 0.05 0.96 + 0.04
0.05 93.46 93.74 0.50 + 0.07 0.95 £ 0.04
0.1 93.45 93.73 0.51+0.09 0.97 £ 0.05
0.2 93.42 93.73 0.42 +0.08 0.99 £ 0.05
0.4 93.43 93.72 0.50 + 0.04 1.00 £ 0.06
0.6 93.42 93.71 0.54 + 0.05 1.00 £ 0.04
Médias 0.49 #£0.07 0.98 #£0.05

Tab. 7.2 - Expoentes de ajuste para as flutuacBes gaussianas da amostra PY. Os intervalos de
temperatura reduzidas € = (T - T.)/T, sdo calculados utilizando o valor de T.(H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolago do regime critico, A, para cada campo aplicado.
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Iy H = 0.4 kOe
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T (K)

96 98

(2D)

Fig. 7.13 - Regimes gaussianos tridimensional, As®™ e bidimensional, Ac®* identificados na amostra

PSrem H = 0.4 kOe.

PSr - YBay 755r«Cu307.5 Flutuacbes Gaussianas;
2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 90.82<T<91.60 | 92.40<T<96.00
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0092< £<0.0178 | 0.0271 < £< 0.0668

H(kOe) | Te(H) (K) | T(H) (K) MY A
0 89.71 89.99 0.50 + 0.03 0.91+£0.11
0.002 89.72 90.00 0.49 + 0.02 0.93 £0.08
0.01 89.71 89.99 0.50 £ 0.04 1.00 £0.03
0.05 89.72 89.99 0.48 + 0.03 1.00 £ 0.02
0.1 89.70 90.00 0.50 + 0.03 1.00 + 0.04
0.2 89.72 89.99 0.49 + 0.04 0.99 +0.03
0.4 89.66 89.96 0.52+0.04 1.04 £ 0.05
0.6 89.62 89.96 0.52 + 0.05 0.95 £ 0.07
Médias 0.50 #£0.04 0.98 +0.05

Tab. 7.3 - Expoentes de ajuste para as flutuagdes gaussianas da amostra PSr. Os intervalos de
temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. sdo calculados utilizando o valor de T.(H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico, A,“® para cada campo aplicado.
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174 H=0.3kOe//ab 7

| |
94 95 96 97 98 99
T (K)

Fig. 7.14 - Regimes gaussianos tridimensional Ag®”, bidimensionalAs®® e unidimensionalAg™

identificados na amostra MCY2 paraH //abe H // c.
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MCY2 - YBa,Cusz07.5

Flutuagdes Gaussianas; H // ¢

3D 2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 94.14<T<95.39 95.32<T<98.12 | 96.97<T<102.16
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0053 < £<0.0208 | 0.0188 < £<0.0487 | 0.0356 < £< 0.0919
H (kOe) // ¢ | Tp(H) (K) | Te(H) (K) AP Ac?D) AP
0 93.65 93.78 0.48+0.11 0.99 £0.02 1.50 + 0.04
0.037 93.64 93.77 0.50 £ 0.04 1.02+0.11 1.44 +0.04
0.075 93.62 93.76 0.43 +0.02 1.10 £ 0.03 1.57 £0.07
0.15 93.56 93.72 0.53+0.05 1.00 + 0.02 1.52 +0.02
0.175 93.56 93.68 0.44 + 0.06 1.05 + 0.06 1.50+0.10
0.2 93.56 93.67 0.44 +0.03 1.00 £ 0.04 1.49 +0.05
0.3 93.51 93.61 0.56 + 0.06 1.02 £ 0.06 1.56 + 0.06
0.45 93.45 93.54 0.45 + 0.07 092+0.03 | = -
0.6 93.41 93.49 0.47 +0.02 0.98 £ 0.03 1.53+0.03
Médias 0.48 +£0.04 1.01 £0.05 1.54 +£0.07

Tab. 7.4 - Expoentes de ajuste para as flutuacGes gaussianas na amostra MCY2 para H // c. Os
intervalos de temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. séo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolagdo do regime critico obtido em cada campo
magnético aplicado.

MCY2 - YBa,Cus30O7.5

Flutuagdes Gaussianas; H // ab

3D 2D 1D
Campo Inter. Temperatura (K) 94.11<T<94.93 9490<T<97.10 96.40 < T <98.25
Magnético
Aplicado Temperatura Reduzida | 0.0054 < £<0.0139 | 0.0135 < £<0.0371 | 0.0298 < £< 0.0496
H (kOe) // ab | Tp(H) (K) | T<(H) (K) AcCP) AP AP

0 93.65 93.78 0.48 + 0.06 0.99 + 0.02 1.50+0.04
0.05 93.64 93.78 0.48 +0.08 0.96 + 0.02 1.53+0.04
0.1 93.63 93.75 0.52 +0.15 1.01+£0.03 1.56 £ 0.05
0.2 93.63 93.75 0.50 £ 0.11 1.09 £ 0.03 1.53+0.04
0.3 93.61 93.74 0.53 + 0.05 0.93 £ 0.03 1.50 £ 0.03
0.4 93.61 93.74 0.49 + 0.04 098+0.03 | = --memeeeee-
0.5 93.6 93.72 0.47 +0.08 096+0.02 |  --memeeeee-
Médias 0.50 +0.02 0.99 #0.05 1.52 #0.04

Tab. 7.5 - Expoentes de ajuste para as flutuagdes gaussianas na amostra MCY2 para H // ab. Os
intervalos de temperaturas reduzidas € = (T - T.)/T, sdo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolagdo do regime critico obtido em cada campo
magnético aplicado.
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H=0.4 kOe /l ab
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Fig. 7.15 - Regimes gaussianos tridimensional Ag"™"”, bidimensionalAc®® e unidimensionalAg

identificados na amostra MCSrOlparaH //abe H // c.
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MCSr01 - YBaj 9Sro.1 CuzO7.5

Flutuagdes Gaussianas; H // ab

3D 2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 91.89<T<92.40 93.31<T<095.63 95.00 < T <99.80
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0076 < £<0.0125 | 0.0217 < £< 0.0481 | 0.0402 < £< 0.0927
H (kOe) // ab | Tp(H) (K) | Te(H) (K) At AP AP

0 91.33 91.53 0.49 +0.03 0.92 £ 0.02 1.48 £0.01
0.01 91.29 91.52 0.55 + 0.03 1.00 £ 0.02 1.49 £ 0.07
0.05 91.29 91.50 0.51 +0.04 0.96 £ 0.02 1.47 £ 0.05
0.1 91.27 91.47 0.51 + 0.05 0.99 £+ 0.02 1.41+0.04
0.2 91.26 91.45 0.51 +0.04 0.99 £ 0.03 1.41+0.04
0.4 91.24 91.41 0.51 +0.08 1.04 £ 0.02 1.51+£0.05
0.6 91.20 91.38 0.47 +£0.04 0.99 £ 0.03 1.50 £ 0.07
Médias 0.51 #0.02 0.98 +0.03 1.47 +0.04

Tab. 7.6 - Expoentes de ajuste para as flutuacfes gaussianas na amostra MSr01 para H // ab. Os
intervalos de temperaturas reduzidas € = (T - T.)/T, sdo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolagdo do regime critico obtido em cada campo
magnético aplicado.

