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Resumo

Este trabalho apresenta uma investigacdo experimental sobre as propriedades
magnéticas e de transporte elétrico de sistemas caracterizados por desordem e frustragdo. Tais
sistemas sao amostras granulares do supercondutor de alta temperatura critica YBa,CuzO75 €
amostras do tipo vidro-de-spin e reentrantes das ligas magnéticas diluidas AuMn 8at% e
AuFe xat% (x = 8, 12, 15, 18 e 21). No supercondutor granular foram estudados os efeitos de
flutuagdes termodindmicas na magnetocondutividade nas proximidades da transi¢ao
supercondutora ¢ a linha de irreversibilidades magnéticas. A transicdo para o estado de
resisténcia nula ¢ um processo que ocorre em duas etapas. Inicialmente, a transicdo de
pareamento estabiliza a supercondutividade no interior dos graos. A transicdo de coeréncia
ocorre em temperaturas inferiores e ativa ligagdes fracas entre os grios através de um
processo do tipo percolacdo. O regime que antecede a transicdo de coeréncia € caracterizado
por flutuagdes na fase do pardmetro de ordem. A linha de irreversibilidades magnéticas,
estudada a partir da magnetoresisténcia e magnetizagdo DC, revela um comportamento do
tipo Almeida-Thouless em baixos campos magnéticos aplicados, seguido de um crossover,
em pH = 0.1 T, para um comportamento do tipo Gabay-Toulouse. A linha de
irreversibilidades ¢ interpretada como sendo uma manifestacdo experimental de uma transi¢ao
de vidro chiral. As ligas magnéticas diluidas foram estudadas através do efeito Hall
extraordinario. Os resultados mostram claramente que dois termos de sinais contrarios
contribuem para este efeito nestes sistemas. Em particular, ¢ observada uma anomalia no
coeficiente de Hall extraordindrio em temperaturas proximas a temperatura de ordenamento
dos vidros-de-spin e de “canting” dos reentrantes que ndo ¢ prevista por nenhuma teoria
convencional de efeito Hall. A interpretagdao dos resultados ¢ feita em termos do modelo de
vidro chiral, mostrando a importancia de uma contribui¢ao de origem puramente chiral. Esta ¢
a primeira vez que a chiralidade, uma propriedade intrinseca de sistemas desordenados e

frustrados, ¢ observada experimentalmente de modo direto.



Abstract

This work presents an experimental study of magnetic and electrical properties of
disordered and frustrated systems. The investigated systems are a granular sample of the high
temperature superconductor YBa,CuzO7.5 and spin-glasses and reentrant samples of the
diluted alloys AuMn 8at% and AuFe x at% (x = 8, 12, 15, 18 e 21). Effects of thermal
fluctuations in the magnetoconductivity near the critical temperature and the magnetic
irreversibility line are studied in the granular superconductor. The resistive transition in this
system is a two-step process. At higher temperatures, the pairing transition stabilizes the
superconductivity in the grains. At lower temperatures a percolation-like coherence transition
occurs and a long-range ordered and zero-resistance state sets in. Fluctuations of the
superconducting order parameter phase are important in this transition. The magnetic
irreversibility line is determined from magnetoresistivity and magnetization measurements. In
low magnetic fields the irreversibility line shows an Almeida-Thouless-type behavior. Close
to woH = 0.1 T, a crossover to a Gabay-Toulouse-type behavior occurs. We interpret the
irreversibility line as a transition to the chiral glass state. The spin-glasses and reentrant
systems were studied by measurements of the extraordinary Hall effect. The results show that
two different contributions are needed to describe this effect. In particular, we observe
anomalous features that they are not explained by conventional Hall effect theories. We
interpret the extraordinary Hall effect in terms of the chiral model and the analysis shows the
relative importance of a purely chiral contribution. This is the first time that chirality, a

property of disordered and frustrated systems, is experimentally observed in a direct way.
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Introducéo

A investigacdo experimental das propriedades magnéticas e de transporte de sistemas
desordenados tem motivado muitos esforgos dos pesquisadores especialistas da fisica da
matéria condensada. Em particular, os supercondutores granulares de alta temperatura critica
e as ligas magnéticas desordenadas apresentam caracteristicas que ainda ndo sdo
completamente entendidas do ponto de vista tedrico. Um exemplo tipico e intensamente
debatido ¢ a transicao ao estado de resisténcia nula nos supercondutores granulares. Outro
ponto a ser esclarecido diz respeito ao verdadeiro mecanismo responsdvel pela ordem
magnética nos sistemas vidros-de-spin.

Os supercondutores de alta temperatura critica apresentam uma estrutura cristalina
complexa e uma pluralidade de atomos que favorecem a ocorréncia de varios tipos de
defeitos. Esta estrutura de defeitos, aliada ao pequeno comprimento de coeréncia,
caracteristico destes sistemas, faz com que os efeitos provocados pela desordem se
manifestem em diversas propriedades das fases normal e supercondutora. Em especial, as
amostras preparadas pelo processo de reacdo em estado solido apresentam granularidade,
formando uma classe especial de materiais na qual os defeitos também se manifestam em
escala mesoscopica. A fenomenologia destes sistemas ¢ fortemente dominada pelos efeitos de
granularidade. Estes efeitos sdo evidenciados, por exemplo, nas propriedades de
magnetotransporte nas proximidades da transi¢cdo para o estado supercondutor e na linha de
irreversibilidades magnéticas. Nestes materiais, a transi¢do resistiva € um processo em duas
etapas. Inicialmente, & medida em que a temperatura decresce, o estado supercondutor ¢
estabilizado no interior de regides homogéneas da amostra, de tamanho mesoscopico (graos).
Em temperatura inferior, ocorre uma transi¢ao na qual as fases do parametro de ordem dos
graos supercondutores individuais acoplam-se por tunelamento Josephson ou por efeito de
proximidade, estabelecendo um estado coerente com ordenamento de longo alcance. Nestas
condigoes, o estado de resisténcia nula é alcangado. Esta transi¢ao resistiva, denominada de
transicdo de coeréncia, é precedido por efeitos de flutuagdes termodinamicas e pode ser
descrita em termos do Hamiltoniano de tunelamento de pares num meio de Josephson, que €
andlogo ao Hamiltoniano 3D-XY que descreve o comportamento de um sistema desordenado

de spins planares. As flutuagdes na fase do parametro de ordem sdo associadas a estrutura de
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defeitos e estdo fortemente relacionadas as irreversibilidades magnéticas observadas na fase
supercondutora.

A relevancia da chiralidade, relacionada as correntes orbitais em anéis fechados de
graos, também tem sido discutida em conexdo com a fenomenologia dos supercondutores
granulares. Em especial, um ordenamento do tipo vidro chiral foi postulado para descrever a
fase de baixa temperatura de um arranjo granular formado por um supercondutor de alta
temperatura critica em que jungdes Josephson do tipo 7 estejam presentes.

Os sistemas magnéticos do tipo vidros-de-spin e reentrantes sdo caracterizados pela
presenga de desordem ndo-trivial, ou seja, acompanhada de frustragdo, que resulta da
competicdo entre interacdes conflitantes. Estes sistemas foram exaustivamente estudados ao
longo das ultimas décadas como exemplos de sistemas complexos cuja fenomenologia €
caracterizada por desordem e frustracdo. Nos vidros-de-spin, as intera¢des ferromagnéticas e
antiferromagnéticas ocorrem com igual intensidade e probabilidade, de forma que o sistema
evolui, com a diminuicdo da temperatura, de uma fase paramagnética diretamente para um
estado em que os spins sdo congelados em direcdes aleatérias. O estado fundamental €
considerado frustrado pois ndo ¢ possivel a minimizagdo simultdnea da energia de todos os
pares de spins interagentes. Contudo, a verdadeira natureza desta transicdo e do congelamento
dos spins na fase ordenada ndo é completamente conhecida, apesar dos grandes esfor¢os na
busca deste entendimento. Como alternativa para solucionar esta dificuldade foi proposta a
existéncia de um parametro de ordem chiral em adi¢do com o ordenamento de spins do tipo
Edwards-Anderson. Sugere-se que estes estados cooperativos sdo acoplados entre si através
dos termos de anisotropia Dyzaloshinski-Moriya, sendo a chiralidade o ingrediente primario
no ordenamento dos vidros-de-spin. Além da presenga da chiralidade, supde-se a existéncia
de um genuino estado de ordenamento chiral. Porém, as evidéncias experimentais do estado
de ordenamento chiral permanecem indiretas. Recentemente, foi proposto que o efeito Hall
anomalo poderia levar a um teste direto para a existéncia do ordenamento chiral nos vidros-
de-spin metalicos.

Este trabalho ¢ dedicado ao estudo experimental das propriedades de
magnetotransporte e da linha de irreversibilidades magnéticas do supercondutor granular
YBa,Cu3;O75 e do efeito Hall anomalo nas ligas magnéticas diluidas AuMn 8at% e
AuFe x at% (x = 8, 12, 15, 18 e 21), buscando-se compreender um pouco mais da
fenomenologia associada a estes sistemas desordenados. Em especial, visa-se identificar
efeitos possivelmente relacionados a chiralidade, tanto no sistema supercondutor quanto nas

ligas magnéticas. Esta tese estd assim dividida:
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No capitulo 1 ¢ feita uma descricdo qualitativa das propriedades fisicas dos
supercondutores granulares de alta temperatura critica YBa,Cu3;O7;5 e dos sistemas
magnéticos do tipo vidros-de-spin e reentrantes AuMn X at% e AuFe X at%. Enfatizam-se as
propriedades que estdo relacionadas com as investigacdes desta tese, como, por exemplo, as
propriedades magnéticas e de transporte elétrico.

No capitulo 2 ¢ apresentada uma revisao dos conceitos teoricos ligados aos sistemas
estudados. Destacam-se os modelos relacionados as flutuagdes termodindmicas na
condutividade elétrica e a linha de irreversibilidades magnéticas no caso do supercondutor
granular, e faz-se uma revisdo de conceitos como desordem, frustracdo e chiralidade.
Finalmente, ¢ introduzido o modelo de vidro chiral bem como a sua implicacdo ao efeito Hall
andémalo de magnetos desordenados.

No capitulo 3 sdo abordados os métodos utilizados na preparacdo das amostras
estudadas neste trabalho, as técnicas experimentais empregadas, as caracterizagdes, € 0s
equipamentos e procedimentos de medida necessarios para a obtencao dos resultados.

No capitulo 4 sdao apresentados e discutidos os resultados experimentais de
magnocondutividade e magnetizacdo relativos ao supercondutor granular YBa,Cu307.5. Nosso
objetivo concentra-se no estudo dos efeitos de flutuacdes termodindmicas no regime de
aproximacao ao estado de resisténcia nula. A analise ¢ feita com medidas magnéticas e de
transporte elétrico. Discute-se também a linha de irreversibilidades magnéticas. Os resultados
mostram que os efeitos de granularidade estdo presentes e que a fenomenologia ¢ descrita em
termos da desordem e da frustracdo. Os resultados sdo compativeis com previsdes do modelo
de vidro chiral aplicado a supercondutores granulares.

No capitulo 5 sdao abordados os resultados, analise e interpretagdo do efeito Hall nos
sistemas vidros-de-spin e reentrantes. Buscamos, em especial, identificar uma contribuicao ao
efeito Hall anomalo cuja origem deve-se puramente as chiralidades e assim obter elementos
que possam justificar a aplicabilidade do modelo de vidro chiral a sistemas magnéticos

desordenados e frustrados.



1. Propriedades Fisicas dos Sistemas Estudados

1.1 — O sistema YBa,Cu30-.5

1.1.1 — Historico

Um dos principais objetivos da pesquisa em supercondutividade ¢ a busca por
materiais que apresentem temperaturas criticas elevadas, possibilitando seu uso em
aplicacdes tecnoldgicas. Na fase inicial, os esfor¢os eram concentrados na superacdo dos
valores observados nos supercondutores metalicos puros, conhecidos de longa data, os quais
apresentam temperaturas criticas maximas da ordem de alguns Kelvins. Um passo importante
nesta direcdo foi a descoberta dos compostos intermetalicos A-15. Alguns destes sistemas
apresentam temperaturas criticas da ordem de duas dezenas de Kelvin. Esta fase atingiu seu
ponto culminante em 1973, quando Gavaler' mostrou que um filme fino de NbsGe atingia o
estado de resisténcia nula em 22.3 K. Este valor foi superado apenas em 1986. Naquele ano,
J. G. Bednorz ¢ K. A. Muller” reportaram que um sistema 6xido cerdmico, com estrutura
cristalina do tipo perovskita e estequiometria nominal La;Ba,CusOs3.y) apresentava
comportamento supercondutor. Para uma concentragdo correspondente a x = 0.75, o
composto tem transi¢ado resistiva em temperatura proxima a 35 K. Esta descoberta causou um
grande impacto na comunidade cientifica e abriu novas perspectivas para a pesquisa de
materiais com temperaturas criticas ainda mais elevadas. Pouco tempo apos foi obtido um
aumento no valor da temperatura critica deste sistema para aproximadamente 40 K através da
substitui¢do de Ba por Sr°.

Na seqiiéncia desta evolugdo, Wu e col.t anunciaram, em marco de 1987, a descoberta
de um novo material, modificado em relagdo ao composto de Miiller e Bednorz apenas pela
substitui¢ao do La por um ion menor, o Y. Isto originou um composto, cuja estequiometria é

YBa,Cu;07.5, em que a transi¢do para a fase supercondutora ocorre em surpreendentes 90 K,
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conforme mostrado na figura 1.1. Esta temperatura critica também foi observada em
compostos de mesma estequiometria, nos quais o Y € substituido por quaisquer outros terras-
raras, com excecao de Ce, Pr e Tb. Este resultado representou um grande avango também do
ponto de vista das expectativas tecnologicas, pois esta temperatura ¢ sensivelmente superior a

do ponto de liquefagdo do nitrogénio (77 K).

Figura 1.1 — Transi¢cdo supercondutora para o YBa;Cu;0;.s medida resistivamente por Wu e col.”

Apesar de ndo estar ainda totalmente esclarecido o mecanismo que origina a
supercondutividade nestes compostos, acredita-se que os planos atdomicos de Cu-O,,
caracteristicos de sua estrutura cristalina, sejam responsaveis pelo estabelecimento deste
fenomeno.

Outros compostos contendo planos de Cu-O, foram descobertos. Em 1988, Maeda e
col.” anunciaram um novo 6xido supercondutor com temperatura critica em torno de 110 K,
cuja composi¢do ¢ Bi,Sr,CayCusOjp+x. Mais tarde, foi descoberta supercondutividade no
composto6 T,Ca;BayCuzOy, no qual Tc = 125 K. Algum tempo depois, A. Schilling e col.”
observaram o fendmeno no composto HgBa,;Ca,Cu30,, com Tc = 135 K.

Atualmente, as principais linhas de pesquisa nestes e noutros compostos de 6xido de
cobre desenvolvem-se com o objetivo principal de buscar um entendimento quanto ao
mecanismo responsavel pela estabilizagdo da supercondutividade em temperaturas tao
elevadas, sendo realizados grande numero de estudos experimentais e tedricos sobre suas

propriedades nos estados normal e supercondutor.
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1.1.2 - Propriedades estequiométricas e estruturais

O YBa,Cu307.5 foi o primeiro supercondutor com temperatura de transi¢do superior
ao ponto de ebulicio do nitrogénio liquido. O trabalho original de Wu e col.* indicava a
ocorréncia da supercondutividade em torno de 90 K para uma amostra com a composi¢ao
nominal Y;;BagsCuQO4;s. Estudos posteriores determinaram que a fase responsavel pela
supercondutividade de alta temperatura tem composi¢cdo dada por YBa,Cu3;0O~.5, onde o varia
entre 0 e 1. Assim, o contetido de oxigénio pode variar entre 6 € 7 &tomos por cela unitaria. A
estrutura cristalina do composto e suas propriedades dependem fortemente desta
concentragdo. No limite em que d = 1, o sistema ¢é tetragonal, antiferromagnético e isolante.
Abaixo de & = 0.5 o estado fundamental se torna supercondutor. Para & ~ 0.08 tem-se a
concentracdo Otima de oxigénio e verifica-se o mais alto valor para a temperatura critica
neste composto, Tc = 92 K. O interesse nestes cupratos tornou-se cada vez maior, uma vez
que apresentam certas peculiaridades como estrutura cristalina atipica, alta temperatura de
transicao e excelentes propriedades supercondutoras, tais como os elevados valores de campo
critico. A descoberta do YBa,Cu307.5 motivou os pesquisadores a substituirem o ion Y por
elementos terras-raras, como o Dy, Gd, Ho, Er, entre outros. Surpreendentemente, os 6xidos
RBa,Cu3;075 apresentam temperaturas criticas superiores a 90 K. Este resultado ndo era
esperado, uma vez que se poderia pensar que a presenca de um fon magnético 4f (R*)
levasse a supressdao da supercondutividade, o que em geral ocorre nos supercondutores
convencionais. Um exemplo® ¢ a dilui¢do de ions de terras-raras no La, a qual causa quebra
de pares de Cooper e forte diminui¢do de Tc.

A supercondutividade de alta temperatura nos RBa,CuzO7;s originou questdes
relativas a coexisténcia de magnetismo e supercondutividade nestes compostos. Diversas
técnicas experimentais mostram que os fons R*" ndo tém influéncia sobre a temperatura de
transi¢do supercondutora. Uma explicagdo para este fato reporta-se a estrutura cristalina,
segundo a qual os fons R** estdo em posi¢des bem isoladas das camadas responsaveis pela
conducdo (camadas de Cu-O,), as quais encontram-se entre duas camadas de Ba-O (ver
figura 1.2). Desta forma, espera-se que existam apenas interacdes fracas entre os momentos
R’ ¢ as camadas supercondutoras, o que ndo seria suficiente para degradar a
supercondutividade’. Diversos estudos sugerem que os elétrons de condugdo ndo estio

, L, . e g, . ~ . . 10 »
acoplados com os ions magnéticos, refor¢ando a idéia de que a interagdo dipolo-dipolo ™ ¢
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responsavel pela transicdo magnética que se observa em temperaturas muito baixas na maior
parte dos compostos RBa,Cu;07.s.

A estrutura cristalina do YBa,Cu3O75 supercondutor ¢ do tipo perovskita com
simetria ortorrdmbica (quando 0<6<0.5) e estd mostrada na figura 1.2. Os demais compostos
RBa,Cu307.5 t€ém a mesma estrutura, com o atomo de terra-rara (R) ocupando o sitio do Y.
Esta estrutura, esquematicamente, consiste de camadas de metal-oxigénio intercaladas por
atomos de terra-rara. A caracteristica marcante destes compostos € a presencga de dois planos
de Cu-O, separados por um plano formado pelos atomos de terra rara. Existem ainda
camadas intermedidrias constituidas por cobre, bario e oxigénio.