MCSr01 - YBaj 9Srp.1 CuzO7.5

Flutuacdes Gaussianas; H // ¢

3D 2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 91.96 < T <92.65 93.15<T<95.58 95.00 < T <99.80
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0090 < £<0.0148 | 0.0213 < £<0.0479 | 0.0402 < £< 0.0927
H (kOe) // ¢ | Tp(H) (K) | Te(H) (K) A AP AP

0 91.33 91.53 0.49 + 0.03 0.92 +0.02 1.48 + 0.01
0.01 91.31 91.52 0.51 +0.05 1.02+0.02 | = s
0.05 91.31 91.51 0.54 +0.03 1.02+0.03 | = -memmmemmeee-
01 91.30 91.49 0.54 +0.02 0.95+0.03 | = -memmmmmmeee-
0.2 91.25 91.47 0.50 + 0.06 0.99+0.02 | = -mmmmmmmmeee-
04 91.21 91.42 0.50 + 0.07 097 +0.01 |  —mmmmmmmeeee-
0.6 91.14 91.37 0.48 + 0.02 0.98+0.02 | = —mmmmmmmmeee-
Médias 0.51 £0.02 0.98 +0.03 1.48 +£0.01

Tab. 7.7 - Expoentes de ajuste para as flutuagfes gaussianas na amostra MSr01 para H // ¢. Os
intervalos de temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. séo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolagdo do regime critico obtido em cada campo
magnético aplicado.
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H=0.05k0Oe /l c

87 88 8I9 9IO | 9I1 | 92
T (K)

(D)

Fig. 7.16 - Regimes gaussianos bidimensional Ac®” e unidimensional As"“® identificados na amostra

MCZnB paraH //abeH //c.
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MCZn2 - YBa, Cu; 97ZN0.03 O7.5 Flutuacdes Gaussianas; H // ab
2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 87.60 < T <88.46 88.56 < T <89.81
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0047 < £<0.0146 | 0.0162 < £< 0.0300
H (kOe) // ab | Tp(H) (K) | Tc(H) (K) AP AP
0 87.20 87.32 0.92 +0.02 1.48 £0.01
0.01 87.19 87.32 0.98 +0.03 1.52 +0.02
0.05 87.19 87.32 1.00 +0.01 1.52 +0.02
0.1 87.19 87.31 0.99 + 0.02 1.58 £ 0.03
0.2 87.19 87.27 1.03+0.01 1.47 £0.02
0.4 87.16 87.26 0.98 £ 0.02 1.49+£0.03
0.6 87.15 87.24 1.05 +0.01 1.52 +0.02
Médias 0.99 +£0.04 1.54 +£0.03

Tab. 7.8 - Expoentes de ajuste para as flutua¢bes gaussianas na amostra MZnB para H // ab. Os
intervalos de temperaturas reduzidas € = (T - T.)/T, sdo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolagdo do regime critico obtido em cada campo

magnético aplicado

MCZn2 - YBay Cuy 97ZNg.03 O7.5 FlutuagOes Gaussianas; H // ¢
2D 1D
Campos Inter. Temperatura (K) 87.61<T<88.51 88.31 < T<90.17
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0048 < £<0.0168 | 0.0128 < £< 0.0341
H (kOe) // ¢ | Tp(H) (K) | Tc(H) (K) AP AP
0 87.20 87.32 1.04 +0.02 1.53+0.02
0.01 87.19 87.30 1.01 +0.02 1.51+£0.02
0.05 87.18 87.30 1.05 +0.02 1.52 £0.03
0.1 87.16 87.26 0.94 £ 0.02 1.47 £0.04
0.2 87.13 87.24 0.99 +0.02 1.57 £0.02
0.4 87.05 87.16 1.00 +0.02 1.49 £ 0.03
0.6 86.98 87.07 0.99 +0.02 1.52 £ 0.02
Médias 0.99 £0.05 1.52 +0.03

Tab. 7.9 - Expoentes de ajuste para as flutuagGes gaussianas na amostra MZnB para H // ¢. Os
intervalos de temperatura reduzidas € = (T - T)/T. sdo calculados utilizando o valor de T.(H)
determinado experimentalmente a partir da extrapolacdo do regime critico obtido em cada campo
magnético aplicado.
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7.3.2.1.2 - Discussao dos Resultados

A anélise dos resultados foi feita seguindo as consideracfes da teoria AL,
introduzida na secdo 4.2.1. De acordo com esta teoria, 0S expoentes gaussianos sdo
dados por:

d
A=2-= 7.9
> (7.9)

onde d representa a dimensionalidade relevante ao espectro de flutuages.

Assim, o regime gaussiano mais préximo de T, caracterizado pelo expoente
A% = 049 + 0.07 na amostra PY, Ac®®) = 050 + 0.04 na amostra PSr,
AcCP) = 0.48 + 0.04 na amostra MCY2 (H // ¢), Ac®® = 0.51 # 0.02 na amostra
MCY2 (H // ab), Ac®® = 0.51 +0.02 na amostra MCSr01 (H // ab) e Ac®® = 0.51 +
0.02 para amostra MCSr01; (H // c), corresponde a um regime homogéneo de
flutuacGes tridimensionais (3D), pois segundo a eq. (7.9) se deduz que a dimensdo do
espaco onde as flutuagGes sdo definidas é d = 3.

Em temperaturas mais elevadas, os expoentes Aq®™ = 0.98 +0.05 na amostra
PY, Ac®® = 0.98 + 0.05 na amostra PSr, Ac®® = 1.01 # 0.05 na amostra MCY2
(H 1/ ), Ac®® = 0.99 +0.05 na amostra MCY2 (H // ab), Ac®™ = 0.98 +0.03 na
amostra MCSr01 (H // ab) e Ac®™® = 0.98 + 0.03 para amostra MCSr01; (H // c),
Ac®®) = 0.99 +0.04 na amostra MCZnB (H // ab) e Ac®® = 0.99 +0.05 para amostra
MCZnB; (H /I c), caracterizam um regime homogéneo de flutuagdes definidas num
espaco bidimensional (2D) relacionado com o estabelecimento de flutuacdes nos
planos de CuO,, pois estes valores apresentados por A permite deduzir que d = 2 da
eq. (7.9).

Apesar das grandes incertezas que sdo inerentes ao método de analise em
temperaturas muito afastadas de T., onde os efeitos devido as flutuagbes sdo
pequenos, podemos ressaltar que a observacdo sistematica dos expoentes Ag'®) =
1.54 +0.07 para H// ce A" = 1.51 #0.02 para H // ¢ na amostra MCY2, Ac'® =
1.47 +0.04 para  H // ab na amostra MCSr01 e Ac*® = 1.54 +0.03 para H // ab
e A" = 1.52 +0.03 para H // ¢ na amostra MCZnB, correspondem a um regime
homogéneo de flutuacdes unidimensionais (1D), pois segundo a eg. (7.9) se deduz
que a dimens&o do espago onde as flutuacdes sdo definidas e d = 1.

Os regimes gaussianos (3D) e (2D) observados em nossas amostras também
foram obtidos em monocristais de YBa,CusO-.5***! policristais de YBay.xDxCusO7.5
(x=0.5e1.0) e (D = Sr ou Ca)™” e em outros HTSC.[18104113]

De acordo com os dados apresentados pelas tab. 7.2 - 7.7, podemos concluir
que os regimes dominados por flutuacbes gaussinas se mantém praticamente
inalterados frente a aplicacdo de baixos campos magnéticos. Por outro lado, a
observacdo do regime Ag®™ na amostra MCZnB bem como do regime Ag*®) para
H // ¢ na amostra MCSr01 ndo ocorreu de maneira sistematica portanto, os valores
para 0s expoentes relativos a estes regimes ndo foram apresentados e discutidos.
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A observacao de regimes gaussianos onde as flutuagdes se desenvolvem em
um espago com topologia fractal, secdo 4.2.3, em nossas amostras também se
enguadra na situacédo dos regimes discutidos no paragrafo anterior.

7.3.2.2 - Flutuacdes Criticas
7.3.2.2.1 - Analise dos Resultados

Analisando as fig. 7.17 a 7.19, percebemos que ao decrescermos a
temperatura em diregdo a T, observamos uma mudanca nitida no comportamento do
regime de flutuagdes de nossas amostras ou seja, o regime de flutuacdes deixa de ser
descrito por um comportamento gaussiano e passa a apresentar um comportamento
genuinamente critico representado pelos expoente A.?, A¢“® e A.®. Em geral,

observa-se a ocorréncia de um "crossover" de um regime gaussiano AS® = 0.50 para

um regime critico com expoente A= 0.33 nas amostras estudadas. Entretanto,

excegdes a esta regra sdo observadas.

Segundo as fig. 7.17 a 7.21, o valor de T.(H) é obtido a partir da extrapolacdo
do comportamento linear dos regimes criticos assintoticos mais proximos de Tp,.

De acordo com as tab. 7.10 e 7.11, notamos que a aplicacdo de campo
magnético, H < 0.6 kOe, ndo afeta a estabilidade dos expoentes Ay® e A, nas
amostras policristalinas PY e PSr. Por outro lado, nas amostras monocristalinas
MCY2, MCSr01 e MCZn2 os regimes AY e A, > mostram-se fortemente afetados
pela aplicacdo de campo magnético (veja as tab. 7.12 a 7.17). Particularmente, 0s
resultados mostrados pelas tab. 7.14 (MCSr01; H // ab), 7.15 (MCSr01; H // c) e
tab. 7.17 (MCZnB; H // c), sugerem que com a elevacdo do valor do campo
magnético aplicado o regime critico representado pelo expoente A, sofre um
crossover para um regime representado pelo expoente A, (°® e para campos
magnéticos mais elevados este regime desaparece, restando assim, apenas o regime
critico A.?, que dos trés é o mais robusto frente a aplicacdo de campos magnéticos,
conforme observado por Costa et al'** em um monocristal de YBa,Cu3O1.s.

183



Capitulo 7 - Resultados Experimentais: Transicdo Resistiva e Flutuacoes na
Magnetocondutividade

35 . . . —
i PY @9'(3’6% 1
30 - .
25 .
~  20- -
A’ 1 1
N
>~ 15- .
1 b n -
< 10+ .
5- T -
c —
i H =0.01 kOe -
0 T T T T T T
94.0 94.5 95.0 95.5
T (K)
Fig. 7.17 - Regimes criticos identificados na amostra PY em H = 0.01 kOe
PY- YBa, Cu3O7.5 Flutuacdes Criticas
Campos Inter. Temperatura (K) 93.94 < T <94.60 94.40 < T <95.02
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0021 < £<0.0064 | 0.0071 < £< 0.0109
H (kQe) /7 c | Te(H) (K) | Te(H) (K) Ar™ As®
0 93.68 94.00 0.24 +0.03 0.36 + 0.03
0.002 93.61 93.91 0.25+0.02 0.35+0.05
0.01 93.55 93.87 0.22 +0.03 0.31+0.03
0.05 93.46 93.74 0.24 + 0.03 0.34+0.02
0.1 93.45 93.73 0.24 + 0.05 0.36 + 0.04
0.2 93.42 93.73 0.24 + 0.05 0.37 £ 0.04
0.4 93.43 93.72 0.25 +0.03 0.37 £ 0.05
0.6 93.42 93.71 0.27 +0.04 0.37 £ 0.04
Médias 0.24 £0.04 0.35 £0.04

Tab. 7.10 - Regimes de flutuagbes criticas identificados na amostra PY com intervalos de
temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. calculados utilizando o valor de T, (H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacgéo do regime critico correspondente a cada valor de campo
magnético aplicado.
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H = 0.01 kOe

90.0 90.5 91.0 91.5
T (K)

Fig. 7.18 - Regimes criticos identificados na amostra PSr em H = 0.01 kOe

PSr - YBaj 755r0.25 Cu3O7.5 Flutuacgoes Criticas
Campos Inter. Temperatura (K) 90.22 < T <90.62 90.58 < T <90.92
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0026 < £< 0.0069 | 0.0066 < £< 0.0103
H (koe) Il'c TP(H) (K) TC(H) (K) /\cr(cs) /\cr(z)

0 89.71 89.99 0.26 + 0.04 0.33+£0.03
0.002 89.72 90.00 0.25 £ 0.02 0.35+0.02
0.01 89.71 89.99 0.24 £ 0.03 0.32+0.04
0.05 89.72 90.00 0.25 £ 0.02 0.34+0.05

0.1 89.70 90.00 0.24 + 0.05 0.34 £ 0.06
0.2 89.72 89.99 0.25 + 0.06 0.35 £ 0.02
0.4 89.66 89.96 0.26 + 0.03 0.37 £ 0.05
0.6 89.62 89.96 0.26 £ 0.02 0.31+0.03

Médias 0.25 £0.04 0.34 +£0.04

Tab. 7.11 - Regimes de flutuacdes criticas identificados na amostra PSr com intervalos de
temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. calculados utilizando o valor de T, (H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo
magnético aplicado.
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Fig. 7.19 - Regimes criticos identificados na amostra MCY2 em H = 0, 0.15 kOe (H // c) e 0.2 kOe
(H //ab).

186



Capitulo 7 - Resultados Experimentais: Transicdo Resistiva e Flutuacoes na

Magnetocondutividade

MCY?2 - YBa,Cus0O7.5 Flutuacdes Criticas; H // ab
Campos Inter. Temperatura (K) 93.82<T<94.13 93.99 < T<94.40
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0020 < £<0.0053 | 0.0042 < £< 0.0082
H (koe) Il 'ab TP(H) (K) TC(H) (K) Acr(l) /\cr(z)

0 93.65 93.78 0.17 £ 0.04 0.34 £ 0.06

0.05 93.64 93.78 0.17 £ 0.04 0.35+0.06

0.1 93.63 93.75 0.19 £ 0.03 0.36 £ 0.05

0.2 93.63 93.75 0.18 £ 0.05 0.31+£0.06

0.3 93.61 93.74 0.19+0.04 0.32+0.05

0.4 93.61 93.74 0.18 £ 0.04 0.30 £ 0.03

0.5 93.60 93.72 0.19 £ 0.03 0.31+£0.05

Médias 0.18 +£0.01 0.33 +£0.02

Tab. 7.12 - Regimes de flutuagdes criticas identificados na amostra MCY2 (H // ab) com intervalos de
T.)/T. calculados utilizando o valor de T, (H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo

temperatura reduzidas ¢

magnético aplicado.