Em conseqiiéncia desta disposicao estrutural e da forte anisotropia planar, que se
manifesta em diversos resultados experimentais, formou-se a idéia de que os planos de Cu-O,
sd0 o0s principais responsaveis pela supercondutividade, ao passo que as camadas
intermediarias fornecem os portadores de carga. Assim, os compostos RBa,Cu;O7.
apresentam camadas de conducao (camadas de Cu-O,) e planos intermediarios atuando como

Jon 11 r A .
reservatorio de carga . Este ¢ o modelo de transferéncia de carga.

"\\..._‘
b

e=11,65A

Figura 1.2 — Estrutura cristalina da cela unitaria para o YBa,Cu;0;.s. Outros compostos do tipo RBa;Cu;0;.s

tem a mesma estrutura cristalina com o dtomo de terra-rara (R) ocupando o sitio do Y.
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A quimica geral do sistema e a quantidade de carga transferida entre os planos
atdmicos controlam o nimero de portadores na camada de conducdo. Por sua vez, a
quantidade de carga transferida depende da estrutura cristalina e da sua interagdo com a oxi-
reducdo dos 4&tomos metalicos no reservatdrio de carga.

Nestes compostos, ha dois atomos de cobre por cela unitaria que estdo dispostos na
camada de condugdo (atomos Cu2 na figura). Outro atomo de cobre (Cul) esta situado no
reservatorio de carga. Em torno do cobre Cul estdo localizados atomos de oxigénio,
formando uma coordena¢do nao-usual, que ddo origem a uma estrutura unidimensional ao
longo do eixo b da cela. Esta disposi¢ao ¢ denominada cadeias de Cu-O. Como mencionado
anteriormente, estequiometrias entre 6 e 7 atomos de oxigénio por cela unitaria podem
ocorrer. Os atomos de oxigénio que podem ser removidos ocupam sitios nas cadeias do
reservatorio de carga. Quando 7 4tomos de oxigénio estdo presentes, estes estdo
estruturalmente ordenados formando cadeias intactas de Cu-O. Quando a estequiometria
corresponde a seis atomos de oxigénio, a estrutura transforma-se em tetragonal'” e as cadeias
sdao suprimidas. Esta variagdo no conteudo de oxigénio causa uma mudanca no estado de
oxidagdo dos atomos de cobre. Um efeito importante ¢ a transferéncia de carga entre as
camadas de condugdo e o reservatorio, criando lacunas no plano de condu¢do quando os
elétrons sdo transferidos ao reservatério. Esta distribuicdo de carga pode ser medida como
uma mudanga no estado de oxidagdo dos 4&tomos de cobre nos planos de condugao.

Outro efeito marcante ¢ a relagdo entre a temperatura critica e a variagdo de 9,
mostrada na figura 1.3 '*'>. Além da regido plana observada em torno de concentraco 6tima,
onde 6 ¢ pequeno e Tc ¢ maximo, observamos outro plateau em torno de 60 K, onde a
concentragdo de oxigénio ¢ aproximadamente 6.5 (6=0.5). Este fendmeno ¢ relacionado com
a formagdo de uma nova fase ordenada, denominada de ortorrdmbica II, caracterizada pela
presenga de cadeias de cobre-oxigénio preenchidas alternadamente, gerando uma cela dupla

ao longo do eixo cristalino a'.
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Figura 1.3 — Temperatura critica para o YBa>Cu;0;.sem fungdo da concentracdo de oxigénio™.
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1.1.3 — Propriedades de transporte

A resistividade elétrica de amostras bem oxigenadas dos cupratos de alta temperatura
critica tem comportamento metalico e apresenta forte carater anisotrépico. Enquanto que nas
diregdes a e b do cristal a resistividade tem magnitude comparédvel a de sistemas metalicos
classicos, ao longo do eixo ¢ a resistividade normal apresenta valores muitas vezes maiores
que na orientagio paralela aos planos de Cu-O,. A figura 1.4 mostra um exemplo"

representativo para o YBa,Cu3;O;5 monocristalino. A anisotropia da resistividade ¢

o~

conseqiiéncia da configuracdo planar da estrutura cristalina. O grau de anisotropia
caracteristico de cada familia de cupratos e mostra que os planos reservatorios de carga

tendem a bloquear o movimento coerente de elétrons entre os planos de Cu-O,.
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Figura 1.4 — Resistividade elétrica em fun¢do da temperatura ao longo das dire¢des a, b € C para o

YBQZCM3O7_,5 15.

O método e os parametros de preparagdo das amostras t€ém forte influéncia na forma
geral da curva de resistividade elétrica em fun¢do da temperatura. Diferentemente dos
supercondutores convencionais de baixa temperatura critica, a transicdo para o estado
supercondutor ndo € tdo abrupta, ocorrendo um arredondamento nas proximidades de Tc que
¢ interpretado como uma manifestacio de flutuagdes termodinamicas. Na fase normal
observam-se regimes dominados por flutuacdes Gaussianas e genuinamente criticas,

enquanto que abaixo de Tc ocorrem flutuacdes da fase do pardmetro de ordem em sistemas
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granulares, ou efeitos de deriva de vortices em monocristais quando campos magnéticos sao
aplicados.

A largura da transicdo ¢ maior em amostras policristalinas desordenadas, onde, além
da granularidade intrinseca associada aos cristalitos, defeitos estruturais variados (poros,
deslocagoes, intersticios e vacancias de oxigénio) contribuem para a modulagdo espacial do
parametro de ordem em escala comparavel a do comprimento de coeréncia. Em muitos destes
casos, observa-se que a derivada da resistividade elétrica em relagdo a temperatura apresenta
uma estrutura na forma de dois picos (figura 1.5) nas proximidades de transi¢do. Isto sugere
que o estabelecimento do fendmeno da supercondutividade ocorre segundo um processo de
duas etapas'®. O pico de maior temperatura corresponde ao estabelecimento do estado
supercondutor no interior dos graos, enquanto que o maximo de mais baixa temperatura ¢
conseqiiéncia de um processo de percolagdo controlado pelas ligacdes fracas entre os graos.
Este acoplamento intergrdo pode ser conseqiiéncia de tunelamento Josephson ou efeito de
proximidade, ¢ ¢ dependente da temperatura, da densidade de corrente aplicada e do campo
magnético. Assim, num sistema granular, com a diminui¢do da temperatura, inicialmente os
graos tornam-se supercondutores. Porém, as fases do pardmetro de ordem em cada grdo
flutuam incoerentemente até o estabelecimento de uma ordem de longo alcance através da
ativacdo das ligacdes fracas em temperaturas mais baixas do que a temperatura de
pareamento intrinseca (supercondutividade estabelecida no interior dos graos). O

ordenamento de longo alcance se traduz no estabelecimento do estado de resisténcia nula.
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Figura 1.5 — Transi¢do supercondutora em dois estagios para o YBaZCu307_5.1 6
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Quando se estudam as propriedades de transporte eletronico da amostra na presenca
de campos magnéticos aplicados, observa-se o enfraquecimento das ligagdes intergranulares.
Dessa forma, ocorre um alargamento na transi¢ao e, conseqiientemente, uma diminui¢ao da
temperatura na qual é estabelecido o estado de resisténcia nula'’. Efeito similar é provocado
pelo aumento da densidade de corrente elétrica. Caso o campo magnético seja
suficientemente alto, a supercondutividade ¢ afetada no interior dos grios e a dinamica de
vortices de Abrikosov passa a desempenhar um papel fundamental nos efeitos dissipativos'®,

também originando um alargamento na transigao.

1.1.4 — Propriedades magnéticas

Aplicando-se campo magnético a um supercondutor no estado normal (T > Tc), e
resfriando-o através da transigdo, observaremos a expulsdo abrupta de parte ou da totalidade
do fluxo magnético do seu interior em T = Tc. Este fendmeno ¢ conhecido como efeito
Meissner, o qual constitue-se numa das caracteristicas mais fundamentais do estado
supercondutor. Para os supercondutores RBa,CuszO7.5 , que sdo do tipo II, o estado Meissner
(com expulsao total do fluxo magnético, constituindo um diamagnetismo perfeito) ocorre até
o campo critico inferior He, cujo valor em temperatura nula é aproximadamente 500 Oe'’.
Em temperaturas proximas de Tc, este campo critico diminui sensivelmente. Acima de Hc, a
energia de superficie do supercondutor torna-se negativa, favorecendo a penetragio parcial
do campo magnético em seu interior na forma de linhas de fluxo quantizadas (vortices de
Abrikosov). Apesar disto, a supercondutividade se mantém até o campo critico superior, Hc,
o qual alcanga valores superiores a 100 T em®® T=0. Assim, para valores de campos
magnéticos correspondentes a Hcy < H < Hco, consideramos que o sistema encontra-se na
fase mista, onde o material ¢ subdividido em regides supercondutoras e regides normais.
Logo, a fase mista ¢ caracterizada pela existéncia de um efeito Meissner incompleto devido a
penetragio parcial do fluxo magnético na forma dos vortices de Abrikosov. A medida que a
intensidade do campo magnético aproxima-se de Hco, a densidade de vortices aumenta até
que, em Hcy, 0s nucleos normais dos voértices percolam e a supercondutividade é suprimida.

Em um supercondutor homogéneo na fase mista, os vortices arranjam-se no interior
da amostra formando uma rede hexagonal denominada de rede de Abrikosov. Entretanto, a

grande maioria das amostras dos cupratos supercondutores ¢ granular. Nestes materiais, o
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acoplamento entre os grdos supercondutores ¢ feito por efeito de proximidade ou por
tunelamento Josephson. Devido ao fato de que estes acoplamentos sdo fracos, o campo
magnético penetra com maior facilidade e profundidade na regido situada entre os graos.
Dessa forma, ¢ definido o campo critico de Josephson Hcij, menor que Hei, € que mede a
blindagem do fluxo magnético através das jungdes fracas. Portanto, quando H > Hcyj, o
campo magnético externo penetra no supercondutor na forma de vortices intergranulares de
Josephson. A diferenca basica entre os vortices de Abrikosov e de Josephson € que este
ultimo passa através de regides intergranulares, onde o parametro de ordem ¢ fraco ou nulo, e
ndo através do grao (caso do vortice de Abrikosov). Os vortices de Josephson sdo
caracterizados por apenas um comportamento critico: o comprimento de penetracdo de
Josephson, que mede a escala espacial onde sdo definidas as correntes de blindagem. Os
vortices de Abrikosov, ao contrario, dependem do comprimento de coeréncia intrinseco, que
descreve a secdo transversal do car6¢co normal atravessado pelo campo magnético e do
comprimento de penetracdo de London intergranular.

Outra caracteristica magnética interessante nestes compostos ¢ a existéncia do
fenomeno de irreversibilidade magnética, que pode ser observada em experimentos de
magnetizacdo DC (ou magnetoresisténcia) realizados segundo os procedimentos descritos a
seguir:

o ZFC (Zero Field Cooled): Diminui-se a temperatura através da transi¢do para
o estado supercondutor na auséncia de campo magnético. Quando a amostra se encontra em
baixas temperaturas, aplica-se o campo e faz-se a medida da magnetizacdo durante seu
aquecimento. Um momento fortemente diamagnético ¢ em geral observado, o qual representa
a expulsdo do fluxo magnético devido a blindagem originada pela circulagdo das
supercorrentes na superficie da amostra.

o FC (Field Cooled): O campo magnético ¢ aplicado quando a amostra se
encontra no estado normal e a coleta de dados ¢ feita durante o resfriamento através de Tc.
Observa-se um momento diamagnético causado pelo efeito Meissner, correspondendo a
expulsdo parcial do fluxo magnético aplicado. Realizando-se as medidas durante o
aquecimento da amostra apds o resfriamento em campo, o procedimento ¢ denominado de
FCW (Field Cooled Warming).

Quando se examinam curvas ZFC e FC, como no exemplo da figura 1.6 *', nota-se
que abaixo de uma certa temperatura, Ti (< Tc¢), que € fungdo do campo aplicado, o material

exibe um comportamento magnético ndo-reversivel. Na regido T > Tiy, as curvas ZFC e FC
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convergem em um comportamento reversivel. O fendmeno surpreendente € a existéncia deste
regime reversivel na regido Tiy < T < Tc¢ (que pode se estender por varios graus nos
compostos RBa,Cu3;075), uma vez que o aprisionamento dos vortices por defeitos no
material (pinning) poderia fazer com que Ti, e T¢ fossem praticamente coincidentes, tal

como ocorre nos supercondutores metalicos de baixa temperatura critica.

ZFC

i ] I
0 10 20 30

i

Figura 1.6 — Ocorréncia do fenémeno de irreversibilidade magnética a partir de medidas de

magnetiza¢io DC realizada segundo os procedimentos ZFC e FC para uma amostra de’’ La;.Ba,Cul,.,.

Realizando-se as medidas de magnetizagdo DC ou magnetoresisténcia sob diferentes
campos magnéticos aplicados, podemos determinar uma linha de irreversibilidades através de
um diagrama de fases H x T. Esta linha separa uma regido de altas temperaturas
magneticamente reversivel de uma regido de baixas temperaturas magneticamente
irreversivel. A linha de irreversibilidades magnéticas ¢ uma das propriedades mais estudadas
nos cupratos supercondutores. Porém, a sua interpretacdo, do ponto de vista tedrico, ainda se
encontra em discussao.

A irreversibilidade magnética nos supercondutores do tipo II origina-se a partir do
movimento dos vortices. Este movimento ¢ relacionado a energia de ativagdo térmica dos
vortices, os quais conseguem superar as forgas de aprisionamento. Na regido magneticamente
reversivel, os vortices t€ém energia suficiente e podem se mover livremente, enquanto que em
temperaturas abaixo de Tj;, a mobilidade ¢ restingida e os vortices permanecem aprisionados

nos centros de pinning.
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1.2 — Os sistemas AuFe x at% e AuMn x at%

1.2.1 — Vidros-de-spin

Os materiais chamados de vidros-de-spin sd3o magneticamente desordenados e
frustrados. O interesse por suas propriedades fisicas surgiu a partir dos anos de 1970. Neste
trabalho estamos interessados nos vidros-de-spin classicos, que sdo formados a partir da
dilui¢do de impurezas magnéticas (metal de transi¢do 3d) em uma matriz de metal nobre.

Uma das principais caracteristicas magnéticas destes compostos ¢ a existéncia de um
pico agudo, do tipo cuspide, no comportamento da susceptibilidade magnética AC em fungao
da temperatura. Os primeiros experimentos de susceptibilidade magnética em vidros-de-spin
de AuFe X at%, em baixos campos magnéticos, foram realizados por Canella ¢ col.””
utilizando uma ponte de indutdncia mutua com alta sensibilidade. Nestas experiéncias o
campo magnético aplicado foi de 5 mT (5 Oe). A variacdo da susceptibilidade magnética em
fun¢do da temperatura para alguns compostos de AuFe X at% estd mostrada na figura 1.7,

que ilustra o comportamento tipico da susceptibilidade magnética nos sistemas vidro-de-spin.

X rt0‘3emu/cm’ )
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Figura 1.7 — Susceptibilidade magnética AC medida® para o vidro-de-spin AuFe X at% e campo

aplicado H = 5 Oe. A temperatura e a intensidade do pico aumentam com o aumento da concentragdo.
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O comportamento representado na figura 1.7 ¢ a assinatura de uma “transi¢do de
congelamento”, que ocorre na temperatura Tg (definida pela cuspide), de um estado
paramagnético de alta temperatura para um estado cooperativo no qual os spins das
impurezas magnéticas sdo congelados em diregdes aleatérias. Em medidas de
susceptibilidade DC (um exemplo esta ilustrado na figura 1.8) observa-se, abaixo da
temperatura onde ocorre o cuspide, o surgimento de efeitos de irreversibilidade magnética
em medidas realizadas segundo os procedimentos ZFC e FC. Associado a descricao do
comportamento magnético destes sistemas, estdo os conceitos de desordem e frustracdo, a
qual resulta da competicio entre interacdes conflitantes. A natureza deste tipo de
ordenamento bem como sua descricdo tedrica ainda ¢ objeto de discussdo entre os
pesquisadores da area.

Nas proximas sec¢oes, serdo apresentadas as propriedades fisicas das ligas diluidas que
sdo pertinentes a realizacdo deste trabalho. Posteriormente, serd apresentada uma breve
revisdo de algumas das idéias teoricas utilizadas para descrever o comportamento dos vidros-

de-spin.
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Figura 1.8 — Comportamento da susceptibilidade magnética DC em func¢do da temperatura para um vidro-de-
spin AuFe 8at%. Observa-se um pico agudo que denota a temperatura de congelamento dos spins e o fenémeno

de irreversibilidade magnética na fase ordenada, que é evidenciada pela diferenca entre as curvas ZFC e FC.

Como mencionado anteriormente, os vidros-de-spin confeccionados para a realizagao

deste trabalho sao os conhecidos sistemas formados pela dilui¢ao de 4&tomos magnéticos em
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um metal nobre. Para a formagdo deste tipo de materiais, sdo considerados dois critérios
basicos™: (a) a presenca de bons momentos magnéticos, ou seja, a temperatura de Kondo
deve ser inferior a 1 K, de tal forma que ndao hd complicacdes decorrentes do
enfraquecimento dos momentos locais em baixas temperaturas; (b) a existéncia de uma boa
solubilidade, tal que ao menos 10at% do metal 3d possa ser dissolvido no metal nobre
hospedeiro. Este ultimo critério, em conjuncdo com um processo de homogenizagao
especifico a cada sistema, assegura que as impurezas se distribuem aleatoriamente. Além dos
compostos arquétipos CuMn e AuFe, hd somente trés outros sistemas de vidros-de-spin
simples que podem ser formados pela combinacdo entre metal nobre e metal de transicao:
AuCr, AuMn e AgMn. Propriedades fisicas, como a susceptibilidade magnética em baixos
campos e a resistividade elétrica, sdo muito similares para estes cinco sistemas. Outras
combinagdes apresentam problemas, tanto pela temperatura Kondo elevada e/ou,
especialmente, pelo baixo limite de solubilidade.

As ligas preparadas e estudadas neste trabalho sdo os sistemas AuFe x at% (X =8, 12,
15, 18 e 21) e AuMn 8at%. No intervalo de concentracdo de ions magnéticos nas amostras
de nosso interesse, os sistemas sao solugoes solidas onde os atomos de Fe ou Mn substituem
atomos de Au na estrutura cristalina fcc do ouro. Assim, estes sistemas sdo caracterizados por
desordem quimica e estrutural. No entanto, cuidados especiais devem ser tomados no
tratamento térmico ao qual sao submetidas estas ligas, pois ha uma tendéncia de segregacao

tanto do Fe quanto do Mn quando diluidos em Au.