T -

MCY?2 - YBa,Cu307.5 Flutuagdes Criticas; H// c
Campos Inter. Temperatura (K) | 93.81<T<94.04 | 93.60 <T <94.47
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida |0.0020 < £< 0.0053 | 0.0020 < £< 0.0109
H (koe) /l'c TP(H) (K) TC(H) (K) Acr(l) Acr(z)

0 93.65 93.78 0.17 £ 0.04 0.34 +0.06
0.037 93.64 93.77 017+003 | = -
0.075 93.62 93.76 0.16 + 0.05 0.31+£0.03
0.15 93.56 93.72 0.16 £ 0.05 0.35+0.05
0.175 93.56 93.68 | = - 0.35+0.05

0.2 93.56 9367 | @ - 0.35+0.05
0.3 93.51 93.61 | e 0.38 +0.03
0.45 93.45 9354 | e 0.35+0.05
0.6 93.41 9349 | - 0.32+0.02

Médias 0.17 #£0.01 0.34 £0.02

Tab. 7.13 - Regimes de flutuagdes criticas identificados na amostra MCY2 (H // ¢) com intervalos de
(T - T)/T, calculados utilizando o valor de T,(H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo

temperatura reduzidas ¢

magnético aplicado.
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Fig. 7.20 - Regimes criticos identificados no MCSr01 em H = 0, 0.1kOe (H // c) e 0.01 kOe (H //ab)
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MCSr01 - YBaj 9Srp.1 CuzO7.5

Flutuacdes Criticas; H //ab

Campos Inter. Temperatura (K) | 91.64<T<91.80 | 91.55<T<91.86 | 91.77<T<92.11
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0038 < £< 0.0056 | 0.0038 < £< 0.0068 | 0.0063 < £< 0.0095
H (koe) Il ab TF’(H) (K) TC(H) (K) Acr(l) Acr(CS) Acr(z)

0 91.33 91.53 017+004 | = - 0.29 £ 0.07
0.01 91.29 91.52 016+0.05 | = - 0.31+0.07
0.05 91.29 91.50 019+005 | = - 0.29 £ 0.06
0.1 91.27 9147 | - 0.20+0.04 0.33+0.08
0.2 91.26 9145 | - 0.21 +0.05 0.32+0.08
0.4 91.24 9141 | - 0.24 +0.04 0.38 +0.07
0.6 91.20 9138 | @ - 0.24 +0.03 0.30 + 0.05
Médias 0.17+0.01 0.22 +0.02 0.32 +0.03

Tab. 7.14 - Regimes de flutuag®es criticas identificados na amostra MCSr01 (H // ab) com intervalos
de temperatura reduzidas € = (T - T.)/T. calculados utilizando o valor de T.(H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo
magnético aplicado.

MCSr01 - YBaj 9Srg 1 CU307_5

Flutuacdes Criticas; H // ¢

Campos Inter. Temperatura (K) 91.69<T<091.87 91.64<T<091.89 91.82<T<09211
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0042 < £<0.0062 | 0.0055 < £< 0.0075 | 0.0062 < £< 0.0099
H (koe) Ilc TP(H) (K) TC(H) (K) Acr(l) /\cr(CS) /\cr(z)

0 91.33 91.53 0.17+0.04 | = - 0.29 £ 0.03
0.01 91.31 91.52 0.18+0.06 |  --mmmmemeeee- 0.29 £ 0.04
0.05 91.31 91.51 0.19+0.05 | = - 0.31 £ 0.05
0.1 91.30 91.49 0.19+£0.05 | = = 0.33£0.04
0.2 91.25 91.47 0.19+0.04 | = - 0.30 £ 0.04
0.4 91.21 9142 | 0.24 £ 0.03 0.35 £ 0.06
0.6 91.14 91.37 | - 0.27 £0.02 0.33£0.04
Médias 0.18 +0.01 0.26 +0.02 0.31 +£0.02

Tab. 7.15 - Regimes de flutuagdes criticas identificados na amostra MCSr01(H // ¢) com intervalos de

temperatura reduzidas € = (T -

T)IT. calculados utilizando o valor de T, (H) determinado

experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo
magnético aplicado.
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H=0.01kOe/lc

Fig. 7.21 - Regimes criticos identificados na amostra MCZnB em H =0 e 0.01kOe paraH // c e ab
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MCZnB - YBa, Cuz97ZN0.03 O7-5 Flutuacdes Criticas; H // ab
Campos Inter. Temperatura (K) 87.36 < T <87.47 87.31<T<87.64 | 87.45<T<87.56
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0018 < £<0.0032 | 0.0017 < £<0.0052 | 0.0029 < £<0.0041
H (kOe) // ab | Te(H) (K) [ Tc(H) (K) Ao A Aer®
0 87.20 87.32 015+0.03 | = - 0.32 +0.01
0.01 87.19 87.32 0.18 + 0.02 023+0.02 |  -mmmmmmmmeeee
0.05 87.19 87.32 0.17 +0.02 024+0.02 |  -mmmmmmmmeees
01 87.19 87.31 0.19 + 0.05 0.26+0.05 |  —mmmmmmmmmee-
0.2 87.19 8727 | e 023+0.02 | = -
04 87.16 L e — 024+0.02 | e
0.6 87.15 8724 | e 025+0.02 |  --mmmemeeeeen
Médias 0.17 £0.01 0.24 £0.01 0.32 +0.01

Tab. 7.16 - Regimes de flutuagdes criticas identificados na amostra MCZnB (H // ab) com intervalos
de temperatura reduzidas € = (T - T)/T. calculados utilizando o valor de T.(H) determinado
experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo

magnético aplicado.

[132]

MCZnB - YBa, Cu; 97ZN0.03 O7.5 Flutuacdes Criticas; H// c
Campos Inter. Temperatura (K) 87.35<T<87.49 87.30<T<87.49 87.21<T<87.64
Magnéticos
Aplicados Temperatura Reduzida | 0.0019 < £<0.0036 | 0.0016 < £<0.0038 | 0.0026 < £< 0.0053
H (koe) Ilc TP(H) (K) TC(H) (K) Acr(l) Acr(cs) Acr(z)
0 87.20 87.32 0.15+0.05 | = - 0.32+0.01
0.01 87.19 87.30 018+0.04 | = --mmemmemee- 0.29 + 0.05
0.05 87.18 87.30 018+0.04 | = - 0.33+0.02
0.1 87.16 87.26 | - 0.21+£0.02 0.33+0.04
0.2 87.13 87.24 | - 0.21+0.03 0.31+0.05
0.4 87.05 8716 | - 0.25 +0.05 0.36 + 0.05
0.6 86.98 B7.07 | = s | e 0.34 +0.03
Médias 0.17 #0.01 0.22 +0.02 0.33 +£0.02

Tab. 7.17 - Regimes de flutuacdes criticas identificados na amostra MCZnB (H // ¢) com intervalos de

temperatura reduzidas ¢

(T - T)/T, calculados utilizando o valor de T,(H) determinado

experimentalmente a partir da extrapolacéo do regime critico correspondente a cada valor de campo
magnético aplicado.*4
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7.3.2.2.2 - Discussao dos Resultados

No intervalo de temperaturas onde o comportamento das flutuagdes na
magnetocondutividade é caracterizado por expoentes criticos, a teoria de campo
médio perde a sua validade e cede lugar a teoria de "scaling" estatico e dindmico
apresentada na secdo 4.2.4. De acordo com esta teoria, as flutuacBes genuinamente
criticas sdo descritas com a utilizacdo da seguinte equagao:

A=v(2+z-d-n) (7.10)

onde v é 0 expoente critico para 0 comprimento de coeréncia, z € 0 expoente
dindmico, d é a dimensionalidade e n é o expoente da funcdo de correlacdo para o
parametro de ordem.

O expoente A,? encontrado no regime de flutuagdes de nossas amostras é
interpretado utilizando-se a teoria de "scaling™ estatico e dinamico.['®® Segundo as
previsdes do modelo 3D-XY, 0s expoentes estaticos sdo dados por v =0.67 e n =
0.03.7 supondo-se, ademais, que a dinamica critica é dada pelo modelo-E de
Hohenberg e Halperin,*®] para o qual z = 1.5, obtemos a partir da equag&o acima,
com d = 3, o valor para 0 expoente critico, A = 0.32, o qual reproduz com boa
preciséo o valor experimental obtido para A;®. Assim, nesta regi&o de temperatura,
0 parametro de ordem complexo GL tem duas componentes, e sugere que a simetria
do pardmetro de ordem do tipo puro (onda-s ou onda-d). Este "scaling” 3D-XY-E
parece ser uma caracteristica universal dos supercondutores RBa,Cu3O7.5 sendo
abservado em vérias amostras, [18103:104.113.130.154]

Nas temperaturas mais proximas a T, e em baixos campos aplicados,
verificou-se a existéncia de um regime critico representado pelo expoente A . Este
expoente foi observado originalmente em um monocristal de YBa,Cuz07.5!
Outros expoentes menores que A = 0.31 também foram observados, como por
exemplo, no YBa,Cus07.5 texturizado (A = 0.20),1*°! YBa,Cu;07.5 policristalino (A =
0.25)**% e no GdBa,Cus0-.5 policristalino (A = 0.27) e (A = 0.17).1**" A variedade
de valores para o0s expoentes criticos identificados no regime de flutuacdes além do
3D-XY néo sdo previstos por nenhuma teoria de transicdo critica, o que dificulta a
sua interpretacdo fisica. Uma das hipoOteses propostas e que estes intervalos
denominados de super criticos na transicdo supercondutora corres[pondam a regimes
precursores de uma transicio fracamente de primeira ordem.™ 2 Em uma
transicdo de primeira ordem, o valor efetivo para o expoente critico seria A = 0.
Comportamentos em leis de poténcia com expoentes pequenos sugerem a
aproximacdo a uma transicéo descontinua. Porém, a descontinuidade nas medidas de
condutividade elétrica ndo é observada, provavelmente em virtude da estreiteza do
intervalo de temperatura relevante.

O possivel carater fracamente de primeira ordem da transi¢do supercondutora
tem sido discutido teoricamente como sendo uma consequéncia das flutuagcdes do
campo eletromagnético,**? porém, vérias alternativas tém sido propostas.
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Num dos casos, a aproximacdo a transi¢cdo de primeira ordem se efetuaria
dentro do cenario descrito pelo modelo 3D-XY estatico, porém com uma evolugéo
continua na dindmica, de modo que o0 expoente z assumisse sucessivamente valores
menores dados port**?

7=1+ Bi@ (7.11)

Zm

ondem=3,4,5,..

Assim, m = 3 corresponde a z = 1.5 e A = 0.32, que é 0o comportamento
previsto pela teoria de "scaling" dindmico para a transicdo supercondutora. A
expressao permite entdo prever diferentes valores para A, os quais tem sido
identificados em diferentes amostras.

Entdo, seguindo esta sugestdo, teriamos que os expoentes A% = 0.18 + 0.01
(H//abye AL = 0.17 + 0.01 (H // c) observados no regime de flutuagdes da amostra
MCY2, A= 0.17 £ 001 (H / ab) e A= 0.18 + 0.01 (H // c) igualmente
observados para amostra MCSr01 e A" =0.17 £ 0.01 (H // ab)e A’ = 0.17 + 0.01
(H // c) da mesma forma para a amostra MCZnB podem ser interpretados
empregando-se a eq. (7.11) e adotando-se m = 5 e 0 expoente dindmico z = 1.3, 0
que resulta em um expoente critico A = 0.18.

Por outro lado, o expoente critico A, encontrado no regime de flutuacdes
das amostras PY, PSr, MCSr01 e MCZnB de acordo com a discussdo do paragrafo
anterior, este expoente representaria um comportamento intermediario entre 0s

regimes A = 0.31 e A = 0.18 ou seja, um indicativo de "crossover" entre os dois
regimes.
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7.3.3 - Flutuacdes na Fase Paracoerente (Teo < T < Ty)

Na secédo 4.4 foi considerada que a transigdo de um supercondutor granular
ocorre num processo constituido por duas etapas. As transicdes resistivas das
amostras PY, PSr, MCSr01 e MCZnB, fig. 7.1, 7.3 e 7.4, confirmam esta suposicao.
Nesta secdo ¢ feita a analise das flutuac6es termodinamicas na condutividade elétrica
na regido paracoerente (Tco < T < T.). Nesta regido, a condutividade é dominada por
flutuacbes na fase do parametro de ordem supercondutor em diferentes graos. Os
efeitos de desordem e frustracdo, induzidos pelo campo magnético, tém grande
importancia no regime de transicdo ao estado de resisténcia nula, caracterizando o
comportamento do sistema mediante uma transicdo paracoerente-coerente,***! que
ocorre em T € que é um genuino fendmeno termodinamico de transicédo de fase.

7.3.3.1 - Método de Analise

Os resultados de condutividade elétrica sob aplicagdo de diversos campos
magnéticos sdo estudados, na regido abaixo da temperatura de pareamento Tp,
utilizando-se 0 mesmo conceito de derivada logaritmica empregado na se¢do 7.3.1
para a analise das flutuacGes na fase normal (eq. 7.4). Neste caso, denotamos o
excesso de condutividade através de leis de poténcia do tipo:

Ao a g (7.12)

onde Sy € 0 expoente critico associado ao regime precursor a transi¢ao de coeréncia e
T-T
0

&, a temperatura reduzida, é definida por ¢, = onde T,o € a temperatura

Co

critica da transicdo paracoerente-coerente.

Da mesma forma que anteriormente, a determinacdo de um comportamento
linear no gréfico (xo(T))™ identifica o regime caracterizado pelo expoente critico So e
a respectiva temperatura critica Tco. A fig. 7.22 ilustra a identificacdo do regime
precursor a transicdo de coeréncia na amostra MCZnB em H = 0. Observa-se que,
contranstando com o comportamento observado na fase normal, (x5(T))™" apresenta
uma curvatura positiva em funcdo da temperatura na regido paracoerente. Este
comportamento assemelha-se aquele que em geral é mostrado pelo inverso da
suscetibilidade magnética de um paramegneto nas proximidades da transicdo a um
estado magneticamente ordenado. A analogia entre as transicOes paracoerente-
ﬁggrente e paramagneto-ferromagneto foi denotada e explorada por Rosenblatt e col.

Na amostra MCZnB em campo nulo, fig. 7.22, identifica-se um regime linear
em (xo(T))™ na aproximacéo ao estado de resisténcia nula, consistente com a lei de
poténcias da eq. 7.12.
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Fig. 7.22 - Determinacéo do comportamento linear da curva de (xo(T))™* permitindo a identificacéo
do expoente critico Sy e da temperatura critica T. para a transi¢do de coeréncia na amostra MCZnB
emH = 0.

7.3.3.2 - Anélise dos Resultados

A aproximacdo ao estado de resisténcia nula das amostras PY, PSr e MCZnB
foi estudado a partir da analise do comportamento apresentado pelas flutuagdes na
magnetocondutividade destas amostras em curvas de (xo(T))™*, conforme ilustram as
fig. 7.23 a 7.26. Os valores encontrados para o expoente So(H) sdo apresentados nas
tabelas 7,18 (PY), 7.19 (PSr), 7.20 (MCZnB; H // ab) e 7.21 (MCZn; H // ¢).

Podemos observar claramente que o valor de T. decresce rapidamente a
medida que elevamos o valor do campo magnético aplicado ao passo que o valor de
T.(H) apresenta uma variacdo praticamente insignificante (compare a variacdo
apresentada por T.(H) e T,o(H) em funcdo do campo magnético nas tabelas)
confirmando assim o comportamento granular de nossas amostras. Este fato ocorre
com maior intensidade nas amostras policristalinas (variacdo de aproximadamente
12.41 K no valor de T(H) para campos aplicados entre 0 e 0.6 kOe na amostra PY)
que no monocristal MCZnB (variacdo de aproximadamente 0.51 K no valor de
Tco(H) para campos aplicados entre 0 e 0.6 kOe na amostra MCZnB; H // c).