1.2.2 — Sistemas reentrantes

O comportamento magnético dos sistemas formados a partir da diluicdo de impurezas
magnéticas em uma matriz de dtomos de metal nobre depende da concentragdo dos ions
magnéticos. Quando se estuda a susceptibilidade magnética AC em fun¢do da temperatura
para o sistema AuFe X at% em diferentes concentracdes de Fe, observa-se que a magnitude
do pico aumenta fortemente com o acréscimo de impurezas magnéticas. Em concentragdes
superiores®® a X ~ 15.0 ocorre, a medida que a temperatura ¢ diminuida, o aparecimento de
uma transi¢do do estado paramagnético para um estado do tipo ferromagnético em uma
temperatura Tc. Em temperaturas mais baixas, ocorre uma transi¢do analoga aquela dos

vidros-de-spin, correspondente ao congelamento dos spins em orientagdes aleatorias e que se
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manifesta experimentalmente na presenca de campos magnéticos fracos ou moderados.
Acredita-se que, em razdo da frustragdo, o sistema “reentra” para uma fase desordenada do
tipo vidro-de-spin. Estes sistemas sdo conhecidos como sistemas reentrantes™. A figura 1.9
ilustra a evolucdo do comportamento magnético do AuFe X at% com relacdo a concentragdo
de ions magnéticos. Para X > 16, aproximadamente, a susceptibilidade caracteriza o
comportamento reentrante.

Em contraste com os vidros-de-spin candnicos (baixas concentragdes de Fe), nos
sistemas reentrantes as curvas de susceptibilidade magnética mostram caracteristicas de
ordenamento ferromagnético (ver figura 1.9). As curvas apresentam um aumento
pronunciado de y (T) denotando a posi¢do da temperatura de Curie, Tc. Abaixo de Tc, y (T)
varia lentamente com a temperatura, evidenciando efeitos de magnetizagao limitada pelo
fator desmagnetizante. Em temperatura mais baixa, observa-se uma queda abrupta em y (T)
indicando o estabelecimento de um estado com ordem do tipo vidro-de-spin. A temperatura
Tg ¢ dada, aproximadamente, pelo ponto em que y (T) diminui fortemente a partir do plateau

determinado pelos efeitos desmagnetizantes.
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Figura 1.9 — Susceptibilidade magnética AC para os sistemas AuFe X at%. Nos materiais reentrantes
(x>15.0), observa-se a ocorréncia de uma transig¢do paramagnética — ferromagnética em altas temperaturas,

seguida de uma transigdo do tipo vidro-de-spin em temperaturas mais baixas.
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As medidas de magnetizagio DC em funcdo da temperatura segundo os
procedimentos ZFC e FC (ver figura 1.10) mostram que os efeitos de irreversibilidade
magnética estdo presentes em temperaturas abaixo de Tg na situacdo em que baixos campos

magnéticos sao aplicados.
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Figura 1.10 — Magnetiza¢do DC medida em fun¢do da temperatura para uma amostra reentrante de

AuFe 18at%, mostrando os efeitos irreversiveis abaixo de Tg..

1.2.3 — Propriedades magnéticas e diagrama de fases

Virias técnicas experimentais sdo empregadas no estudo das propriedades magnéticas
dos vidros-de-spin e dos sistemas reentrantes, tais como a magnetizagdo em func¢do da
temperatura ¢ do campo aplicado, a histerese, a remanéncia magnética, as propriedades de
transporte e outras.

Nos vidros-de-spin, os acoplamentos ferromagnéticos e antiferromagnéticos ocorrem
com igual intensidade e probabilidade, de forma que o sistema evolui de uma fase
paramagnética diretamente para um estado de congelamento de spins em dire¢des aleatdrias.
Em temperaturas acima da temperatura de congelamento Tg, uma forma modificada da lei de

Curie-Weiss™ pode ser ajustada aos dados de susceptibilidade magnética:

x =ng’ 1, S(S +1)/3k, (T - 0) (1.1)
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onde o momento efetivo e 6 (temperatura de Curie paramagnética) sdo fungdes da

concentragdo e n ¢ a densidade de ions magnéticos.
Para temperaturas baixas, no sistema AuFe, }((T ) = )((0)+ bT" ,comn = 2. Assim,
x extrapola para um valor finito quando T—0 e uma razio ;((0)/ ;((T g)z 0.6 ¢ obtida para

concentracdes magnéticas entre 0.1 e alguns 4&tomos por cento.
Algumas das propriedades magnéticas para vidros-de-spin do sistema AuFe X at%

estdo listadas na tabela 1.1.

@ | T40) [ p — g Js(s+D) | 20)/4r,) | 9®)
0.1 2.1 ~3.3 0.6 ~0
0.2 3.0 ~3.3 0.6 ~0
0.5 5.4 ~3.3 0.6 ~0
0.9 8.5 3.4 0.5 ~-2

AuFe 1.0 9.0 - - -
2.0 13.9 3.6 05 ~-1
5.0 22.2 4.9 0.39 ~15
7.6 27.9 7.1 0.27 ~4
12 36.0 114 0.11 ~12
13 38.0 155 0.11 ~17

Tabela 1.1 — Propriedades magnéticas obtidas a partir de medidas de susceptibilidade AC em baixo

campo magnético aplicado para vidros-de-spin de AuFe X at% .

Nos sistemas reentrantes, por outro lado, ocorre um desequilibrio nas interagdes, de
modo que o sistema atinge um estado de tipo vidro-de-spin apds passar por uma fase
intermediaria com caracteristicas ferromagnéticas. A reentrdncia®® resulta quando a
concentragdo das impurezas magnéticas ¢ aumentada a partir da regido onde ¢ observado o
comportamento do tipo vidro-de-spin simples.

O diagrama de fases da figura 1.11 para o sistema AuFe X at%, determinado® a partir
de medidas de susceptibilidade magnética AC, espectroscopia Mdssbauer e ressonancia de

spin eletronico, mostra que trés fases magnéticas podem ser identificadas.
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Figura 1.11 — Diagrama de fases magnéticas para o sistema AuFe X at% em fun¢do da concentragdo
5

do ion magnético™.

O diagrama de fases nos permite visualizar que na regido de baixas concentragdes de

Fe (menor que ~ 13at%) o sistema evolui, em baixas temperaturas, da fase paramagnética
(indicada por P) para um estado fundamental de tipo vidro-de-spin (regido sg). A linha que
delimita estas regides ¢ dada pela temperatura de congelamento Tg. No intervalo entre 16at%
e 25at%, a medida que a temperatura decresce, o sistema passa de um estado paramagnético
para um comportamento tipo ferromagnético e, em baixas temperaturas, o sistema reentra
para um estado desordenado (regido f+sg) do tipo vidro-de-spin. Os autores diferenciam as
fases reentrante e vidro-de-spin. Porém, o comportamento de muitas propriedades fisicas nos
dois estados ¢ muito similar. Na regido de transi¢do, em concentragdes entre 13 e 16at%, os
autores identificam uma fase do tipo ferromagnética em temperaturas intermediarias (fase f").
Em tal regido de concentragdes, o “canting” dos momentos magnéticos de Fe ¢
particularmente pronunciado. Em concentra¢des de ions de Fe acima de 26at%, a transi¢dao
para um estado do tipo vidro-de-spin ndo ¢ mais identificada e o sistema apresenta apenas a

passagem de uma fase paramagnética diretamente para o estado ferromagnético.
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1.2.4 — Propriedades de Transporte

A resistividade elétrica p de um metal magnético ¢ facilmente medida, ainda que nem
sempre o resultado ¢ de facil interpretacdo. Devido a seu potencial como fonte de
informacdo, muitos estudos experimentais sistematicos de transporte elétrico foram
realizados?**”*® no CuMn, AuMn, AuCr, AuFe e AgMn. Os resultados ndo mostram nenhum
tipo de anomalia nas proximidades de Tg para estes sistemas. A figura 1.12 mostra um
exemplo para o AuFe 8at%. Curvas de magnetoresisténcia seguem a mesma linha e ndo
permitem a identificagdo de Tg. Mesmo sob fortes pressdes aplicadas, ndo se observam
efeitos” em p (T) nas proximidades de Tg. Um bom numero de trabalhos teéricos™>%!

foram propostos com o objetivo de descrever a dependéncia de p com a temperatura nos

vidros-de-spin.

T T T T T T T T T T T
0,76 | -
0,74 | -
€ o72f -
G
S o70f .
o
(0N
068 AuFe 8at%
pOH =0T
0,66 [ .
! | ! | ! | ! | ! | !
0 50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Figura 1.12 — Comportamento da resistividade elétrica em fun¢do da temperatura para uma amostra

de AuFe 8at% em campo magnético nulo. Ndo é observado qualquer tipo de anomalia em Tg.

Medidas de efeito Hall sao uteis no sentido de se identificar se a condugao elétrica ¢é
feita por elétrons ou lacunas. A dependéncia do efeito Hall com a temperatura e o campo foi
originalmente estudado por McAllister e Hurd*® nos sistemas CuMn, AuMn, AuFe e AgMn.

. A - 3233 . A . A .
As figuras 1.13A e 1.13B demonstram a existéncia™”” de um pico andomalo na resisténcia
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Hall extraordinaria de vidros-de-spin tipicos, cuja temperatura coincide com a temperatura de
congelamento Tg observada em medidas de susceptibilidade magnética AC. Isto mostra que
uma correlacdo muito estreita existe entre estas duas quantidades. Porém, a existéncia deste
pico ¢ limitada a regido de baixos campos magnéticos, ocorrendo o seu arredondamento na

presenca de campos magnéticos mais intensos (ver figura 1.13B).

sor 5 e | ' :
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o \ = | | ™ \ ! 2 oao0 T |
0k / \ AN 46 =E=E {7- \ : I
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Figura 1.13 — Parte A: curva superior ilustra a dependéncia da constante Hall Ry em fungdo de T para uma
amostra de AuFe 3at% *. O resultado de susceptibilidade magnética AC para a mesma amostra corresponde a
curva inferior no grdfico. Parte B: dependéncia com a temperatura para a constante Hall observada na
amostra de AuMn 8.1at% sob diferentes campos magnéticos aplicados™. O efeito Hall permite a obtengdo da

temperatura de congelamento Tg dos vidros-de-spin.

Os efeitos de irreversibilidade sdo observados nos resultados de efeito Hall
extraordinario segundo os procedimentos ZFC e FC para baixos valores de campos
magnéticos, conforme ilustra a figura 1.14. A discussdo do efeito Hall nos vidros-de-spin
serd apresentada posteriormente em uma se¢do especifica, pois se constitui num dos tdpicos

centrais abordados neste trabalho.
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Figura 1.14 — Efeitos de irreversibilidade sdo observados abaixo da temperatura de congelamento Tg na

variagdo da constante Hall extraordinaria com a temperatura quando aplicam-se campos magnéticos fracos.

Uma propriedade de transporte interessante ¢ o poder termoelétrico. Canella e
colaboradores® foram os primeiros a medir o poder termoelétrico em alguns dos vidros-de-
spin. Porém, nenhuma anomalia em Tg foi percebida. Contudo, Foiles e colegas™ mediram o
poder termoelétrico para o sistema AuMn X at% (figura 1.15) e apontaram que a temperatura

na qual o poder termoelétrico muda de sinal corresponde a temperatura Tg.

T (K
| 1 ! ;

-8+

Figura 1.15 — Poder termoelétrico S (T) para a liga AuMn em diferentes de concentragdes de Mn. Um
mdximo positivo em baixas temperaturas é observado seguido de uma reversdo de sinal em uma temperatura

que coincide com a temperatura de congelamento observada em medidas de susceptibilidade.



2. Conceitos Teodricos

Neste capitulo serdo discutidos os fundamentos teodricos necessarios ao
desenvolvimento deste trabalho. Temas como os efeitos das flutuagdes termodinamicas na
condutividade elétrica e a linha de irreversibilidades magnética em supercondutores
granulares serdo abordados. Também serd discutido o conceitos de desordem nao-trivial,
associada a frustracdo e serd apresentado o modelo chiral aplicado aos cupratos
supercondutores granulares e aos sistemas magnéticos do tipo vidro-de-spin. Todos estes

assuntos sao relevantes na busca de um entendimento dos resultados experimentais obtidos.

2.1 - Flutuagbes termodinamicas e a linha de

irreversibilidades magnéticas nos supercondutores granulares

Sabe-se que as flutuagdes termodinamicas desempenham um importante papel na

%, Nos supercondutores de baixa

descricio das transicdes de fase de segunda ordem’
temperatura critica podemos descrever a transi¢ao para o estado supercondutor em termos da
teoria de Ginzburg-Landau (GL)*’. Neste caso, os efeitos de flutuagdes térmicas na amplitude
do parametro de ordem nas proximidades da transicdo supercondutora sdo pequenos € podem
ser bem descritos através da aproximacdo Gaussiana, na qual pequenas flutuacdes nao

interagentes sdo consideradas. Assim, na expressao para a energia livre de GL apenas o
. 2, y ree
termo proporcional a |1//| ¢ levado em conta. Porém, os cupratos de alta temperatura critica

apresentam caracteristicas distintas dos supercondutores convencionais, como a acentuada
anisotropia planar ¢ o pequeno comprimento de coeréncia. Neste caso, os efeitos das
flutuagdes termodinamicas na amplitude e na fase do parametro de ordem devem ser
considerados em temperaturas proximas a transicdo supercondutora. Algumas propriedades

fisicas, como a condutividade elétrica, t€m o comportamento completamente modificado nas
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proximidades da transicdo devido a efeitos de flutuagdes termodindmicas. Nas temperaturas
imediatamente acima de T¢, os efeitos das flutuagdes termodinamicas na amplitude do
parametro de ordem sdo mais evidentes, ao passo que, sob a aplicacdo de campos
magnéticos, os efeitos de flutuacdo na fase do pardmetro de ordem sdo significativos em

temperaturas inferiores a T, como sera discutido posteriormente.

2.1.1 — Flutuacoes na condutividade elétrica em T > T

Um estudo tedrico pioneiro sobre o efeito das flutuacdes termodindmicas na
condutividade elétrica nas proximidades da transi¢io supercondutora foi apresentado® por
Azlamazov-Larkin em 1968. Estes autores demonstraram que o efeito provocado pelas
flutuacdes termodindmicas ¢ dependente da dimensionalidade do sistema.

Muitas s3o as contribui¢des tedricas para descrever as manifestacdes das flutuacdes
na condutividade (paracondutividade). Dentre estas destacam-se as teorias de Aslamazov-

Larkin (AL)*®, de Maki-Thompson (MT)** e 0 modelo de Lawrence-Doniach (LD)™.

A Contribuicio de Aslamazov-Larkin

Este modelo considera a presenga de pares de Cooper fora do equilibrio em
temperaturas pouco acima da transi¢io supercondutora®. A presena destes pares
metaestaveis acarreta a existéncia de um novo canal de transferéncia de carga nao-
dissipativo. O célculo desta contribuicdo ¢ feito com base na teoria BCS tratada na
aproximagdo de campo médio. Porém, uma derivagdo a partir da teoria GL dependente do
tempo ¢ também possivel.

A contribui¢do AL para o excesso de condutividade Ac (ou paracondutividade,
definida como Ac = ¢ — og, onde o ¢ a condutividade total e or ¢ a contribuigdo regular, que

ndo ¢ divergente) depende da dimensionalidade do sistema. Em particular, os expoentes

o N d L . o
criticos sdo dados por 4 =2 - 7 onde d ¢ a dimensionalidade. As previsdes para 0 excesso

de condutividade Ac sdo:
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2

e
=—— ¢ ?2 3D), 2.1
O 3212(0) (3D) (2.1
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€ -1
A = 2D), 2.2
O 16hs8 (2D) (2.2)
m e’é(0) -
_E 1D), 23
Oy 16 ha & (1D) (2.3)
T-T,.

onde ¢& (0) ¢ o comprimento de coeréncia extrapolado a temperatura nula, ¢ =

temperatura reduzida, s ¢ a espessura do filme no caso 2D e a ¢ a area da secdo transversal de

uma amostra filamentar.

A contribuicdo de Maki-Thompson

Esta contribui¢do se deve ao espalhamento eldstico e coerente que acontece com
elétrons que compdem os pares de Cooper. Esta contribui¢do ¢ bastante sensivel a processos
que podem alterar a funcdo de onda eletronica. Desse modo, o tempo de vida das quasi-
particulas correlacionadas ¢ extremamente curto, sendo limitado por processos tais como o
espalhamento elétron-fonon, o espalhamento por impurezas magnéticas e pela aplicacdo de
campos eletromagnéticos. Este ultimo ¢ responsavel pela quebra de simetria por reversao
temporal, resultando no despareamento. A contribui¢do de MT ¢é pequena se comparada a de

AL no caso dos cupratos de alta temperatura critica™.

O modelo de Lawrence-Doniach

Lawrence e Doniach®® desenvolveram um modelo levando em consideragio a
anisotropia planar e as equacdes de GL, o qual pode ser aplicado a supercondutores nos quais
o parametro de ordem seja fracamente acoplado em camadas adjacentes mediante
tunelamento Josephson. Este modelo pode ser aplicado aos supercondutores de alta

temperatura critica e a expressao para o excesso de condutividade ¢ dada por

Ao, = eTz 1+(2§CS(DJ 2 : (2.4)
16?{—1)

C
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onde s € o espacamento entre as camadas e &(7) ¢ o comprimento de coeréncia na dire¢do
perpendicular as camadas.

A equagdo (2.4) expressa um crossover de um regime bidimensional para um
comportamento 3D que ocorre quando a temperatura se aproxima de Tc. Se o espacamento
entre os planos supercondutores for maior que o comprimento de coeréncia na dire¢do
perpendicular a estes, os mesmos estardo desacoplados e teremos um regime 2D, sendo que a
equagao (2.4) recai na equagao (2.2). Por outro lado, se &(7) > s, os planos estardo acoplados

e teremos um regime tridimensional, com a equag¢do (2.4) recaindo na equagao (2.1).

Flutuacdes Criticas

O critério de Ginzburg delimita a validade da teoria GL, de modo que, numa regido
de temperaturas proximas a T¢ a termodinamica do supercondutor ndo pode mais descrita em
termos da teoria de campo médio, que € valida somente na regido dominada pelas flutuacdes
Gaussianas. Primeiramente, a temperatura onde ocorre a transi¢ao ¢ distinta daquela prevista
pela teoria de Ginzburg-Landau. Ademais, as propriedades criticas divergem com expoentes
diferentes dos expoentes Gaussianos, os quais dependem exclusivamente da
dimensionalidade do sistema. Nas proximidades da transi¢do, as flutua¢des tendem a
interagir tornando-se correlacionadas. O alcance destas correlagdes torna-se infinito em
T = Tc. Esta regido ¢ chamada de genuinamente critica e o estudo dos efeitos de flutuacdes
na condutividade deve ser feito com base nas teorias de scaling estatico e dindmico®', que
governam a fenomenologia nas proximidades da transi¢do para o estado supercondutor.

Na regido genuinamente critica, espera-se que ocorra uma divergéncia no excesso de
condutividade em T¢ segundo a expressao:

Ac = Ae™ = 4gr=dn) (2.5)
onde 4 ¢ uma amplitude, v é o expoente critico para o comprimento de coeréncia, z é 0
expoente critico dinamico, d ¢ a dimensionalidade e # ¢ o expoente critico da fungdo de
correlacdo para o pardmetro de ordem.