O comportamento das flutuacGes nas amostras policristalinas na auséncia de
campo magnético apresentou 0s seguintes valores para o expoente critico, So= 3.14 +
0.30 para a amostra PSr e Sp = 4.07 + 0.20 para a amostra PY ao passo que sob

195



Capitulo 7 - Resultados Experimentais: Transicdo Resistiva e Flutuacoes na
Magnetocondutividade

aplicacdo de campos magnéticos o valor médio para Sp (tomado sob a média de sete
valores em diferentes campos magnéticos) foi de S, = 3.68 + 0.32 para PSre S, =

3.88 + 0.42 para PY. Estes valores estdo de acordo com os observados em amostras
policristalinas de YBa,Cus07.5"%! YBaysSrosCusO07.5"" GdBa,Cuz07.58 e
DyBaZCu307-5.[154] e mostram que 0 expoente aumenta, passando, de 3 para 4
quando as amostras sdo submetidas a campo magnético (ver tabelas 7.18 e 7.19).

Por outro lado, podemos observar que a amostra MCZnB nédo apresenta a
mesma tendéncia para 0 comportamento de So em fungdo do campo magnético ou
seja, em media os valores de obtidos para Sy se mantém aproximadamente fixos em
S, =2.84+0.40 paraH /labe S, = 2.65 + 0.38 para H // ¢ (ver tabelas 7.20 e 7.21).

Outra peculiaridade que devemos ressaltar € o fato de que o0 aumento do valor
do campo magnético aplicado alarga consideravelmente em temperatura a extensdo
do regime Sp nas amostras policristalinas. Por outro lado, na amostra monocristalina
MCZnB este efeito € muito pequeno.

Segundo a fig. 7.27, que ilustra o comportamento das curvas de (xo(T))™ em
funcdo do campo magnético aplicado para a mostra MCSr01 na configuracdo H //c,
podemos notar que a aproximacdo ao estado de resisténcia nula nesta amostra
apresenta uma estrutura peculiar que a diferencia dos resultados observados nas
amostras PY, PSr e MCZnB.

A exibicéo de dois picos andmalos na regido de temperaturas entre T, € Teo
sugerem a existéncia de inomogeneidades nas caracteristicas granulares desta
amostra.

Por outro lado, os resultados para o comportamento de (xo(T))™ em funcéo de
H obtidos para o monocristal de MCY2 mostrados na fig. 7.28 revelam que efeitos
de granularidade ndo estdo presentes nesta amostra. O estado supercondutor que nela
se estabelece é provavelmente homogéneo, mesmo em escala macroscopica, como
sugerem os resultados de paracondutividade mostrados na tab. 7.13 e figura 7.19.
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Fig. 7.23 - Regimes de aproximacao ao estado de resisténcia nula na amostra PY na presenca de

campo magnético.

MPY - YBa, CuzO7.5 - Aproximacdo ao Estado de Resisténcia Nula
H (kOe) | Tc(H) (K)| Teo(H) (K) | So(H) Intervalo de
Temperatura (K)
0 94.00 92.26 4.03+0.20 92.95 - 92.65
0.002 93.91 91.15 4.30 + 0.60 92.28 - 91.90
0.01 93.87 89.50 4.07 £ 0.70 91.35 - 90.43
0.05 93.74 86.57 3.64 +0.40 90.60 - 88.92
0.1 93.74 84.93 3.59 + 0.15 89.40 - 86.70
0.2 93.73 82.45 4.04 +0.20 88.40 - 85.73
0.4 93.72 80.65 3.82+0.45 88.80 - 84.45
0.6 93.71 79.85 3.53+0.65 88.25 - 84.70
| Meédia: | 3.88+0.42 |

Tab. 7.18 - Expoentes na regido de temperatura inferiores a T, para a amostra PY onde o valor de Sy
e determinado a partir da média de todos os valores.
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Fig. 7.24 - Regimes de aproximacéo ao estado de resisténcia nula na amostra PSr na presenca de
campo magnético aplicado.

PSr - YBay 75Sr025CuszO7.5 - Aproximacdo ao Estado de Resisténcia
Nula
H (kOe) | Tc(H) (K) | Teo(H) (K) |So (H//ab)| Intervalo de
Temperatura (K)
0 89.99 87.54 3.14 +0.30 88.28 - 87.88
0.002 90.00 86.77 3.70 £+ 0.25 87.70 - 87.35
0.01 89.99 85.23 3.42 +0.40 87.15 - 86.30
0.05 90.00 82.17 3.90 £ 0.42 85.50 - 83.90
0.1 90.00 81.04 3.70 £ 0.32 85.20 - 83.00
0.2 89.99 79.97 3.56 + 0.15 84.70 - 82.45
0.4 89.96 78.62 3.65 + 0.30 83.80 - 81.70
0.6 89.96 77.40 3.86 + 0.40 83.40 - 80.80
Média: | 3.68 +0.32 |

Tab. 7.19 - Expoentes na regido de temperatura inferiores a T, para a amostra PSr onde o valor

médio de Sy é obtido sobre a média dos valores obtidos sob a aplicagéo de campo.
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Fig. 7.25 - Regimes de aproximagao ao estado de resisténcia nula na amostra MCZnB na presenca de
campo magnético aplicado (H // ab).

MCZnB - YBa, Cuz97ZNn003 O7.5 - Aproximacao ao Estado de
Resisténcia Nula
H (kOe) /[ ab | Tc(H) (K) | Teo(H) (K) | S(H//ab) | Intervalo de
Temperatura (K)

0 87.32 86.95 3.07 +0.05 86.96 - 87.05
0.01 87.30 86.90 3.71+0.80 87.00 - 87.05
0.05 87.30 86.88 2.50 + 0.40 86.92 - 87.03
0.1 87.26 86.86 2.52 +0.35 86.97 - 87.05
0.2 87.24 86.75 2.58 +0.22 86.79 - 86.89
0.4 87.16 86.62 2.60 +0.25 86.65 - 86.75
0.6 87.07 86.50 3.13+0.15 86.55 - 86.67

| Média: | 2.84 +0.40 |

Tab. 7.20 - Expoentes na regido de temperatura inferiores a T, para a amostra MCZnB na presenca
de campo magnético aplicado (H // ab) onde o valor médio de S, é obtido sobre a média dos valores
obtidos sob a aplicagdo de campo.
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Fig. 7.26 - Regimes de aproximagao ao estado de resisténcia nula na amostra MCZnB na presenca de
campo magnético aplicado, H //c.

MCZnB - YBa, Cu,97ZNng 03 O7.5 - Aproximacdo ao Estado de
Resisténcia Nula

H (kOe) // ¢ | Tc(H) (K) | Teo(H) (K) | S(H//c) | Intervalo de
Temperatura
(K)

0 87.32 86.95 3.07+£0.05 86.96 - 87.05
0.01 87.30 86.85 2.54 +0.40 86.93 - 86.98
0.05 87.30 86.79 2.10+0.80 86.82 - 86.90
0.1 87.26 86.75 2.28+0.50 86.78 - 86.84
0.2 87.24 86.68 3.13+0.22 86.71 - 86.78
0.4 87.16 86.54 3.03+0.25 86.63 - 86.71
0.6 | 8707 86.44 2.80+0.35 86.49 - 86.61

Meédia: 2.65 +0.38

Tab. 7.21 - Expoentes na regido de temperatura inferiores a T, para a amostra MCZnB para H // ¢
onde S, é obtido a partir do valor médio sob aplicagéo de campo.
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Fig. 7.27 - Aproximagéo ao estado de resisténcia nula na amostra MCSr01 para H //c. O “inset"
mostra o comportamento de dp/dT em funcéo de H.
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Fig. 7.28 - Aproximagédo ao estado de resisténcia nula na amostra MCY2 para H // ¢. O “inset"
mostra o comportamento de dp/dT em funcéo de H.
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7.3.3.3 - Discussdo dos Resultados

O regime identificado pelo expoente S, correspondente a regido
genuinamente critica da fase paracoerente e escala com a temperatura Tq(H), que
denota a transigéo de coeréncia.