As propriedades supercondutoras dentro da regido critica sdo analogas as do modelo
3D-XY, considerando-se um parametro de ordem complexo com 2 componentes. Dentro
deste modelo, v assume o valor aproximado de 0.67. De acordo com o trabalho de Lobb42,
existem dois regimes para a condutividade dentro da regido critica, um estatico e outro

dindmico. Independentemente de qual regime seja, o expoente v assume o mesmo valor,
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enquanto que o expoente z assume valores diferentes. No regime critico dito estatico teremos
z = 2, conservando o valor da teoria de campo médio. Supondo-se que # = 0, obtemos
A =0.67. Aproximando-se ainda mais de Tc, teremos um crossover para um regime critico
dito dinamico, no qual z = 3/2, resultando em 4 = 0.33 para o expoente da condutividade em

sistemas 3D.

Sistemas Inomogéneos

O modelo AL foi desenvolvido para supercondutores homogéneos. Para estender
estes resultados para materiais inomogéneos, Char e Kapitulnik® aplicaram o modelo de
percolacdo a teoria AL. Acima de T¢, o supercondutor ¢ considerado homogéneo, com
dimensionalidade d, quando a escala de comprimento L das regides homogéneas for maior
que o comprimento de correlagdo do problema de percolagdo &p.

Por outro lado, se o comprimento de correlagdo de percolagdo ¢p for maior que L,

deve-se considerar o material inomogéneo como um fractal aleatorio com dimensao espectral

~

d . Neste caso, a contribuigdo direta as flutuagdes da condutividade do tipo AL depende da

temperatura reduzida como

AGy =g, (2.6)
~ d
onde A= 2—5 . (2.7)

Este resultado ¢ geral para qualquer fractal. No caso de um agregado de percolagdo,

d~ % para todas as dimensionalidades. Nesta situacdo, espera-se que A ~133.

Em sistemas fortemente desordenados, nas imediacdes de T¢c o comprimento de
coeréncia diverge, eventualmente tornando-se maior que o comprimento de correlagdo tipico
da estrutura de desordem. Neste limite, o sistema torna-se efetivamente homogéneo, fazendo
com que o espaco relevante as flutuacdes adquira uma dimensionalidade inteira. Assim,
espera-se que regimes Gaussianos em temperaturas afastadas de T¢ sejam afetados pela
desordem. Porém, nas vizinhangas imediatas da temperatura critica um crossover para um
comportamento homogéneo pode ocorrer.

Se a fractalidade do espago de flutuagdes também for relevante na regido critica, o

expoente obtido através da relagdo (2.5) passa a ser descrito como

ﬂsé@—ﬂ (2.8)
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para sistemas 3D. Na relacdo acima foi feita a suposicdo que v = 4/3, como no caso do
~ 44

problema de percolacio™ e n = 0. Como a desordem tende a aumentar os tempos de

relaxacdo em comparacdo com a dinamica de campo médio do caso ordenado, devemos

esperar z > 2.

2.1.2 — Flutuagoes em T < T¢ - Sistemas supercondutores

granulares

Conforme foi apresentado anteriormente na se¢do 2.1.1, a transi¢do resistiva da fase
normal para o estado supercondutor nos materiais granulares pode ser descrita como um
processo de duas etapas. Este fendmeno ¢ entendido supondo-se que o pareamento estabiliza
o estado supercondutor em regides mesoscopicas da amostra (graos) em Tc. Em temperaturas
inferiores ocorre um processo do tipo percolagdo que ativa ligagdes fracas entre os graos
supercondutores, conduzindo o sistema a um estado com coeréncia de fase de longo alcance
e resisténcia nula. Muitos autores consideram que este processo corresponde a uma transi¢ao
de fase termodindmica, cuja temperatura critica Ty € inferior a T¢ e € praticamente
coincidente com a temperatura que denota o estabelecimento de estado de resisténcia nula®.
A ativacao das jung¢des fracas entre os graos depende fortemente da temperatura, da corrente
elétrica de medida e do campo magnético externo. As jungdes podem ser do tipo Josephson
ou por efeito de proximidade. Na regido entre Tc e Tcp, dominam as flutuagdes na fase do
parametro de ordem. Assim, desordens a nivel mesoscOpico € macroscopico passam a ser
relevantes.

Devido a presenca de ligacdes fracas, que se distribuem de modo aleatorio tanto
espacialmente quanto nas energias de acoplamento, o supercondutor passa a mostrar
propriedades tipicas de sistemas desordenados, tais como o comportamento irreversivel na
magnetizacao e a presenga de fenomenologia critica em medidas de magnetotransporte em
baixos campos aplicados. Efeitos como a localizagdo de Anderson, percolacdo, granularidade
e outros se tornam relevantes para descrever a fenomenologia dos supercondutores
fortemente desordenados.

A fenomenologia referida acima ¢ descrita em termos de um modelo de transi¢cao

paracoerente-coerente ou de coeréncia, proposto para supercondutores granulares*®, no qual
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as fases do parametro de ordem de GL de cada grao adquirem ordem de longo alcance em

T = Tco. A figura 2.1 ilustra os estados paracoerente e coerente na auséncia de campo

magnético. A identificacdo de ambos os estados ¢ feita através da transi¢do resistiva, tal

como ¢ mostrado na figura 2.2. E importante observar que a regido dominada pelas

flutuacdes na fase do parametro de ordem (correspondente a regido paracoerente indicada na

figura) ocorre em temperaturas inferiores a temperatura critica de pareamento, Tc.

(a)

Fase do Parametro
de Ordem no Interior
do Grao

Figura 2.1 — (a) Estado Paracoerente, onde as fases do parametro de ordem GL flutuam livremente. (b) Estado

Coerente, com ordem de longo alcance na fase do pardmetro de ordem e resistividade nula. O esquema

representa o ordenamento na auséncia de campo magnético. SupGe-se também que ocorram apenas energias
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Figura 2.2 — Regioes Normal, Paracoerente e Coerente na transigdo resistiva.

A transi¢do de coeréncia ndo ¢ facilmente observada em propriedades de equilibrio

como o calor especifico e a magnetizagdo, embora se acredite que este processo corresponda
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a uma legitima transicdo de fase. Ha evidéncias da transicdo de coeréncia em experimentos
de calor especifico” numa amostra de YBa,Cus;O-5, enquanto que nas experiéncias de
magnetizacdo a observacao da transi¢ao de coeréncia ¢, em geral, mascarada pelos efeitos de
irreversibilidade magnética entre as curvas ZFC e FC, uma vez que ela ocorre em
temperaturas abaixo da linha de irreversibilidades. Além disso, a transicdo de coeréncia ¢
fortemente afetada pela presenga de um campo magnético. Campos fracos ressaltam os
efeitos de flutuacdes acima de T¢o. Porém, na medida que a intensidade do campo aumenta,
muitos vortices de Abrikosov sdo estabilizados dentro dos graos e os efeitos de dindmica de
fluxo passam a dominar as propriedades de transporte.

Um sistema supercondutor granular cléssico corresponde aquele em que os graos t€ém
tamanho tipico muito maior que o comprimento de coeréncia intrinseco do condensado
supercondutor. Nas amostras policristalinas de YBa,Cu3;O75, em que o didmetro dos graos
metalurgicos (1-10 um) é muito maior do que o comprimento de coeréncia intrinseco, tem-se
uma situacio tipica onde se deve observar os efeitos da granularidade. E importante ressaltar
que a anisotropia intrinseca das propriedades eletronicas do YBa,Cu3;O75 tem uma
importancia secunddria na transicdo de coeréncia, ja que no intervalo de temperaturas
correspondente a esta transi¢do a supercondutividade ao longo das trés dimensdes espaciais
encontra-se totalmente estabilizada no interior dos graos.

Pode-se imaginar um sistema supercondutor granular como sendo formado por um
conjunto de N graos acoplados entre si de maneira aleatéria. Como ja mencionado, as
jungdes entre esses graos podem ser do tipo Josephson (supercondutor-isolante-
supercondutor) ou por efeito de proximidade (supercondutor-normal-supercondutor).

O Hamiltoniano modelo proposto para descrever esses sistemas ¢ dado por uma

generalizacdo da energia de tunelamento de pares’’, e é expresso como

H= —ZJU. cos(é’l. -0, - Aij) . (2.9)
ij
onde J; € a energia de acoplamento entre os grios vizinhos i e j, 0; e 6; sdo as fases do

parametro de ordem dos grios i e j e o termo A4;; € dado por
2Tt~
A, =""(ddl (2.10)
P

onde A ¢é o potencial vetor e a integral de linha ¢ avaliada do centro do gréo i até o centro do

grao vizinho j.
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O modelo representado pelo Hamiltoniano de tunelamento de pares pertence a classe
de universalidade 3D-XY no caso desordenado. O arranjo granular do sistema ¢é claramente
tridimensional, ao passo que as fases (relacionadas com o fator exponencial do pardmetro de
ordem supercondutor) comportam-se como spins bidimensionais. Isto € consistente com a
ocorréncia de uma transi¢do de fase de segunda ordem paracoerente-coerente na temperatura
critica Tco. O Hamiltoniano (2.9) para um supercondutor granular de alta temperatura critica
¢ analogo aquele que descreve o comportamento de um sistema desordenado de spins
planares.

O fator A; pode introduzir frustragio no modelo*’. Como estes termos variam
aleatoriamente entre 0 a 2w, em geral, num anel fechado de grios, ndo ¢ possivel que se
encontre uma configuragdo que minimize simultaneamente as energias de acoplamento entre
todos os pares de grdos. Logo, trata-se de uma frustragdo induzida pelo campo. Contudo,
quando supde-se a existéncia de jungdes do tipo =, inerentes a supercondutores com simetria
de pareamento do tipo onda-d, e para os quais os acoplamentos J; sdo negativos, pode-se
introduzir frustracdo em anéis com nimero impar de grios™ mesmo na auséncia de campo
magnético aplicado. A introdugdo de frustragdo via a distribui¢@o aleatéria dos acoplamentos
J;i é ainda mais provavel quando houver a coexisténcia de juncdes normais e jungdes do
tipo m. No caso em que a frustracdo ¢ causada pela distribuicdo aleatoria dos acoplamentos
Jij, a descri¢do do problema € analoga a do vidro-de-spin XY na auséncia de campo aplicado.

Na presenca de campos magnéticos externos, o fator de frustragdo A; também
contribui para produzir no sistema um estado do tipo vidro-de-spin. Genericamente, o
Hamiltoniano (2.9) caracteriza um sistema chamado de “vidro supercondutor” ou “vidro-de-
fases”. Quando a aleatoriedade ¢ introduzida pelos fatores A4;, a versio do modelo ¢
denominada de “gauge-glass”. No caso em que a desordem e a frustracdo sdo introduzidos
pelos fatores J;;, denomina-se a versdo do modelo de “chiral glass”. Possivelmente, numa
situacdo real, tanto a desordem nos acoplamentos J; quanto nos fatores de calibre 4; sdo
responsaveis pela frustragao.

O modelo expresso pelo Hamiltoniano (2.9) supde implicitamente que o comprimento
de penetracdo ¢ igual ou maior que o tamanho dos graos. Pode-se, no entanto, reformular o
modelo e introduzir um termo de blindagem. Ademais, nos célculos teéricos usualmente
considera-se que os fatores J; sdo constantes e diferentes de zero apenas para os primeiros
vizinhos. Numa aproximagdo mais realistica deve-se considerar a aleatoriedade na

distribui¢do dos J;; e sua dependéncia com a temperatura e com o campo magnético aplicado.
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2.1.3 — Frustracdo e chiralidade

Dada a variedade de propriedades macrosopicas dos supercondutores, 0 nimero ¢ a
natureza das fases termodindmicas possiveis adquire central importancia. Muitos estudos
foram realizados nos supercondutores de alta temperatura critica na presenga de campos
magnéticos aplicados®. Para amostras suficientemente desordenadas, uma verdadeira fase
termodinamica com resistividade nula ¢ prevista pelo modelo de vidro-de-vortices. Contudo,
simulagdes mostram que efeitos de blindagem eventualmente desestabilizam esta fase®’. Em
campo nulo, a uUnica fase reconhecida para supercondutores “limpos” ou mesmo
desordenados ¢ a fase Meissner. Outra possibilidade, que tem sido objeto de intensos estudos
tedricos em sistemas granulares ¢ a chamada fase de vidro chiral, que foi apresentada na
secao anterior.

Os supercondutores de alta temperatura tém simetria de pareamento anisotropica,
provavelmente do tipo onda-d. Naturalmente, espera-se que esta anisotropia leve a novas
propriedades termodinamicas que ndo sdo verificadas em supercondutores do tipo onda-s,
possibilitando o surgimento de novas fases termodinamicas.

Os supercondutores de alta temperatura critica granulares ou ceramicos podem ser
considerados como uma rede de jungdes de Josephson conectadas. Uma possibilidade
sugerida para interpretar algumas manifestagdes experimentais, como o efeito Meissner
paramagnético, ¢ a existéncia de juncdes m, caracterizadas pelo acoplamento de Josephson
negativo (J < 0). Quando ocorre o tunelamento dos superelétrons através destas jungdes, a
fase do parametro de ordem supercondutor muda por um fator m. Como discutimos, uma
conseqiiéncia importante da presenca destas jungdes ¢ o surgimento de frustragdo, mesmo em
campo magnético externo nulo’'.

A frustracdo em um sistema de spins vetoriais freqlientemente leva ao ordenamento
ndo-colinear ou ndo-coplanar entre os spins, o qual pode ser caracterizado pelos chamados
graus de liberdade chirais. A chiralidade ¢ um conceito familiar na quimica molecular,
porém, a idéia de chiralidade em materiais magnéticos somente foi proposta por Villain®* em
1977.

A maneira mais simples de se introduzir o conceito de chiralidade™ ¢é através do

modelo XY, definido pelo Hamiltoniano

H==37,8-8;==3 Jcos(4,4)) . (2.11)
y ij
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onde §i = (cosg,,seng,) ¢ o vetor unitario de spin. O modelo dado pela equagdo acima ndo

leva em consideragdo o campo externo e os efeitos de blindagem.
Para um melhor entendimento do conceito de chiralidade, consideramos uma rede
triangular 2D e assumimos que a interacdo entre os spins € uniforme e antiferromagnética

(J,; =J <0), conforme a ilustragdo da figura 2.3. O estado fundamental ¢ dito “canted” e

frustrado, pois ndo € possivel a minimizacao simultanea da energia de todos os pares de spins
(parte A). Dessa forma, o estado fundamental dos trés spins localizados nos vértices do
arranjo triangular ¢ duplamente degenerado. A energia global do sistema ¢, entdo, claramente
superior a energia de um sistema nao-frustrado (alinhamento ferromagnético). Os angulos
entre os spins vizinhos sdo 120° e —120° para a parte B e a parte C da figura 2.3,
respectivamente. Chama-se de chiralidade o pardmetro 7 que caracteriza a degenerescéncia
discreta do estado fundamental, indicando se a rotagdo dos spins ¢ no sentido horério ou anti-

horario ao longo de um ciclo pelo sistema.

/\=/o\ oy

Figura 2.3 — Configuragdo do estado fundamental de trés spins XY antiferromagneticamente acoplados numa

rede triangular. A minimizag¢do da energia com satisfacdo de todas as ligagoes torna-se impossivel (parte A). O
estado fundamental é duplamente degenerado, com a rotagdo dos spins podendo ser no sentido hordrio

(parte B: 7= 1) ou no sentido anti-horario (parte C: = -1).

A chiralidade 7 ¢ definida, para o exemplo da figura 2.3, via a soma sobre os trés

pares de spins do produto vetorial entre dois spins vizinhos, ou seja:
2 s = 2
T=—=) |5, xS, | =—=) sen|g, — ¢, , (2.12)
xS | = P senls o)

Claramente, 7 = 1 para a rotacdo dos spins no sentido horario (parte B da figura 2.3),

enquanto que 7= -1 para uma configuracdo cujo sentido de rotagdo dos spins ¢ anti-horario
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(parte C da figura 2.3). No caso dos spins XY considerados, a chiralidade ¢ um pseudo-
escalar. Para transformar um estado chiral com 7= 1 em um estado com 7= -1 é necessario
que se faca uma reflexdo global dos spins. Assim, a chiralidade quebra a simetria por
reflexdo do sistema.

Caso a interagdo entre os spins fosse ferromagnética, o sistema seria geometricamente
nao-frustrado (todos os spins vizinhos no estado fundamental seriam paralelos) e 7= 0. Nota-
se, assim, que o conceito de chiralidade faz sentido apenas para sistemas frustrados (canted).

Num sistema onde os spins sdo tridimensionais, a situacdo ¢ mais complexa. A
configuragdo que os spins adquirem neste caso nao ¢ apenas definida pelo sentido de rotagdo
dos spins em um plano, como no caso bidimensional mostrado anteriormente. Agora, deve-se
levar em consideracdo que a rotacdo do spin pode ocorrer em torno dos trés eixos espaciais.
Isso leva a um numero maior de possibilidades.

Para trés spins num sistema 3D (figura 2.4), a chiralidade 7;; pode ser expressa pelo

angulo solido formado pelos trés spins:

7, =5,-8,x8, (2.13)

que assume os valores +1 ou —1, supondo que os spins sejam unitarios. A chiralidade
definida acima ¢ freqlientemente chamada de uma chiralidade escalar. Seu valor ¢ diferente
de zero quando os trés spins estdo numa configuracdo ndo-coplanar na representacdo do
espaco de spins, enquanto que o sinal da chiralidade representa o sentido da helicidade do

arranjo dos trés spins ndo-coplanares.

Figura 2.4 — Representagdo da chiralidade para trés spins de um sistema 3D.



Capitulo 2 — Conceitos Tedricos 36

2.1.4 — Vidro chiral em supercondutores granulares

O modelo de vidro chiral, que estuda a ocorréncia de uma nova fase de equilibrio
termodindmico para supercondutores granulares em campo nulo, foi proposto por
H. Kawamura®. Este estado ¢é caracterizado pela quebra de simetria por reversio temporal. O
parametro de ordem ¢ a propria chiralidade, que representa a direcdo da corrente nos
circuitos de supercorrente através de anéis de grdos. Observa-se que a corrente através de
uma juncdo Josephson depende do seno da diferenga de fase entre os eletrodos vizinhos, o
que permite associar seu sentido com a chiralidade bidimensional definida na equacdo (2.12).
Os efeitos de frustragdo, que surgem através da distribuicao aleatéria de juncdes ¢ € T com
energia de acoplamento J; positiva e negativa, respectivamente, sdo essenciais para a
formacao ¢ estabilidade desta fase. No estado de vidro chiral, a fase do condensado nao ¢
ordenada em grandes distancias, mesmo que aleatoriamente. O ordenamento ocorre nos loops
de supercorrentes, ou seja, nas chiralidades.

O modelo chiral assume que as ligacdes fracas que conectam os graos vizinhos estao
distribuidas de uma maneira suficientemente densa, de tal forma que o sistema pode ser
modelado por uma rede 3D infinita de jungdes Josephson. Sendo cada plaqueta caracterizada
por uma auto-indutncia finita. Formalmente, o Hamiltoniano em campo aplicado nulo® ¢

escrito como:

1 (4 )
H=-5J,cos(6, -6, —Aij)+£(¢—j > (Vx4) ’ (2.14)

ij 27 ) 3

onde @, ¢ a fase do condensado do grao no i-ésimo sitio de uma rede ctbica simples, 4 € o

potencial vetor flutuante, devido as supercorrentes, @) ¢ o quantum de fluxo, J;; é a energia
de acoplamento entre os grdos i e j e L ¢ a auto-indutancia de um loop de supercorrente. A
primeira soma ¢ tomada sobre todos os vizinhos mais proximos, enquanto que a segunda
soma ¢ tomada sobre todos os loops de supercorrentes da rede. Neste modelo, a frustragdo ¢
introduzida via distribui¢do aleatdria da energia de acoplamento de Josephson, Jj;, o qual €
assumida tendo valores J ou —/ com igual probabilidade, representando jun¢des ¢ ou . Uma
vez que o ordenamento intergranular ocorre a uma temperatura consideravelmente inferior a
temperatura da transi¢do de pareamento, no modelo de Kawamura assume-se também que Jj;
¢ independente da temperatura e do campo magnético.

Os resultados de simulagdes de Monte Carlo para o modelo descrito pelo

Hamiltoniano (2.14) mostram que uma fase de vidro chiral (na qual as chiralidades sdo
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aleatoriamente congeladas) pode ser estabilizada mesmo na presenca dos efeitos de
blindagem (correntes Meissner) em temperaturas finitas. Esta fase de equilibrio
termodindmico apresenta quebra de simetria por reversao temporal. Os expoentes criticos

. \ o~ . . ~ ' 48,53
associados a transicao de vidro chiral sao estimados™

como veg = 1.3 £ 0.2 (expoente
critico para o comprimento de correlagdo) e ncg = -0.2 = 0.2 (expoente para a fungdo de
correlacdo do pardmetro de ordem). Estes valores sdo proximos aqueles experimentalmente

encontrados nos vidros-de-spin de tipo Ising.

2.1.5 —Linha de irreversibilidades  magnéticas em

supercondutores

Uma estrutura supercondutora granular e desordenada apresenta propriedades
semelhantes aquelas dos vidros-de-spin, nos quais a frustracdo, aliada a desordem,
desempenha papel de central importdncia. Com a presenca do campo magnético, as
supercorrentes circulam através de varios graos, formando anéis de corrente. Devido a
estrutura aleatéria do sistema, existem muitas configuracdes para estes anéis de corrente e,
conseqiientemente, muitos estados com configuragdes de corrente energeticamente quase
equivalentes, levando o sistema a formagao de estruturas frustradas. Estes anéis atuam como
centros de pinning e ocasionam os fendomenos de irreversibilidade abaixo de Tc¢. Diversos
modelos ligados a desordem, genericamente denominados de vidro-de-vortices, sdo
utilizados para explicar este comportamento. A seguir ¢ feita uma sucinta descri¢do das

versOes mais estudadas.

Vidro-de-Voértices

A maioria dos cupratos supercondutores se caracteriza pelo forte carater inomogéneo.
As inomogeneidades atuam como centros de “pinning” para as linhas de fluxo magnético,
deformando a rede de vortices e quebrando a ordem translacional de longo alcance da rede
2D dos vortices.

O modelo de vidro-de-vértices foi proposto para descrever o crossover reversivel-

irreversivel do estado misto dos supercondutores de alta temperatura critica incorporando os
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efeitos de desordem™. O modelo prevé a ocorréncia de uma fase vidro-de-vortices numa
regido de baixas temperaturas em que a rede de vortices perde a ordem translacional de longo
alcance, ou seja, a rede de vortices congela em uma rede 2D exibindo apenas ordem de curto
alcance. Porém, na fase vidro-de-vortices, o pardmetro de ordem supercondutor ainda
mantém a correlagdo de longo alcance. A fase vidro-de-vortices em supercondutores se
assemelha a fase vidro-de-spin de sistemas magnéticos. Dessa forma, no estado de vidro-de-
vortices a desordem e a frustragcdo estao relacionadas a distribuicao aleatéria dos centros de
pinning. No limite em que o sistema ¢ desordenado e com caracteristicas granulares, o estado
de vidro-de-vortices ¢ aproximadamente descrito pelo modelo do vidro supercondutor, que
sera descrito posteriormente.

O efeito das flutuagdes termodinamicas desestabiliza a fase de vidro-de-vortices. Na
regido de alta temperatura ocorre uma fase fluida (liquido de vértices), acima da linha de
fusdo, By, (H). Na fase liquido de vortices o comportamento magnético de By, (H) (ver

diagrama de fases para o modelo de vidro-de-vortices, ilustrado na figura 2.5) € reversivel.

liquido de
vortices
H vidro de i
vortices \
YH, (T)
\
B (T)
0 T T;

Figura 2.5 — Diagrama de fases de um supercondutor do tipo Il segundo o modelo de vidro-de-vortices que

associa a linha de irreversibilidade a linha de fusdo B,,(T).

A transi¢do de fase correspondente a fusdo da rede de vortices € descrita em termos
de uma transi¢do de segunda ordem. Acima de B,, (H) e abaixo de Hc, ocorre a fase

denominada de liquido de vortices e que ¢ magneticamente reversivel.
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Vidro Supercondutor

O modelo baseia-se no Hamiltoniano da equagao 2.9 e foi originalmente estudado por
Ebner e Stroud* para a susceptibilidade em “clusters supercondutores”. O modelo supde que
graos supercondutores sdo fracamente acoplados via tunelamento Josephson. Como vimos, a
frustragdo ¢ introduzida via distribuigdo aleatdria dos termos A4;;. Para os primeiros vizinhos,
os autores consideraram que J; = J. Os efeitos de irreversibilidade magnética estdo
associados a uma transicao de fase com quebra de ergodicidade do tipo vidro-de-spin. Acima
das temperaturas de irreversibilidade, Tiy, 0 aprisionamento dos vortices ndo ¢ efetivo e o
sistema se comporta como um liquido de vortices. Sendo assim, a linha de irreversibilidades
representa uma linha de separagdo entre a fase de vidro supercondutor e a fase desordenada
formada por um sistema de graos desacoplados. Porém, este modelo ndo descreve totalmente
os supercondutores granulares. Caso as energias de acoplamento J; forem distribuidas
aleatoriamente em intensidade, serd possivel que anéis fechados de corrente envolvendo
varios graos sejam formados antes que o limite termodinamico seja atingido. Uma vez que
estes anéis fechados formam uma estrutura frustrada, as respostas magnéticas metaestaveis
podem ocorrer em temperaturas superiores aquelas em que um estado de coeréncia de longo
alcance ¢ estabelecido. Neste caso, a linha de irreversibilidade ndo coincide com a linha de
transi¢do de fase. O modelo originalmente denominado de vidro supercondutor ¢ atualmente
chamado de vidro de calibre (gauge-glass), na qual a frustragdo e a desordem estdo

relacionados com o fator de calibre 4; da equacdo 2.9.
Vidro Chiral

Tal como discutido na secdo 2.1.4, outra versdo possivel para a teoria baseada no
Hamiltoniano de tunelamento de fases generalizado ¢ o modelo de vidro chiral. Neste caso, a
frustracdo ¢ primariamente introduzida através das energias de acoplamento J; e o
comportamento do tipo vidro-de-spin existe mesmo em campo magnético aplicado nulo.
Segundo este modelo, a linha de irreversibilidades tem o mesmo significado que nos vidros-
de-spin, ou seja, denota o estabelecimento de um estado de ordenamento chiral. A
irreversibilidade magnética resulta do acoplamento entre as ordens chiral e de spin (no caso,

as fases dos parametros de ordem dos graos individuais).
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2.2 — Os vidros-de-spin e 0 modelo do vidro Chiral

Os vidros-de-spin tém sido extensivamente estudados ao longo das trés ultimas
décadas como um prototipo de sistema “complexo” cuja fenomenologia € caracterizada pela
desordem e frustracdo. Dentre a grande variedade de sistemas vidros-de-spin, os mais
familiares sdo os chamados “vidros-de-spin canoOnicos”, originados — como ja foi
mencionado - pela dilui¢do de um metal de transi¢do magnético 3d em uma matriz de metal
nobre. Nestes materiais, a interacdo RKKY mediada pelos elétrons de conducdo via o
acoplamento de troca s-d ¢ responsavel pela interacdo entre os momentos localizados. A
natureza oscilatoria da interagdo RKKY, combinada com a disposi¢do espacial aleatdria dos
momentos localizados levam a desordem e a frustracdo no sistema. Uma vez que a interagao
RKKY ¢ isotropica no espaco dos spins, os vidros-de-spin canonicos sdo considerados
isotropicos. Assim, espera-se que estes materiais sejam descritos pelo modelo de Heisenberg
tridimensional. A fraca anisotropia magnética local e aleatéria ¢ devida a existéncia de uma
interacdo do tipo Dyzaloshinski-Moriya (DM) causada pelo efeito combinado entre o
acoplamento s-d e a interagdo spin-Orbita. A anisotropia DM deve-se a soma de termos spin-

spin na forma D, -(Sl. xS_/.), onde Dj; representa a interagdo spin-Orbita. O carater

aproximadamente isotropico da interacdo magnética nos vidros-de-spin canonicos contrasta
com diversas aproximagoes teoricas que t€m sido baseadas no modelo de Ising, que se aplica
no limite extremamente anisotropico™. Contudo, diversas observagdes experimentais estio
em melhor acordo com as previsdes baseadas no modelo de Ising do que com o modelo de
Heisenberg. Este aparente paradoxo ¢ uma das questdes que ainda ndo estd inteiramente

resolvida no problema dos vidros-de-spin metalicos.

2.2.1 — Ordenamento Chiral

Experimentalmente, ¢ bem conhecido que os vidros-de-spin exibem uma transi¢do de
fase de equilibrio para uma fase termodinamica de baixas temperaturas que mostra os efeitos
metaestaveis devido a desordem e frustragdo. Contudo, a verdadeira natureza desta transicao
e do congelamento dos spins na fase ordenada nao sdo completamente conhecidas, apesar dos
grandes esforcos na busca deste entendimento. Estudos experimentais de fenomenologia

56,57

critica sdo compativeis com a existéncia de uma temperatura de ordenamento finita,
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enquanto que por um longo tempo, as simulacdes em sistemas Heisenberg em 3 dimensdes
indicavam que um tipo de ordenamento de Edwards-Anderson ocorre somente em
temperatura nula®>’.

Como tentativa de resolver esta dificuldade, foi proposto a existéncia de um
pardmetro de ordem chiral em adigdo ao ordenamento de spins do tipo Edwards-Anderson.
Muitas investigagdes numéricas concretas sobre o mecanismo de ordenamento controlado

pela chiralidade foram feitas®*®!%63

, postulando-se um cenario para o congelamento nos
vidros-de-spin de Heisenberg. O modelo assim proposto ¢ o de um vidro chiral, cuja
chiralidade 7 = %1 varia aleatoriamente com a posi¢do no interior do material. Outras
simulacdes mostram evidéncias de que ambas as contribuigdes de ordenamento de vidro
chiral e de spin ocorrem na mesma temperatura finita®®. Sugere-se que estas contribui¢des
estdo ligadas entre si através dos termos de anisotropia Dyzaloshinski-Moriya, sendo a
chiralidade o ingrediente primario no ordenamento dos vidros-de-spin.

Conforme apresentado na sec¢do 2.1.3, a frustracdo em um sistema de spins vetorial
leva a um ordenamento ndo-colinear ou “canted” dos spins, onde a frustracdo, que induz a
uma estrutura nao-colinear dos spins, ¢ conhecida por produzir a degenerescéncia discreta,
chamada de chiralidade. Assim, nos sistemas de spins vetoriais aleatoriamente frustrados, a
chiralidade ndo pode ser ignorada. A idéia central introduzida por Kawamura e colegas® é a
de admitir, além da presenca da chiralidade, a existéncia de um genuino estado de
ordenamento chiral, estabilizado por uma transi¢ao de fase termodinamica.

O modelo ¢ descrito em termos do modelo de Heisenberg classico, definido pelo

Hamiltoniano

H:_Zjifsf's.f ) (2.15)
ij

onde S, = (Si",S U.S; ) ¢ um vetor unitdrio com trés componentes ¢ a soma ¢ feita sobre

i
todos os vizinhos mais proximos. As interagdes J;; sdo variaveis Gaussianas aleatdrias com
média nula e variancia J. A chiralidade local 7;; ¢ definida, como ja foi dito, pelo produto
triplo de trés spins vizinhos através da equagao 2.13.

A chiralidade escalar definida pela equagdo 2.13 ¢é invariante frente as rotacdes do
spin mas muda seu sinal sob a reflexao global dos spins (ou inversdo, a qual pode ser vista
como uma combinag¢do de reflexdo e rotacdo). A ordem chiral pode ser entendida como uma

manisfestacdo da quebra da simetria de reflexdo, tal como discutido na se¢do 2.1.3.
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No modelo chiral, ¢ assumido que um vidro-de-spin Heisenberg 3D exibe uma
transi¢ao para um estado de vidro chiral em uma temperatura finita sem que necessariamente
ocorra o convencional ordenamento de vidro-de-spin. Como foi visto, a chiralidade ¢ uma
variavel multispin do tipo Ising (assume valor +1 ou -1) que representa a helicidade local das
estruturas de trés spins ndo-coplanares induzidas pela frustracdo. Neste cenario, as
propriedades de um sistema totalmente isotrépico sdo determinadas pela transi¢ao chiral e
pelo estado ordenado de vidro chiral, no qual a chiralidade exibe um ordenamento de longo
alcance, conservando a resposta paramagnética do sistema de spins (desacoplamento spin-
chiralidade). Contudo, em um caso real, a fraca anisotropia local e anisotrdpica inerente aos
sistemas vidros-de-spin faz com que a chiralidade ¢ a ordem de spins nunca estejam
totalmente desacoplados. Assim, um teste experimental do cenario chiral nas proximidades
da transicdo magnética (como a susceptibilidade, por exemplo) tem sido impossivel. Dessa
forma, as evidéncias do estado de ordenamento chiral permanecem indiretas e sdo baseadas
principalmente na criticalidade do tipo Ising observada na transi¢ao de vidro-de-spin.

Recentemente, Tatara ¢ Kawamura® propuseram que o efeito Hall andmalo poderia

levar a um teste direto para a existéncia do ordenamento chiral nos vidros-de-spin metalicos.

2.2.2 — Efeito Hall anomalo

O efeito Hall ¢ observado quando um material condutor transportando corrente sofre

a acdo de um campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano do condutor. Os

portadores de corrente sdo defletidos pelo campo em razdo da forca de Lorentz, sendo

forcados a percorrer trajetdrias curvas e causando um acumulo de cargas elétricas nas

extremidades do material. Conseqiientemente, ¢ induzido um campo elétrico transverso,

chamado de campo Hall, que ¢ perpendicular a corrente € ao campo magnético (ver figura
2.6), cuja expressdo ¢ dada por®’:

Epuw=pPJ=RjB (2.16)

onde p; ¢ a resistividade Hall de Lorentz, j ¢ a densidade de corrente, B = uyH na auséncia de

campo magnético € R, = _%e ¢ chamado de coeficiente Hall de Lorentz, ou ordinario (n ¢

a densidade de portadores e e ¢ a magnitude da carga elétrica).
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Yl .
A

Fig. 2.6 — Campo elétrico Hall Ey originado pela aplica¢do de um campo magnético H perpendicular

ao sentido da corrente j que percorre a amostra.

A partir da equagdo 2.16, definimos a relacdo para a resistividade Hall de Lorentz:
p, =Ry H . (2.17)

O coeficiente Ry ¢ inversamente proporcional a densidade de portadores de carga. Isso
torna sua determinagdo experimental importante. O seu sinal depende dos portadores de
carga ¢ indica se a condugdo ¢ feita por elétrons (Ry< 0) ou por lacunas (R, > 0).

Consideramos agora uma placa metalica contendo atomos com momento magnético.
Supomos que a magnetizacdo seja normal a placa. Se passarmos uma corrente elétrica através
da placa, os elétrons serdo espalhados por estes d&tomos e, devido a seu momento magnético,
este espalhamento sera assimétrico. Esta assimetria no espalhamento produz um campo
elétrico perpendicular & corrente e a4 magnetizagdo, denominado de campo Hall anémalo®™, o
qual se adiciona ao efeito Hall de Lorentz. Esta componente anémala do efeito Hall ¢
originada pelo acoplamento spin-Orbita durante o espalhamento dos elétrons. A figura 2.7
ilustra o efeito Hall normal (ou de Lorentz) e o efeito Hall anomalo, também chamado de
efeito Hall extraordinario. Formalmente, o efeito Hall andmalo tem o mesmo sinal do efeito
Hall ordinario.

O campo de Hall anémalo ¢ proporcional a corrente j e a magnetizacdo M, na

forma®”:
Eg = psj=Rsu,Mj ) (2.18)
onde ps ¢ a resistividade Hall anomala e Rs € o coeficiente Hall anomalo. A relagdo entre

estas duas quantidades ¢ dada como pg = R, 1 M .
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Efeito Hall
normal

Efeito Hall
andmalo

Figura 2.7 — Origem do efeito Hall anomalo: na figura inferior particulariza-se um datomo magnético
que causa, na presenga de um campo magneético externo, um espalhamento assimétrico dos portadores de

corrente.

Um evento de espalhamento elastico por um ion magnético ¢ assimétrico com relagao
ao plano contendo o momento do ion e a velocidade do elétron em movimento. O campo
magnético externo alinha os momentos magnéticos microscopicos através da amostra de tal
maneira que os eventos de espalhamento assimétricos individuais se combinam aditivamente
originando um efeito macroscopico. Inevitavelmente, contudo, a presenca do campo
magnético produz uma componente Hall ordindria a partir da forca de Lorentz. Dessa forma,
a componente devida ao efeito andmalo é dominante somente em baixos campos aplicados®.

Levando-se em consideragdo ambas as contribui¢des ao efeito Hall, uma amostra com
magnetizacdo M na presenca de um campo magnético aplicado H apresenta uma resistividade
Hall total definida como

Py = RoptoH + Ry i M . (2.19)

Assim escrita, a resistividade Hall total tem um termo devido ao campo magnético
aplicado e um termo suplementar devido a magnetizagdo. O termo suplementar contém,
implicitamente, o termo de Lorentz dependente de M. O coeficiente Hall de Lorentz R, ¢
praticamente independente da temperatura.