O valor de Sy = 3, encontrado na amostra PSr quando H = 0 e na amostra
MCZnB quando 0 < H < 0.6 kOe para H // ab ou H //c, é compativel com as
previsdes obtidas por Wengel e Yong.**® a partir de simulacdes Monte Carlo
baseadas no Hamiltoneano da eq. (3.13) ou seja:

H=-5J,(.B.T)cos (6,- 6,-A,) (3.13)

Para os modelos , "gauge glass" (frustracdo induzida pelo campo) e “chiral
glass" (frustracdo causada pela a aleatoriedade dos acoplamentos J;;), ambas versoes
descritas pelo Hamiltoneano acima, tais simula¢fes encontraram v = 1.3 (expoente
critico relativo ao comprimento de coeréncia) e z = 3.1 (expoente critico dinamico).
Portanto, assumindo que n=0,d =3, v=1.3ez = 3.1 e utilizando-se a eq. (4.16) (na
qual, substituindo-se A = Sp), obteremos Sy = 3.

Por outro lado, o valor de Sy, = 4 encontrado para a amostra PY em campo
magnético nulo (Sp = 4.07 + 0.20) e sob a aplicacdo de campo (S, = 3.88 + 0.42) e
igualmente verificado na amostra PSr quando campos magnéticos sdo aplicados
(S, = 3.62 + 0.32) é compreendido novamente adotando a eq. (4.16) com os valores

de v=13,d=3, n=0ez=4. Este valor para z corresponde a sistemas cuja
dinamica é do tipo vidro de spin.[**®! Assim, o comportamento para a condutividade
nas proximidades do estado de resisténcia nula de fato indica a ocorréncia de uma
genuina transicdo de fase quando atingido T., na qual efeitos de frustracdo e
desordem tornam-se relevantes. Tal transicdo é descrita pelo Hamiltoneano da eq.
(3.13) o que nos permite interpretar a fase de baixas temperaturas como vidro de
fases, que € uma versdo aplicavel a sistemas granulares do modelo mais geral de
vidro de vértices.®’!

Sendo assim, a aproximacdo ao estado de resisténcia nula dessas amostras €
descrita por uma transicdo de coeréncia a qual integra a classe de universalidade 3D-
XY com efeitos de desordem relevantes. Por outro lado, na amostra MCSr01 a ndo
ocorréncia de um estado homogeneamente granular, dificulta a formacéo de uma fase
nitidamente paracoerente nas proximidades de T.. Assim, embora seja possivel a
observacéo de efeitos de granularidade nesta amostra, a dopagem com Sr, de alguma
forma, colaborou para a ndo observacdo de uma transicdo de coeréncia neste
supercondutor. A ndo observagéo de uma transicdo de coeréncia em um filme fino de
HoBa,Cu3O7.5 0 qual apresenta um comportamento de (xo(T))™" semelhante ao
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observado no monocristal MCSr01, deve-se, segundo Rojas et al**!! a caracteristicas
particulares da amostra como a anisotropia e liga¢des fortes entre graos.

As diferencas observadas na largura do regime de flutuagdes que anteceda a
transicdo de coeréncia frente a aplicacdo de baixos campos magnéticos nas amostras
policristalinas PY e PSr e no monocristal MCZnB estaria ligada a natureza das
juncbes existentes em cada material. Nas amostras policristalinas provavelmente
ocorra uma ampla distribuicdo nas energias de acoplamento das juncbes que
proporcionaria uma grande sensibilidade do regime paracoerente frente a presenca de
campos magnéticos. Por outro lado, nos monocristais dopados as jungdes seriam
mais homogéneas com fortes energias de acoplamento. Em outras palavras, a
aplicacdo de campo magnético provoca um alargamento da regido de aproximag&o ao
estado de resisténcia nula nas amostras policristalinas que é significativamente maior
que aquele observado no monocristal MCZnB. Para finalizar esta se¢do devemos
dizer que a transicdo de coeréncia observada nas amostras policristalinas e,
especialmente, nos monocristais dopados é consistente com o carater granular
evidenciado pelo comportamento da LIM, discutido no cap. 6. Por outro lado, as
causas fisicas exatas pelas quais a substituicdo parcial do Ba por Sr e do Cu por Zn
ou Mg no monocristal de YBa,Cu3;07.5colabora para o estabelecimento de um estado
supercondutor granular neste material e uma questéo que se encontra em aberto.
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Realizamos um estudo experimental dos efeitos das substituicdes quimicas no
comportamento da irreversibilidade magnética e da transicdo resistiva do supercondutor
YBa,Cu307.5. Para isso, foram preparados supercondutores ceramicos de YBa,xSrxCu3O7.-5
(x = 0 e 0.25) e monocristalinos de YBa,xSrkCuszO7.5 (x = 0, 0.1, 0.25, 0.37 e 0.5) e de
YBa,Cuz.97D0.0307-5 (D = Zn ou Mg). Nestas amostras foram pesquisados, em detalhes, as
linhas de irreversibilidade magnética (LIM) e os regimes de flutuagbes na
magnetocondutividade.

Irreversibilidade Magnética

Medidas de magnetizacdo DC, utilizando o método ZFC e FC, permitiram a
determinacdo precisa da LIM para cada amostra, levando as seguintes conclusoes:

A) O fato da LIM da amostra monocristalina de YBa,Cuz07.5 (AM1), com carater
granular irrelevante, ser descrita por uma lei de poténcias prevista pela teoria de “flux
creep” gigante aponta a dindmica de fluxo convencional como responsavel pelas
propriedades magnéticas irreversiveis nesta amostra.

B) Nas amostras policristalinas e monocristalinas com carater granular, os dados
experimentais de Ti(H), de um modo geral, seguem a lei de poténcia prevista pela teoria de
"flux creep"” gigante somente na regido de altos campos magnéticos. Numa regido de baixo
campo, onde se sabe que a dindmica de fluxo intergranular dos vortices de Josephson
domina, os dados de Tj(H) se desviam sistematicamente desta lei de poténcias. Na parte de
mais baixos campos desta regido (H < 1 kOe), os dados sd@o bem descritos pela lei de
poténcias de de Almeida-Thouless (AT). Porém, numa regido de campos intermediarios
seguem a lei de poténcias de Gabay-Toulouse (GT) o comportamento AT-GT por parte da
LIM € a assinatura de um sistema dominado pela desordem e frustragéo.

C) Os modelos de vidro supercondutor e de vidro de vortices que estudam a origem
da LIM nos HTSC inomogéneos, embora ambos prevéem a ocorréncia de uma transi¢éo de
“glass” ao longo de uma linha em um diagrama H-T, ndo conseguem interpretar, nem de
forma qualitativa, 0s nossos resultados obtidos na regido de baixos campos. Por outro lado,
0 comportamento AT-GT na LIM de nossas amostras inomogéneas pode ser interpretado,
na falta de um modelo tedrico mais consistente, com base em uma analogia com as LIM de
sistemas magnéticos desordenados e frustrados, os vidro de spin Cu-Mn. Na regido de altos
campos magnéticos a LIM de nossos supercondutores granulares pode ser bem interpretada
pela teoria de “flux creep” gigante.