A idéia de componente andmala do efeito Hall foi aplicada aos vidros-de-spin
formados pela diluigio de impurezas magnéticas em um metal nobre’’. Nestes compostos, o

acoplamento spin-6rbita exerce uma importante influéncia no movimento dos elétrons.
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A contribuicdo andmala ao efeito Hall pode ser originada a partir de duas
componentes. A componente devida a contribui¢do denominada de “skew scattering” em
vidros-de-spin diluidos ¢ resultado da interacdo direta entre os spins dos elétrons de
conducdo com os momentos orbitais das impurezas magnéticas. Esta componente ¢
diretamente proporcional a concentracdo do ion magnético e ¢ dominante em sistemas
fortemente diluidos. A componente’' denominada de “side jump” para o efeito Hall anémalo
¢ um termo nao classico produzido por um deslocamento lateral do centro de massa do
pacote de onda do elétron em razio da interagdo com a impureza magnética. Esta
componente ¢ proporcional ao quadrado da resistividade longitudinal, p.

Numa liga diluida, p ¢ aproximadamente proporcional a concentragdo de impurezas.
Entdo, a contribui¢cdo a condutividade Hall andmala relacionada aos efeitos da interagao spin-

orbita pode ser calculada como
ps =—AM(4p + Bp®) : (2.20)

onde 4 e B sdo constantes independentes positivas e 4 ¢ a constante de acoplamento spin-
orbita. Os termos na equacdo acima representam as contribuigcdes “skew scattering” e “side
jump”, respectivamente.

Kawamura e seus colaboradores® propuseram que, além dos mecanismos
convencionais devidos a interagdo spin-orbita, o0 mecanismo chiral deve ser adicionado ao
efeito Hall de vidros-de-spin. Os autores mostram que a contribui¢do chiral ¢ independente
da contribuicdo convencional. As chiralidades produzem campos locais, que por sua vez
produzem uma contribuicdo adicional ao efeito Hall anomalo. Como a susceptibilidade chiral
acopla-se ao campo aplicado, na presenca deste os campos locais produzidos pelas
chiralidades ndo se anulam. A teoria ¢ aplicavel no caso em que os elétrons de condugdo sdo
fracamente acoplados aos spins locais.

Assim, segundo os autores, a resistividade Hall anomala de vidros-de-spin ¢ dada

)

por

ps =—aM(4p+Bp*)+ ClPr =-M(dp+ Bp* )+ Cr 2.21)

onde p ¢ a resistividade longitudinal, C ¢ uma constante cuyjo sinal pode ser negativo ou
positivo, J € a interagdo de troca s-d e 7 ¢ a chiralidade total do sistema.

Uma vez que os spins de Heisenberg sdo congelados de uma maneira espacialmente
aleatdria no estado vidro-de-spin, o sinal da chiralidade local ¢ aleatdrio, o que leva a uma

chiralidade total nula em uma amostra bulk. Contudo, na preseng¢a de campo, a chiralidade
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total acopla-se com a magnetizagio resultante. Neste caso, segundo Kawamura’’, a

chiralidade total pode ser escrita como:
r=-X_(DM)-X"(DM)’ , (2.22)
onde X_e X" sdo, respectivamente, as susceptibilidades linear e ndo-linear de origem chiral

e D ¢ uma constante.
Substituindo-se (2.22) em (2.21), obtemos que o termo dependente da chiralidade

pode ser escrito como:
pll = —CDM|X . + X" (DMY +..] . (2.23)
O coeficiente Hall andmalo, R, definido como Ry = p, /44,M , é entdo dado por’*
Ry =—Ap-Bp> -CD[X, +X"(DM)* +..] (2.24)
onde 4,BeC sdo constantes.

Pode-se observar imediatamente da equagdo acima que o coeficiente Hall anomalo Rg
contém informagdes sobre a componente linear e nao-linear da susceptibilidade chiral. Em
particular, no regime linear em que a magnetizagdo ¢ suficientemente pequena € a
resistividade Hall ¢ proporcional a M, a contribui¢do chiral para Ry € proporcional a

susceptibilidade chiral linear X, .

O coeficiente Hall andémalo dos vidros-de-spin pode ser dominado pelo
comportamento singular da susceptibilidade chiral, uma vez que o primeiro e o segundo
termos da equagdo (2.24) podem ser vistos como um backgroung regular devido ao
comportamento ndo-singular de p. De fato, como ja foi dito, a resistividade longitudinal dos
vidros-de-spin ndo apresenta qualquer anomalia na temperatura de congelamento.

Dessa forma, pode-se fazer as seguintes previsdes: (i) A parte linear de Rs deve exibir
uma anomalia do tipo ctspide em T = Tg, possivelmente acompanhada da separagdo entre as

curvas FC e ZFC, pois esta contribuigdo esta relacionada a X _, que apresenta anomalia nesta

temperatura; (ii) A parte ndo-linear de Rs, o qual pode ser extraida da dependéncia de Rs com
relacdo @ M no regime ndo-linear, exibe uma divergéncia em T = Tg caracterizado pelo
expoente’” y; ~ 2. Lembramos que, nos vidros-de-spin, ¢ a contribui¢io ndo-linear a

susceptibilidade que diverge em T = Tg™.



3. Procedimentos Experimentais

Este capitulo tem como objetivo a discussao de todos os aspectos relacionados com o
desenvolvimento experimental deste trabalho. Primeiramente, sera feita uma descri¢ao dos
métodos utilizados nas preparacdes das amostras policristalinas do supercondutor
YBa,Cu3;O7.5 e dos sistemas magnéticos AuFe X at% e AuMn X at%. A seguir, serdo
apresentadas detalhadamente as técnicas e os equipamentos empregados no estudo das
propriedades de transporte eletronico e magnetizacao destas amostras, bem como de todos os

procedimentos adotados para a obtengao dos resultados.

3.1 — Producdo de Amostras

3.1.1 — Amostras policristalinas de YBa,Cu;0;._s

As amostras granulares de YBa,Cu3;05.s foram confeccionadas através do processo de
reacdo em estado solido entre os compostos precursores 6xido de itrio (Y,03), carbonato de
bario (BaCOs3) e monoodxido de cobre (CuO). Antes, foi efetuada uma secagem destes
compostos com o objetivo de eliminar-se eventual umidade. Estes pds, cuja pureza minima ¢é
de 99,9 %, foram secados por duas horas a uma temperatura de 200 °C.

Ap6s o resfriamento a temperatura ambiente, os pos foram pesados com a precisdo de
centésimos de mg nas proporg¢des estequiométricas adequadas para a preparacao de amostras
de YBa,;Cu3;07.5 com aproximadamente 500 mg. A seguir, os compostos precursores foram
acondicionados em um almofariz de dgata e macerados durante algumas horas até¢ que fosse
obtida uma mistura resultante homogénea. Esta mistura foi levada ao forno para calcinacao a
temperatura de 950 °C por um periodo de 8 horas. Durante esta etapa, ocorre a eliminagdo do
carbono e o composto YBa,Cuz;O75 ¢ formado. Apds o resfriamento, foi feita uma nova
moagem e o po resultante foi prensado em 300 Kgf/cm” para preparar a amostra na forma de

uma pastilha cilindrica com didmetro de 8 mm. Uma vez realizado este procedimento, um
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segundo recozimento em 950 °C por 8 horas foi efetuado, seguido novamente por moagem e
novo processo de prensagem.

Um terceiro tratamento térmico (sinterizagdo) em 950 °C ao ar foi realizado com a
amostra em forma de pastilha. As caracteristicas deste tratamento estdo mostradas na figura
3.1. Observa-se que a amostra ¢ mantida na temperatura de sinterizagdo por 8 horas seguida
de um lento resfriamento controlado até a temperatura ambiente. A transi¢do estrutural
tetragonal-ortorrombica ¢ processada durante a etapa B enquanto que a completa oxigenacao
da amostra ocorre no resfriamento caracterizado pela etapa C. Com este tratamento, busca-se

garantir a amostra propriedades supercondutoras otimizadas.
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Figura 3.1 — Tratamento térmico final utilizado na producdo de amostras granulares de YBa;Cu;0;.s.

O tratamento térmico final, aliado a homogeneidade da mistura, mostrou-se
fundamental para a obtencdo de amostras com resistividade elétrica do tipo metalica em
temperaturas acima da transi¢do para o estado supercondutor. Também se tornaram evidentes
as caracteristicas granulares da sua morfologia, as quais sdo manifestadas através da
transi¢do resistiva para o estado supercondutor. Algumas amostras foram preparadas na
presenga de oxigénio durante o ultimo tratamento térmico, ou com variagdes na temperatura
de sinterizacdo e na taxa de resfriamento. Estas amostras apresentaram um alto valor de

resistividade elétrica na temperatura ambiente (p = 5 — 15 mQ.cm), comportamento
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semicondutor no estado normal e um alargamento da transicdo entre os estados normal e
supercondutor. Por vezes, ndo foi observada supercondutividade nestas amostras em

temperaturas superiores a 55 K, na situagao de campo nulo.

3.1.2 — Amostras dos sistemas AuFe X at% e AuMn X at%

Lingotes das ligas AuFe X at% e AuMn X at% foram produzidas através da fusdo dos
elementos constituintes em um forno a arco, sob atmosfera de argonio puro. A pureza dos
metais utilizados na preparacdo destas ligas foi de 99.9985% para o Au e 99.99% para o Fe e
o Mn. Quantidades estequiométricas apropriadas dos metais foram pesadas com o objetivo de
preparar amostras dos sistemas AuFe 8at%, AuFe 12at%, AuFe 15at%, AuFe 18at%,
AuFe 21at% e AuMn 8at%.

Apds a fusdo, cada lingote foi laminado até se atingir uma espessura de
aproximadamente 500 um. Um pequeno pedago em forma de agulha foi cortado para as
medidas de magnetizagdo. Para as medidas de efeito Hall, os lingotes foram novamente

laminados e as espessuras atingidas estdo listadas na tabela 3.1.

Amostra Espessura (um)
AuMn 8at% 10
AuFe 8at% 25
AuFe 12at% 20
AuFe 15at% 30
AuFe 18at% 30
AuFe 21at% 30

Tabela 3.1 — Espessura final das folhas laminadas das amostras de AuMn 8at% e AuFe X at%, as quais foram

utilizadas para confeccionar amostras para as medidas de transporte elétrico.
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A partir dos lingotes laminados, amostras de 10 mm de comprimento por 2 mm de
largura foram preparadas com 5 pontas projetadas (para a instalacdo de contatos elétricos)
possibilitando a realizacdo de experimentos de resistividade elétrica e de efeito Hall. A

configura¢do dos contatos para estas amostras esta representado na figura 3.2.

2 mm

10 mm

Figura 3.2 — Vista superior das amostras utilizadas para medidas de resistividade elétrica e efeito Hall nos

sistemas AuMn 8at% e AuFe X at%. A instala¢do dos contatos elétricos serd discutida posteriormente.

A seguir, cada par de amostras (uma das quais destinada as medidas de magnetizacao
e a outra para medidas de transporte) de cada liga, juntamente com um pequeno pedaco de
zircOnia, foram selados em uma ampola de quartzo em atmosfera de gés argonio. Nesta
condig¢do, as amostras foram submetidas a um tratamento térmico em 900 °C durante 1 hora,
seguido de um quenching em agua. Este processo tem o intuito de homogeneizar a
distribuicdo dos atomos de Fe (ou Mn) na matriz de Au, uma vez que tanto o Fe quanto o Mn
apresentam forte tendéncia de precipitar na forma de agregados quando sdo diluidos no Au.
Como a formagdo destes agregados ¢ um processo ativado termicamente, as amostras sao

mantidas permanentemente em nitrogénio liquido.
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3.2 — Tecnicas de Medidas: Transporte Eletrénico

No supercondutor YBa,Cu3;07.5, foram realizadas medidas de magnetoresisténcia. Os
sistemas AuFe X at% e AuMn 8at% foram estudados com medidas de condutividade elétrica
na auséncia de campo magnético e de efeito Hall. Esta secdo ¢ dedicada a descri¢ao da
preparacdo das amostras para as medidas de transporte eletronico, com destaque ao processo
de implementacdo de contatos elétricos, das técnicas e dos equipamentos utilizados.

Descreve-se também o procedimento empregado durante a obtengao dos resultados.

3.2.1 — Contatos eletricos

Da amostra cilindrica de YBa,Cu3O;5 foi extraido um pedago na forma de
paralelepipedo para facilitar a determinagdo do fator geométrico nas medidas de
magnetoresisténcia. Para o estabelecimento de contatos elétricos estdveis sob operagdo em
baixas temperaturas, foram implantados quatro tiras de tinta prata ou epoxi de prata na
superficie da amostra, conforme esquematizado na figura 3.3. As tiras externas (contatos 1 e
4) sdao usadas como entrada e saida da corrente elétrica ao passo que nas tiras internas
(contatos 2 e 3) ¢ efetuada a leitura da tensdo originada pela passagem da corrente elétrica
através da amostra. Esta ¢ a técnica de quatro pontas. A fim de se obter boa adesdo dos
contatos as amostras, estas foram levadas a uma temperatura de 250 °C por 30 minutos.
Apos, fios de cobre devidamente estanhados foram fixados nestes contatos utilizando-se a
mesma tinta prata ou epdxi. Para uma fixacdo eficaz, manteve-se todo o sistema a 80 °C por

aproximadamente 10 horas.

Figura 3.3 — llustragdo dos contatos elétricos colocados nas amostras de YBa,Cu3;0;.5. Os contatos 1 e 4

destinam-se a aplicagdo de corrente elétrica, enquanto que os contatos 2 e 3 destinam-se as medidas de tensdo.
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Determinando-se a distancia, L, que representa o caminho elétrico entre os contatos
de tensdo, a area da secdo transversal da amostra, 4, e a resisténcia elétrica em temperatura

ambiente, R,,», determinamos a resistividade elétrica a partir da expressao

A

pamb :Rambz . (31)

Em temperatura ambiente, a resistividade elétrica da amostra de YBa,Cu3;O7s

estudada neste trabalho ¢ p,, =2.506 mQ.cm.

Todas as amostras dos sistemas AuFe X at% ¢ AuMn 8at% foram produzidas com a
geometria necessaria para as medidas de resistividade elétrica e efeito Hall. A figura 3.4
ilustra a preparagao dos contatos elétricos. Como nestes sistemas ¢ estudada a condutividade
Hall, ¢ necessaria a implementacdo de cinco contatos elétricos. Os contatos 1 e 5 sdo
utilizados para a aplicagdo de corrente elétrica. A leitura da tensdo utilizada para a
determinagdo da resistividade longitudinal ¢ feita através dos contatos 2 e 3 e a condutividade
Hall ¢ obtida pelos contatos 3 e 4. Nota-se que no contato 3 sdo fixados simultaneamente um
contato de tensdo longitudinal e um contato Hall, pois o método para a medida do efeito Hall
usa uma técnica de compensacdo, que sera discutida posteriormente. Uma vez que estes
sistemas sdo metalicos, os contatos elétricos foram implementados soldando-se fios de cobre

com o auxilio de solda estanho. A resistividade longitudinal ¢ obtida através da equacao 3.1.

Vv
l

1| @ ®! 5 —— Hall

Figura 3.4 — Disposi¢do dos contatos elétricos para as medidas de resistividade elétrica e condutividade Hall

nos sistemas AuMn 8at% e AuFe X at%.
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3.2.2 — Resistividade elétrica e magnetoresisténcia

As medidas de resistividade elétrica foram efetuadas com uma técnica de corrente
AC. Para o resfriamento e aplicagdo de campos magnéticos, foram utilizados dois criostatos:
um para baixos campos magnéticos e outro que permite o uso de campos magnéticos

elevados (até 5T) e operagdo em temperaturas entre 2.2 K e 300 K.

3.2.2.1 — Equipamento eletronico

O esquema da montagem eletronica e os aparelhos utilizados na técnica de corrente
AC para as medidas de magnetoresisténcia estio mostrados na figura 3.5. O aparato
experimental utilizado neste método ¢ semi-automatizado e opera na faixa de temperatura

desde 4.2 K até 300 K, utilizando a técnica de detec¢do de sinal nulo de um amplificador

lock-in, operando no modo A-B.
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Figura 3.5 — Esquema da montagem eletrénica utilizada nas medidas de resistividade elétrica e

magnetoresisténcia.
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Sdo efetuadas medidas do sinal de tensdo AC produzido na amostra pela passagem de
uma corrente AC de baixa freqiiéncia (35.7 Hz). O sinal de tensdo ¢ amplificado 100 vezes
por um transformador de baixo ruido e enviado para o canal A de um amplificador Lock-in
modelo SR830 da “Stanford Research Systems”. Ao canal B ¢ enviado um sinal de
compensagdo ajustado através de uma década indutiva automatica modelo 73 da Electro
Scientific Industries. Este sinal de compensagdo tem a fun¢do de uma referéncia pré-
estabelecida, conforme sera discutido na se¢dao 3.2.2.4. As medidas s3o realizadas com o
Lock-in operando no modo A-B, permitindo assim a detecc¢do de sinal nulo.

Com a variagdo da temperatura, a resisténcia elétrica da amostra varia na mesma
propor¢ao que o valor de tensdo lido pelo Lock-in. Num determinado momento, o valor do
sinal A ¢ igual ao valor do sinal gerado pelo sistema de compensagdo e a resisténcia da
amostra ¢ proporcional ao valor ajustado na década. Neste instante, o valor do sinal A-B do
Lock-in € zero e um programa computacional utilizando a linguagem Qbasic faz a leitura da
temperatura e do valor de década. Logo a seguir, ocorre um desbalango automatico do valor
da década e a conseqiiente espera de um novo instante do nulo no Lock-in. Essa técnica
permite que a leitura dos sinais seja feita na mesma freqiiéncia e fase da corrente aplicada a
amostra, resultando numa melhor relacdo sinal/ruido. A precisdo do sinal nas medidas
efetuadas nesta técnica estd em até uma parte em 10" ou 1:10°. Esta técnica permite que as
medidas sejam efetuadas enquanto a temperatura ¢ variada lentamente. Assim, um grande
nimero de pontos experimentais pode ser registrado.

A temperatura ¢ medida com o uso de sensores térmicos de platina (para a operagao
em temperaturas acima de 70K) ou de carbon glass (utilizado em temperaturas inferiores a
70K) instalados na cana de medidas. O controle de variagdo da temperatura ¢ feito através de
um gerador de rampa manual que controla a poténcia que ¢ aplicada em um aquecedor
instalado junto ao porta amostra. Com este sistema, ¢ possivel obter taxas de variacdo da
temperatura tao baixas quanto 1 K/h, com uma precisdo de leitura de 1-2 mK. Dessa forma,
podemos obter uma curva de resistividade elétrica com pontos em intervalos de temperatura

tao pequenos quanto 0.01 K.
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3.2.2.2 — Sistema criogénico para baixos campos magneticos

O sistema criogénico utilizado nas medidas de resistividade elétrica em fun¢do da
temperatura na amostra de YBa,Cu3;075, em campo magnético nulo e em campos fixos até

0.05 T, ¢ ilustrado na figura 3.6.
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Figura 3.6 — Sistema criogénico com bobina de cobre para medidas de magnetotransporte em baixos

campos.

O sistema ¢ formado por um dewar externo de inox utilizado como reservatorio de
nitrogénio liquido e um dewar interno de vidro que permite a operagdo com hélio liquido.

Nas medidas deste trabalho, ndo foi necessario o resfriamento deste criostato em
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temperaturas inferiores a 70 K. No interior do dewar de vidro existe um anticriostato com
paredes duplas de inox e isolado a vacuo. As aletas existentes no anticriostato tém como
objetivo a reflexdo da radiacdo eletromagnética e a estabilizagdo do fluxo de gas. Durante as
medidas, este anticriostato foi mantido em vacuo, com o objetivo de melhorar a isolagdo
térmica do sistema.

No interior do anticriostato estd localizada a cana de medidas. Na extremidade desta
cana estd a mesa porta-amostra, os sensores de temperatura e o aquecedor. O porta-amostra ¢
formado por duas placas de cobre justapostas e fixadas por parafusos, e ¢ envolto por uma
caneca de cobre cujo objetivo ¢ o de homogeneizar a temperatura. A amostra ¢ instalada na
superficie de uma destas placas ao passo que na parte posterior do porta-amostra ¢ instalado
um aquecedor, constituido de um enrolamento de Ni-Cr de 28 Q (100 €/m) através do qual
se faz passar uma corrente elétrica que gera dissipagdo térmica. O sensor térmico ¢ uma
resisténcia de platina Rosemount de 500 Q em 273 K, calibrada para operar em temperaturas
acima de 65 K e com precisao relativa de 1 mQ. Este sensor esta instalado entre as placas de
cobre para otimizar o acoplamento térmico.

A amostra fica posicionada na regido central de um solendide de cobre capaz de gerar
campos magnéticos entre 0 e 0.1 T. O enrolamento deste solendide € constituido por um total
de 14314 espiras de fio de cobre numero 28. A homogeneidade do campo magnético na sua

regido central ¢ melhor que 0.5%.

3.2.2.3 — Sistema criogénico para altos campos magneticos

Nas medidas de magnetoresisténcia com campos magnéticos superiores a 0.05 T na
amostra de YBa,Cu3zO75 € nas medidas de condutividade Hall nos sistemas AuFe X at% e
AuMn 8at% foi utilizado um criostato Supervaritemp da Janis Research Company, mostrado
esquematicamente na figura 3.7.

O sistema criogénico ¢ completamente construido em inox e apresenta um dewar
externo para nitrogénio liquido, um reservatorio intermediario para hélio liquido e um
anticriostato no qual estd instalada a cana de medidas. Todos sdao devidamente isolados
mediante vacuo na ordem de 107 torr. A passagem de hélio na forma de gas ou liquido do

reservatdrio para o anticriostato € feita através de um capilar controlado por uma valvula fria,
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permitindo um eficiente resfriamento abaixo de 77 K. Com isso, € possivel operar o sistema

na faixa de temperatura entre 1.8 e 300 K.

1
—10
1 — Cana de medidas
2 — 11| 2 Controle da valvula fria
3 — Reservatorio de nitrogénio liquido
C ) 4 — Protegdo de radiacdo
5 — Reservatorio de hélio liquido
— 2 6 — Valvula fria
—&: _—_Er 7 — Espagador concéntrico
3 8 — Mesa porta-amostra
9 — Bobina supercondutora
’: R 10 — Valvula de evacuagdo
4 (interior do criostato)
11 — Valvula de evacuagdo
W (isola o criostato € o
5 ‘é — 13 reservatorio de hélio)
H 12 — Escape do reservatorio de
1 nitrogénio
i 13 — Valvula de evacuag@o (isola
: 14 o reservatorio de nitrogénio
] do hélio e do meio
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6 ! 14 — Controle do nivel de hélio
1 15 — Lacre de indio
| 15 16 — Vaporizador
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9 [ 1
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Figura 3.7 — Sistema criogénico utilizado para as medidas de magnetoresisténcia em alto campo e de

efeito Hall.

A cana de medidas possui, em sua extremidade, um porta-amostra rotatério, o qual

permite mudar a orientacdo da amostra com relagdo a dire¢do do campo magnético aplicado.
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Dois sensores térmicos estdo acoplados termicamente a mesa do porta-amostra. Para o
monitoramento de temperaturas superiores a 65 K, ha uma resisténcia de platina (100 Q em
273 K), modelo 2005, fabricada pela Hayashi Denko. Para temperaturas inferiores a 65 K,
estd instalado um sensor de Carbon Glass (2000 Q em 4.2 K), modelo CGR1-2000 da Lake-
Shore. Convém mencionar que a resisténcia de platina é corrigida pelos efeitos de
magnetoresisténcia. Junto a mesa porta-amostra esta instalado um aquecedor formado por um
enrolamento de Ni-Cr de 26 Q.

A geracdo de campos magnéticos se dd através de um solenodide supercondutor,
formado por um enrolamento multifilamentar de NbTi encapsulado em cobre, imerso em
hélio liquido, e capaz de gerar campos magnéticos até 6 T. O sistema permite a variacdo do
campo ¢ o funcionamento em modo persistente, em campo fixo. O monitoramento do nivel
de hélio liquido no interior do criostato € feito por um sensor AMI modelo 110 A.

A variacdo da temperatura pode ser feita utilizando-se dois recursos: (1) controlando-
se o fluxo de hélio que circula através da valvula fria e pela ativagdo de um vaporizador que
esta instalado na parte inferior do anticriostato e que foi projetado de modo a garantir a
homogeneidade térmica nas proximidades da amostra. Deste modo ¢ possivel o aquecimento
até a temperatura ambiente mesmo com a presenca de nitrogénio e hélio liquidos nos
respectivos reservatérios ou (2) pela aplicagdo de corrente elétrica no aquecedor instalado
junto ao porta-amostra. Usualmente, durante as medidas utiliza-se um fluxo continuo de gas
hélio através da valvula fria e o controle da taxa de variacdo da temperatura ¢ feito pelo
aquecedor ou pelo vaporizador. Em alguns casos, pode-se utilizar ambos o0s recursos

simultaneamente.

3.2.2.4 — Procedimentos de medida

No caso da amostra granular de YBa,Cu305.5, foram feitas medidas de resistividade
elétrica em funcao da temperatura em diversos campos magnéticos fixos entre 0 ¢ 5 T,
aplicados segundo os procedimentos ZFC (Zero Field Cooled) e FC (Field Cooled). Um dos
objetivos foi o de estudar os efeitos de irreversibilidades magnéticas e compara-los com os
resultados obtidos a partir de medidas de magnetizacdo DC. Com o intuito de minimizar os

efeitos de deriva dos vortices, os campos magnéticos sempre foram aplicados paralelamente
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a orientacdo da corrente elétrica (H//J). Em todas as medidas, a corrente elétrica utilizada foi
mantida fixa no valor de 1 mA.

A taxa de variagdo da temperatura depende do intervalo de temperatura em que foi
feita a medida. Por exemplo, nas proximidades da transi¢do supercondutora as taxas foram de
no maximo 5 K/h, permitindo a obtencdo de pontos experimentais precisos em intervalos de
0.01 K, em média. Esta alta densidade de pontos é necessaria para que seja possivel a
derivagdo numérica da resistividade elétrica em funcdo da temperatura na regido de
temperaturas proxima a Tc. Dessa forma, pode-se fazer o estudo dos efeitos de flutuacdes
termodindmicas com precisao.

Como mencionado anteriormente, os dados de resistividade elétrica sdo armazenados
pelo computador em termos de unidades arbitrarias que devem ser transformadas em
unidades convencionais. Para isso, ¢ estabelecida uma relacdo entre o valor da década
indutiva com a medida absoluta da resistividade numa dada temperatura fixa. Este
procedimento ¢ sempre realizado a temperatura ambiente, quando a amostra ¢ instalada na
cana de medidas. Mede-se a resisténcia da amostra R e ajusta-se o valor da década (Vp) de
tal forma que o sinal lido no modo A-B do Lock-in seja nulo. A resistividade ¢ obtida através
da relacao
A1
L 100

p=R , (3.2)

onde o termo A4 ¢ a area da secdo transversal da amostra, L é o caminho elétrico medido entre
os contatos de tensdo e o fator 1/100 deve-se a pré-amplificagdo do sinal de tensdo lido na
amostra que ¢ enviado ao canal A do Lock-in. Dessa forma, para a conversao das unidades
arbitrarias em unidades convencionais ¢ necessario apenas multiplicar os valores medidos na

década indutiva em qualquer temperatura pela razdo p/ Vp calculada a temperatura ambiente.
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3.2.3 — Condutividade Hall

3.2.3.1 — Equipamento eletronico e sistema criogénico

As medidas de resistividade Hall foram realizadas nas amostras de AuFe X at% ¢
AuMn 8at% no sistema criogénico descrito na se¢do 3.2.2.3. Contudo, para a deteccdo do
sinal Hall, foram feitas algumas modificagdes no sistema eletronico, que também ¢ baseado
numa técnica AC. O esquema da configuragao eletronica utilizada nas medidas de efeito Hall

pode ser visto na figura 3.8.
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Figura 3.8 — Montagem eletronica para as medidas de efeito Hall.

O sinal da tensdo transversal da amostra (representado pelos contatos 3 e 4 da figura
3.4) ¢ formado por uma componente resistiva e, quando na presenga de campo magnético,
uma componente Hall. Para a medi¢do apenas da componente Hall, o sinal resistivo ¢
anulado, em campo nulo, através da tensdo obtida pelos terminais 2 e 3 (ver figura 3.4)
devidamente balanceado com uma década indutiva. Um detector sincrono (Lock-In) auxilia
este procedimento. O sinal de tensdo transversal da amostra ¢ amplificado 100 vezes por um

transformador de baixo ruido e levado a entrada do canal A do Lock-In, enquanto que o sinal
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de resistividade longitudinal ¢ levado ao canal B. Com o auxilio da ponte indutiva e de outro
transformador de baixo ruido, faz-se a compensagdo dos sinais de modo que, na auséncia de
campo magnético, o sinal A-B seja nulo.

Aplicando-se o campo, o desbalanco que surgir entre os sinais A e B do Lock-In ¢
unicamente devido ao sinal Hall da amostra. Esta configuracdo eletronica garante que
qualquer efeito magnetoresistivo que surgir entre os terminais 3 e 4 (contatos transversais)
serd perfeitamente compensado pela magnetoresistividade nos terminais 2 ¢ 3 (contatos
longitudinais). Esta técnica, em resumo, consiste em usar a propria resisténcia da amostra
como resisténcia de compensagdo, para que eventuais efeitos magnetoresistivos sejam
compensados e ndo interfiram na determinagdo da tensdo Hall. A desvantagem deste método
esta na precisdo de leitura do sinal Hall. Esta ¢ feita diretamente pelo Lock-In que, neste

caso, ndo opera como um detector de nulo.

3.2.3.2 — Procedimentos de medida

Nesta secdo, sdo apresentados os procedimentos de medida utilizados na obtencdo dos
resultados e a determinacdo da resistividade Hall total a partir da medida de tensdo
transversal de Hall.

Todas as amostras de AuFe X at% e AuMn 8at% foram medidas com a configuragdo
em que H ¢ aplicado perpendicularmente a densidade de corrente J em ambos os
procedimentos ZFC e FC. As medidas de efeito Hall no procedimento ZFC sdo realizadas
com a técnica de estabilizagdo da temperatura. Na auséncia de campo magnético aplicado, a
amostra ¢ resfriada a uma dada temperatura que ¢ mantida estavel enquanto aplica-se o
campo magnético e sdo feitas as leituras da tensdo Hall V. Varios campos magnéticos no
intervalo entre 0.0075 T e 3 T foram aplicados. As medidas de V}, sdo realizadas na ordem
sequencial de campo magnético crescente. A seguir, o campo magnético ¢ anulado e a
temperatura ¢ aumentada até¢ um valor superior a temperatura de congelamento (no caso dos
vidros-de-spin) ou a temperatura de Curie (no caso dos sistemas reentrantes). Em campo
nulo, o sistema ¢ novamente resfriado até outra temperatura e o procedimento de medida com
diversos campos aplicados ¢ recomegado. Para as medidas de efeito Hall segundo o
procedimento FC, a amostra ¢ aquecida a uma temperatura bem acima da temperatura de

ordenamento magnético e o campo ¢ aplicado. A leitura da tensdo Hall ¢ feita durante o
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resfriamento da amostra sob campo constante. A corrente elétrica que percorre a amostra
durante as medidas de efeito Hall em ambos os protocolos ZFC e FC foi de 30 mA. Utiliza-
se uma densidade de corrente alta pois, como vimos ao longo da secao 2.2.2, a intensidade do
campo Hall ¢ diretamente proporcional a corrente que percorre a amostra. A leitura de
temperatura ¢ feita pelos termOmetros mencionados anteriormente e o controle da
temperatura foi feito através do aquecedor instalado no porta-amostra e do vaporizador.

O campo elétrico de Hall Ej, pode ser determinado a partir da tensdo de Hall medida

Vi, ou seja,
E, =— , (3.3)
onde D ¢ a largura da amostra. Levando-se em considera¢do a defini¢do do campo elétrico de

Hall, que ¢ expresso pela equagdo 2.16, e escrevendo a densidade de corrente como J = i,

onde A ¢ a area da secdo transversal da amostra, obtemos
D i

V,=——B8 . 3.4
i (3-4)

~ D . . 1, :
A razdo " ¢ a propria espessura da amostra. A quantidade — ¢ definida como o
ne

coeficiente Hall total R;, e assumimos que B = y,H . Dessa forma, lembrando que a tensdo

de Hall medida ¢ amplificada por um fator 100, podemos expressar a equagao (3.4) como
v, =100§Rh,uoH . (3.5)

A quantidade RjupH ¢é a resistividade Hall total p,. Assim, a partir da tensdo Hall
medida pelo Lock-in, calculamos p;, através da expressao:

1 d

- 2y 3.6
P 1007 " (3.6)

Neste trabalho, os resultados obtidos para as medicoes de efeito Hall nas amostras de

AuFe X at% e AuMn 8at% sdo apresentadas em termos do coeficiente Hall total R;.
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3.3 — Tecnicas de Medidas: Magnetizacéo DC

Foi realizado um estudo magnético em todas as amostras estudadas neste trabalho
através de medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura segundo os procedimentos
ZFC e FC, as quais, dentre outras propriedades, permitem a determinacdo da linha de
irreversibilidades magnéticas. A seguir, serd feita uma descri¢do da preparacao das amostras
para a realizagdo destas experiéncias bem como do equipamento utilizado (magnetdmetro de

SQUID) e dos procedimentos de medida.

3.3.1 — Preparacgdo das amostras

Dada a sensibilidade do magnetometro de SQUID, pequenos pedacos das amostras
dos supercondutores granulares sdo cortados preferencialmente com geometria cilindrica,
minimizando-se assim efeitos de campo demagnetizante. As amostras dos sistemas
AuFe x at% e AuMn 8at% nao necessitam de quaisquer tipo de manipulagdo pois aquelas
destinados as medidas magnéticas sao preparadas durante a primeira etapa de confecgao,
conforme discutido anteriormente.

Outro cuidado necessario na preparagdo das amostras para medidas magnéticas diz
respeito ao porta-amostra utilizado. Segundo o procedimento padrio de magnetometria
SQUID, as amostras sao instaladas em um canudo feito de plastico, que nao produz sinal
magnético. E importante que estas amostras sejam fixadas adequadamente de modo a nao
vibrarem durante as medidas. Assim, as amostras sdo colocadas em um envelope feito do
mesmo material plastico (um pequeno pedaco do canudo) e a fixacdo ¢ feita com graxa de
vacuo ou através do preenchimento completo do envelope com algodao. A seguir, o conjunto
¢ colocado no interior do canudo em uma posi¢do pré-estabelecida, de modo que a amostra
fique numa regido homogénea do campo magnético. A figura 3.9 ilustra a instalacdo da

amostra.



Capitulo 3 — Procedimentos Experimetais 64

-’ 1recasir

\@ Pedago de

0 canndine

Cansidinko

Figura 3.9 — Instalagdo da amostra para a realizagdo das medidas no magnetometro SQUID.

3.3.2 — Magnetometro de SQUID

O equipamento utilizado em todas as medidas de magnetizagio DC foi um
magnetdmetro de SQUID, modelo MPMS-XL (Magnetic Properties Measurements System)
fabricado pela Quantum Design, USA. Neste equipamento, podem ser realizadas medidas
com campos magnéticos entre 0 e 5 T, operando em uma faixa de temperatura entre 1.9 K e
400 K. A taxa de variagdo da temperatura compreende valores entre 0.01 e 10 K/min. O
equipamento ainda conta com um sistema de transporte que pode controlar a posi¢do da
amostra no interior do criostato com resolucao de até 0.0003 cm. A susceptibilidade
magnética pode, em casos favoraveis, ser medida com uma precisdo de 5 x 10” emu. A
figura 3.10 mostra o esquema geral do magnetometro de SQUID, o qual ¢ constituido pelas

partes criogénica e eletronica.
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Figura 3.10 — Visualizag¢do do magnetometro SQUID: parte (1) corresponde ao sistema criogénico e

parte (2) corresponde ao sistema de controle associado ao equipamento.

A parte criogénica compreende um criostato superisolado, com blindagem adicional
de nitrogénio liquido, construido em aluminio com capacidade para 56 litros de hélio liquido.
Neste criostato estdo o magneto supercondutor, o sensor SQUID, o sistema de termometria, a
vara de medidas e a eletronica associada, conforme se vé na figura 3.11.

O sistema de controle do equipamento ¢ formado por um computador, que controla
todo o equipamento através de uma interface IEEE-488. Este computador, através de um
software em ambiente Windows, comanda trés controladores que sdo encarregados do

funcionamento e operacdo do magnetdmetro.
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Figura 3.11: Vara de medidas e estrutura do criostato com os componentes magnéticos. Na figura A: I-cana,
2-rotador da cana, 3-transporte da amostra, 4-sonda, 5-Sensor de nivel de hélio liquido, 6- Solendide
supercondutor, 7-Impedancia, 8-Cdpsula do SQUID. Na figura B: 1-Camara da amostra, 2-Espago 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-Fio
supercondutor multifilamentar, 11-Parede externa da bobina, 12-Culote.

r

O controlador modelo 1822 é o mais importante, pois ¢ encarregado de todos os
mecanismos descritos na figura 3.11A. Ele ¢ responsavel pelo transporte da amostra, o
acoplamento do aquecedor interno, a detec¢ao do sinal SQUID, a fonte de corrente para a
bobina supercondutora, a chave para a operagdo em modo persistente, a impedancia e o

sensor de nivel de hélio liquido. O segundo controlador ¢ responsavel pela chave de fluxo de
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gés, a chave do fluxo de ar e o sistema de vacuo. O terceiro e tltimo controlador ¢ uma ponte
R/G modelo 1802, responsavel pelo sensor de temperatura e aquecimento de gas.