D) A substiuicdo parcial do Ba por Sr e do Cu por Mg ou Zn no supercondutor
YBa,Cuz07.5 além de reduzir o valor de T, introduz granularidade supercondutora nas
amostras monocristalinas. Além desses efeitos, também devemos ressaltar que as
substituicdes realizadas no sitio do Cu se mostraram mais nocivas ao valor de T, do que as



Conclusdes

realizadas no sitio do Ba. Este comportamento reafirma a relevancia dos planos de CuOy
no mecanismo supercondutor deste sistema. No que tange a LIM, podemos concluir que ela
mantém o mesmo perfil independente das substitui¢des transcorrerem no sitio do Cu ou do
Ba, apenas devemos ressaltar que a regido da LIM dominada pelos efeitos de granularidade
(dindmica de Josephson) é maior para as amostras dopadas com Sr do que as dopadas com
Zn ou Mg.

E) Os resultados observados para o comportamento da LIM em fun¢do do contetido
de oxigénio nas amostras policristalinas e monocristalinas revelam que a desoxigengéo
deteriora sensivelmente as jungdes entre os gréos.

F) As anisotropias para a LIM (eixo ¢ / plano ab) observadas na regido de alto
campo e a sua inversdo, sistematica, na regido de baixo campo séo devidas aos mecanismos
planares de “pininng” intrinsico dos HTSC.

G) O comportamento tipo “cusp” apresentado pela LIM nos monocristais de
YBa,xSrxCu307.5 para H = 20 kOe // ab, quando variamos angularmente a direcdo dos
PMCs em relagdo ao campo magnético aplicado (¢ > @), constitui-se em uma assinatura
das propriedades de vidro de Bose. Por outro lado, o0 comportamento isotropico da LIM
para @ > @, quando H = 20 kOe e para qualquer valor de @ quando o campo aplicado
estiver entre 20 kOe = H > 5 kOe deve-se aos mecanismos de “pininng” coletivo
isotrépico dos PMCs que é uma caracteristica da fase vidro de vértices.

Flutuacdes na Magnetocondutividade

O estudo das flutuagdes na magnetocondutividade, em baixo campo, realizados nas
amostras ceramicas de YBa,Cu3O7.5 (PY) e YBaj.75Srp25Cu3O7.5 (PSr) e nos monocristais
de YBa,Cusz07.5 (MCYZ), YBaj; 9Srg.1Cu307.5 (MCSI’O].) e YBa,Cu,.977Nn0,0307-5 (MCZHB)
nos proporcionou as seguintes conclusoes:

A) As curvas da derivada da resistividade em funcdo da temperatura, dp/dT,
revelam que a transi¢do supercondutora no monocristal de YBa,CuzO7.5 (MCY2) ocorre em
apenas uma etapa ao passo que nas amostras PY, PSr, MCSr01 e MCZnB esta transicdo se
da em duas etapas. Inicialmente, a medida em que a temperatura decresce, observa-se a
ocorréncia da transicdo de pareamento no interior dos grdos. Em temperaturas inferiores,
nas proximidades do estado de resisténcia nula, ocorre a transi¢do de coeréncia, na qual as
fases do parametro de ordem dos grdos supercondutores adquire ordem de longo alcance.
Este comportamento apresentado pelas curvas de dp/dT caracteriza as amostras PY, PSr,
MCSr01 e MCZnB como supercondutores granulares quando comparadas ao
comportamento observado por dp/dT  para o monocristal MCY2, tido como um
supercondutor homogéneo.

B) Na regido normal (T > T,), observa-se o efeito das flutuagcGes sobre a
magnetocondutividade caracterizadas pelos expoentes criticos Ac®> = 0,5 e Ag®™ = 1,0 nas
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amostras ceramicas PY e PSr. Nos monocristais, o regime de flutuagdes descrito pelo
expoente Ac®? foi observado nas amostras MCY2 e MCSr01 ao passo que O expoente
Ac®®) ocorreu nos trés monocristais. Por outro lado, também foram observados, pela
primeira vez, um expoente critico Ag™® = 1,5 nas amostras MCY2, MCSr01 (H // ab) e
MCZnB. Os regimes de flutuacdes descritos pelos expoentes AcC®, Ag@? e Ag™P)
correspondem a flutuacGes Gaussianas definidas em espagos com geometrias 3D, 2D e 1D
descritas pela teoria de Aslamazov-Larkin e ndo sdo afetadas pelos campos na faixa por nos
utilizada (H < 0.6 kOe). A medida em que a temperatura é reduzida, aproximando-se de
T, sao identificados trés regimes de flutuagdes genuinamente criticas em nossas amostras,
Ae® =0.33, 2, = 0.24 e AP = 0.17. O regime A,® foi identificado nas curvas de xo~
Y(T) das amostras PY, PSr, MCY2, MCSr01 e MCZnB ( H // c), o regime A,*® nas
amostras PY, PSr, MCSrO1 e MCZnB ao passo que a existéncia do regime Ay foi
verificado apenas nas amostras monocristalinas. A faixa de campos magnéticos aplicados
ndo afeta a estabilidade dos regimes A4 e A.“® nas amostras policristalinas bem como o
regime A® nos monocristais. Entretanto, o regime A ” mostra-se fortemente afetado pela
aplicacdo de campo magnético. A regido de flutuagBes caracterizada pelo expoente A,® é
consistente com uma transicdo de fase supercondutora cuja termodinamica € descrita pelo
modelo 3D-XY com dinamica descrita pelo modelo E. Por outro lado, a hip6tese proposta
para interpretar a ocorréncia do regime A, propde que estes intervalos estejam
relacionados com regimes precursores a uma transicao fracamente de primeira ordem, A =
0. Esta hipotese supde que a aproximacdo de uma transicdo de primeira ordem se efetue
dentro de um cenario descrito pelo modelo 3D-XY estatico. Porém, uma evolugdo
dindmica, na qual o expoente critico dindmico assuma valores menores que z = 1.5,
corresponde & previsio do modelo E. O expoente Ay > ¢ tratado como um regime de
"crossover" entre os regimes A« e A4, conforme igualmente observado em amostras
monocristalinas de YBa,Cuz07.5.M*!

C) A aproximagcdo ao estado de resisténcia nula (Teo < T < T¢p) das amostras PSr,
quando H = 0, e MCZnB, quando 0 £ H < 0.6 kOe para H // ab ou H //c, foi descrita por
um regime de flutuacBes geniunamente criticas da fase paracoernte representadas pelo
expoente Sp = 3 0 qual é compativel com as previsdes obtidas por Wengel e Yong para o
Hamiltoneano 3D-XY frustado e desordenado. Por outro lado, o comportamento Sy = 4
encontrado nas amostras PY para 0 < H < 0.6 kOe e PSr quando campos magnéticos sao
aplicados corresponde a sistemas cuja dindmica é do tipo vidro de spin. Assim, o
comportamento para as flutuagdes na magnetocondutividade nas proximidades do estado de
resisténcia nula de fato indica a ocorréncia de uma genuina transicdo de fase quando
atingido T, na qual efeitos de frustracdo e desordem tornam-se relevantes. Portanto, a
aproximacdo ao estado de resisténcia nula dessas amostras € descrita por uma transicdo de
coeréncia a qual integra a classe de universalidade 3D-XY com efeitos de desordem
relevantes. A anélise das curvas de x™(T) da amostra MCSr01 mostra claramente que ela
apresenta um carater granular. No entanto, sua aproximacéo, ao estado de resisténcia nula,
ndo pode ser descrito como sendo uma legitima transicdo de coeréncia como foi verificado
ocorrer na amostra MCZnB.
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