Toda a operagdo, exceto a colocagdo da amostra e o abastecimento de nitrogénio e
hélio liquidos ¢ feita através do computador. O sistema pode ser programado para realizar
diversas medidas durante varios dias, se necessario.

O equipamento conta com dois sistemas de medida e transporte da amostra. Um deles
¢ o sistema DC (método de medida da magnetizacdo por extragdo da amostra), no qual a
amostra excursiona para fora da regido central da bobina a cada ponto medido, sendo
novamente colocada na regido central da bobina supercondutora para a medida do ponto
seguinte. Um sistema alternativo para medir o momento magnético da amostra que esta
presente neste modelo de magnetometro de SQUID ¢ o RSO (Reciprocating Sample Option).
Neste método, a operagdo ¢ semelhante a um magnetdmetro de amostra vibrante, onde a
amostra move-se senoidalmente com uma freqiiéncia fixa e definida em torno de um ponto
fixo centralizado em relacdo a bobina. O RSO utiliza um “servo motor” de alta qualidade que
produz o movimento da amostra durante a leitura dos dados, além de um processador de
sinais digitais (DSP), que permite medidas rapidas do momento magnético. O sistema RSO
apresenta duas grandes vantagens. Primeiramente, a amostra ndo para em cada posi¢do de
leitura, permitindo assim que os dados sejam obtidos de uma maneira mais rapida que num
magnetometro DC convencional. Além disso, as técnicas de lock-in empregadas reduzem a
contribui¢do de ruidos de baixa freqiiéncia durante as medidas. Dessa forma, todas as
medidas de magnetizacdo apresentadas neste trabalho foram efetuadas através do sistema

RSO.

3.3.3 — Procedimentos de medidas

Inicialmente, em todas as amostras analisadas neste trabalho, é feita uma medida da
magnetizacdo em campo magnético de 0.001 T, num intervalo de temperaturas desde hélio
liquido até a temperatura ambiente. O intuito desta experiéncia inicial ¢ o de caracterizar a
amostra e determinar a temperatura da transicdo supercondutora (caso das amostras de
YBa,Cu307.5) ou da transicdo magnética, nos casos dos sistemas do tipo vidro-de-spin e

reentrantes (amostras AuFe X at% ¢ AuMn 8at%).
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As amostras supercondutoras granulares de YBa,Cu307.s foram submetidas a medidas
de magnetizagdo em funcdo da temperatura, nas proximidades da transicdo para o estado
supercondutor, em campos magnéticos fixos aplicados desde 0.0005 T até 5 T segundo os
procedimentos ZFC e FC. A taxa de variacdo da temperatura foi 0.04 K/min, permitindo
assim medidas em intervalos de 0.02 K. Esta grande quantidade de pontos se faz necessaria
pois, para cada medida, busca-se determinar a temperatura de irreversibilidade magnética
com a maior precisao possivel.

Para os sistemas magnéticos AuFe X at% e AuMn 8at% foram realizadas medidas de
magnetizacdo em funcdo da temperatura no intervalo entre 6 e 300 K. Visando-se a andlise
dos dados experimentais, os valores de campo magnético utilizados para a obtencdo destes

resultados foram os mesmos empregados nas experiéncias de efeito Hall.



4. Transicao de Coeréncia e Linha de
Irreversibilidades Magnéticas no

Supercondutor Granular YBa,Cu;0_;

Neste capitulo serdo  apresentados os resultados experimentais de
magnetocondutividade e magnetizagdo obtidos na amostra policristalina do supercondutor
YBa,Cu307.5, assim como sua discussdo e interpretacao fisica. Nosso objetivo concentra-se
no estudo dos efeitos de flutuacdes termodindmicas nas proximidades da transi¢do para o
estado supercondutor a partir das medidas de transporte elétrico e na obtengdo da linha de
irreversibilidades magnéticas através de experiéncias de magnetoresisténcia ¢ magnetizagao
DC. Também sera feito uma descricdo dos métodos utilizados na andlise quantitativa dos

resultados experimentais obtidos.

4.1 — A transicao para o estado supercondutor

A transicdo resistiva para o estado supercondutor da amostra granular de YBa;CuzO7_5
(YBCO) foi estudada na presenga de diversos campos magnéticos aplicados paralelamente a
corrente de medida, conforme a técnica e os procedimentos descritos no capitulo anterior. Os
resultados de magnetocondutividade obtidos na amostra policristalina de YBCO mostram que
ocorre uma transicdo de coeréncia envolvendo a fase do parametro de ordem do sistema
granular, o qual ¢ afetado pela presenga de ligagdes fracas. O objetivo principal desta parte do
trabalho consiste na descri¢do e na interpretacdo da transi¢do de coeréncia e da linha de
irreversibilidades magnéticas também estudada nesta amostra.

A figura 4.1 mostra o comportamento das curvas de resistividade elétrica em fungao
da temperatura numa regido proxima a transicdo supercondutora para alguns dos campos

magnéticos aplicados.
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Figura 4.1 — Curvas de resistividade elétrica em fung¢do da temperatura na presenca de varios campos
magneéticos aplicados para a amostra policristalina de YBCO nas proximidades da transi¢do para o estado de
resisténcia nula. Na figura da esquerda sdo apresentados resultados em campos até ugH = 0.05 T. A figura da

direita ilustra campos até puogH =5 T.

Como se pode observar nos resultados, a presenca de um campo magnético produz um
alargamento de toda a transicdo resistiva. O efeito ¢ mais pronunciado no regime de
aproximacao ao estado de resisténcia nula. Em campo nulo, a resistividade elétrica torna-se

nula na temperatura T¢o = 92.5 K. Porém, em poH = 5 T, a temperatura na qual a resistividade

torna-se indetectavel ¢ inferior a 60 K.
A figura 4.2 mostra a derivada da resistividade elétrica com relagdo a temperatura,

dp/dT , evidenciando o carater de transi¢do resistiva em duas etapas para nossa amostra.

Na amostra YBCO, o pico da derivada nas proximidades de T¢ ¢ alargado pela acdo
do campo magnético na direcdo de mais baixas temperaturas, formando uma estrutura de
transicdo com duas etapas, evidenciando os efeitos de ligacdes fracas no sistema granular.
Observa-se ainda que o campo magnético modifica fracamente a queda abrupta da
resistividade elétrica que ocorre nas proximidades da transi¢do intragranular (transi¢do de

pareamento, definida aproximadamente pela posi¢do do pico principal de dp/dT denotado
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pela temperatura Tp(H)). No entanto, nestas curvas, a estrutura correspondente a regido
dominada pelos processos intergranulares ¢ fortemente modificada pelo campo magnético,

cujo aumento ocasiona uma reducdo significativa na temperatura Tco(H), que denota o

estabelecimento do estado de resisténcia nula.
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Figura 4.2 — Derivada da resistividade elétrica em relagdo a temperatura para a amostra YBCO sob

diferentes campos magnéticos aplicados. A figura da esquerda mostra os resultados de baixos campos

aplicados, enquanto que a figura da direita mostra o comportamento para altos campos.

A temperatura Tp(H) ¢ um parametro util que permite delimitar, na transi¢ao resistiva,
os efeitos de flutuacdes térmicas na fase normal (T > Tp) e na regido paracoerente (T < Tp),
em que a fase do parametro de ordem dos grdos individuais flutua pela acdo da energia

térmica.
A partir de cada curva dp/dT versus T obtida para a amostra YBCO nos diferentes

campos magnéticos aplicados, determinamos a respectiva temperatura caracteristica Tp(H).
Os resultados sdo representados juntamente com a temperatura que denota o estabelecimento
da resisténcia nula, Tco(H), em um diagrama H-T, que estd mostrado na figura 4.3.
Posteriormente, sera apresentado com detalhes o método pelo qual se determina a posicao de
Tco(H). Com o aumento do campo magnético, ocorre um deslocamento progressivo das

temperaturas Tp(H) e Tco(H) no sentido de mais baixas temperaturas. Este fenomeno sugere
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que o campo magnético afeta a transicdo resistiva tanto no regime intragranular, que ocorre
nas vizinhangas de Tp(H), quanto no regime intergranular entre Tp(H) ¢ Tco(H), regido esta
que ¢ precursora a transi¢ao de coeréncia. Observa-se ainda que a regido paracoerente €
fortemente alargada com o aumento do campo magnético. Este comportamento ¢
caracteristico de um arranjo granular conectado através de ligagdes fracas cujas energias de
acoplamento distribuem-se aleatoriamente e sdo fortemente dependentes do campo magnético

aplicado, da corrente elétrica e da temperatura.

T T T T T T T T T
5 o Tco(H) T T (H)
al A Fase |

. normal
Regido ]
. Paracoerente

__ 3} Regiao A _

= coerente

T 1

= 2 - ° .
1+ A _

()
. -
0 1 | 1 | 1
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Figura 4.3 — Diagrama H-T esquematico que delimita a fase normal e as regioes paracoerente e

coerente da fase supercondutora para a amostra granular de YBCO. As linhas sdo guias visuais.
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4.2 — Flutuacoes na Fase Normal

Nesta se¢do serdo analisados brevemente os resultados obtidos no estudo das
flutuagdes termodinamicas na magnetocondutividade do YBCO na regido de temperaturas
superiores a Tp, ou seja, na fase normal. As medidas foram realizadas conforme a descri¢ao
feita no capitulo 2 e foram utilizados campos magnéticos até 5 T aplicados paralelamente a
corrente elétrica, cujo valor permaneceu fixo em 1 mA. Todas as medidas foram realizadas no

procedimento FC.

4.2.1 — Método de Analise

Experimentalmente, a contribui¢ao das flutuagdes termodinamicas a condutividade sdo
obtidas mediante a diferenca:

Ao =0-0, , 4.1)
onde o ¢ o inverso da resistividade medida (o =1/p) e ox ¢ a condutividade regular, néo
divergente.

A condutividade regular oz ¢ determinada a partir da extrapolagdo para baixas

temperaturas do comportamento linear apresentado pela resistividade elétrica na fase normal,

(& pode SCr EXpressa Como:

GR=L , (4.2)

Pr

dp
onde =p, +—2T . 43
Pr = Po AT (4.3)

d
As constantes p, € Pr

sdo determinadas a partir do ajuste linear do comportamento

da resistividade em altas temperaturas. Desta maneira, fazendo-se o ajuste linear no intervalo

de temperaturas compreendido entre 140 e 250 K, determinamos p, =0.42 mQ.cm e

d
% = 0.0031 mQ.cm/K. A figura 4.4 ilustra o ajuste que permite a determinacdo destas

constantes.
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Fig.4.4 — Extrapolacdo do comportamento linear da resistividade elétrica medida em alta temperatura na

amostra YBa,Cu30;.s.

Os resultados experimentais sdo analisados a partir da suposi¢ao de que a contribui¢ao
das flutuagdes a condutividade diverge segundo uma lei de poténcia da forma:
Ao =As" (4.4)
onde 4 ¢ uma constante, & = (T —7..)/T.. ¢ a temperatura reduzida e A é o expoente critico.

Para a anélise de fendmenos criticos, em analogia com o método de Kouvel-Fisher’,
determina-se a derivada logaritmica do excesso de condutividade em relacdo a temperatura.

Assim, define-se:

d 1 d(Ao)
=——InAc)=——-—"— 4.5
e (4.5)
Substituindo a expressao (4.4) na equagao (4.5) e calculando a derivada, obtemos:
l:l(T—TC) : (4.6)
X A

Portanto, a simples identificagio de um comportamento linear em um grafico
1/x, versus T (como no exemplo da figura 4.5) permite que sejam identificados
simultaneamente a temperatura critica 7¢, € o respectivo expoente critico A. A partir da

intersecdo da reta com o eixo da temperatura obtemos 7¢, enquanto que a inclinagdo da reta

. L i
fornece o inverso do expoente critico, 4.
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10 : T - .
u,H=0.0005T

100

Figura 4.5 — Regime linear na curva do inverso da derivada logaritmica da condutividade ( }(;l ) em

fungdo de T, o qual permite a obten¢do da temperatura critica e do expoente critico associado a este regime.

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

i(Aa):—de—p+L2% . (4.7)
dT 0 dT  p dT

Assim, a derivada logaritmica y, ¢ determinada numericamente através da expressao:

Ldp 1 dpn) /Il 1 . 4.8)

Yol prar prar )/ \p o

As principais fontes de incertezas na analise dos dados com este método originam-se
da extrapolagdo linear para a determinacdo do termo regular da condutividade, oy, € do
procedimento numérico para a determinacdo da derivada dp /dT. Porém, os erros assim
introduzidos sao pequenos nas proximidades da transicdo, pois, neste caso, 0 termo que
envolve pg no numerador da equagado (4.8) € pequeno se comparado ao termo que contém a
resistividade total p. Por outro lado, a determina¢do numérica de dp /dT torna-se mais precisa
nas proximidades da temperatura critica 7¢, onde a resistividade varia rapidamente com a
temperatura. Aumentando-se a temperatura, a diferenca entre p € pr diminui e os erros

provenientes do procedimento numérico tendem a se tornar maiores.
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4.2.2 — Comportamento de y," na fase normal

A representacdo da transi¢do resistiva em termos do inverso da derivada logaritmica
torna evidente o carater de duas etapas desse processo. A figura 4.6 mostra a regido
correspondente as proximidades da transi¢cdo para o estado supercondutor em alguns dos

campos magnéticos estudados.

80 84 88 92 96 100
Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 4.6 — Representacdo da transi¢do resistiva na forma de y," em fun¢do da temperatura para alguns dos
campos magnéticos aplicados na amostra YBCO. Acima de Tp a resistividade mostra efeitos das flutuagoes
precursoras a transi¢do de pareamento, enquanto que abaixo de Tp os regimes de flutuacoes correspondem a

transicdo de coeréncia.

Em temperaturas acima do minimo pronunciado que ocorre em T = Tp, o
comportamento de 3, depende fracamente do campo aplicado. Nesta regido, os efeitos de
flutuagdes na fase normal sdo dominantes. Abaixo de Tp, ¥, mostra um comportamento
inteiramente distinto e fortemente dependente do campo magnético aplicado. A medida que
decrescemos a temperatura a partir de Tp, observamos um maximo que se torna cada vez mais
pronunciado quanto maior for a intensidade do campo magnético. Em temperaturas inferiores
aquela do méaximo, . tende a zero com uma curvatura invertida com relagdo aquela que é
vista em temperaturas acima de Tp. Este fato indica que os processos de flutuagdes

termodindmicas que dominam a regido acima de Tp (transicdo de pareamento, onde sdao
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relevantes as flutuagdes na amplitude do pardmetro de ordem do supercondutor) sao
inteiramente distintos daqueles que descrevem a aproximacao ao estado de resisténcia nula
(transicao de coeréncia, caracterizada pelas flutuacdes na fase do parametro de ordem).
Utilizando-se o método descrito na se¢do anterior, na fase normal (para temperaturas
acima de Tp (H)) identificamos sistematicamente regimes dominados por flutuagdes
genuinamente criticas e Gaussianas, reproduzindo observagdes relatadas em diversos estudos
anteriores’ """ Nas proximidades imediatas de T, identifica-se um regime assintotico
caracterizado pelo expoente Ap. A figura abaixo ¢ representativa destes resultados. A tabela
4.1 mostra os valores obtidos para Ap. Nesta tabela, além do expoente critico Ap, estdo também

listados, para todos os campos magnéticos aplicados, a temperatura critica Tc e o intervalo de

. T-Tc . e
temperatura reduzida ¢ = 7 em que o regime assintotico € observado.
C

10 12 r T r
r 7 YBa,Cu,O,
8 - o, H=01T
6 | _
~~
X | ]
N—r
i
1 b 4 L |
=
Regime | Regime
2L critico _ critico
0 | 1 | 1 | 1 | 1
92 96 98 100 96 98 100
T (K) T (K)

Figura 4.7 — Regime critico assintotico identificado na fase normal para campos magnéticos aplicados

de0.01e0.1T.
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Amostra YBa,Cu;07.5 Expoente
wH () | Te (K) p g p
0 93.77 0.22
0.0005 93.73 0.23
0.001 93.71 023
0.002 93.66 023 0.0029—0.0048 |  0.22+0.01
0.005 93.62 0.21
0.01 93.55 0.23
0.02 93.51 0.22
0.035 93.41 0.25
005 - 027 0.0031—0.0061 | 0.26+0.02
0.1 92.92 0.28
0.25 92.89 0.26
0.5 92.66 0.34
0.75 92.61 035 0.0051—0.0082 |  0.350.01
1 92.59 035
2 92.29 0.49
3 92.02 0.48
y s — 0.0108-0.0173 |  0.52+0.04
5 91.37 0.55

Tabela 4.1 — Expoente encontrado no regime assintotico imediatamente acima da temperatura Tp

através do ajuste linear da equagdo 4.6. A temperatura critica é obtida pela extrapolagdo do ajuste linear.

Conforme verifica-se na tabela 4.1, o valor do expoente que caracteriza o regime

assintotico evolui com o aumento da intensidade do campo magnético. Para valores de campo
magnético até 0.02 T, observou-se o expoente l_p = 0.22 (£0.01). Entre poH = 0.035 T ¢
poH = 0.25 T este expoente evolui para l_p = 0.26 (£0.02). Para campos entre pgH =0.5T e
pwH = 1 T, o expoente ¢ /”L_p = 0.35 (£0.01). Por fim, em altos campos magnéticos, entre
poH=2T e poH =5 T, observa-se /1_p =0.52 (£0.04).

Conforme foi feito anteriormente’, a interpretacdo dos expoentes observados na
amostra YBCO ¢ atribuida a regimes criticos ou Gaussianos. No caso de baixos campos, 0s
pequenos valores encontrados para o expoente Ap sugerem a ocorréncia de regimes “super-

ree 1 o~ . .
criticos” '™, Espera-se que a transigdo para o estado supercondutor seja dominado por

flutuagdes criticas 3D-XY. Segundo este modelo, Ap = 0.3, 0 que € observado somente no
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intervalo de campos intermediarios. Supde-se, assim, que o campo magnético tende a
desestabilizar os regimes “super-criticos”, bem como o proprio regime 3D-XY. Na regidao de
altos campos, o valor Ap = 0.5 sugere que apenas restam as flutuagdes Gaussianas 3D.

Valores de expoentes menores que o expoente critico A = 0.32, previsto pelo modelo
3D-XY, foram observados em muitos sistemas, como por exemplo, no GdBa,Cu;O7;
policristalino” (A = 0.27), no YBa,Cu3O75 texturizado™® (A = 0.20), no DyBa,Cu3O7.
policristalino’”” (A = 0.17) e no YBa,Cu3O7.5 monocristalino’® (A = 0.17). A variedade de
valores para o expoente critico identificado no regime assintotico de flutuacdes ndo sao
previstos por nenhuma teoria de transi¢do critica, dificultando sua interpretacao fisica. Uma
das hipdteses propostas ¢ que estes intervalos “super-criticos” na transi¢ao supercondutora
correspondam a regimes precursores a uma transicio fracamente de primeira ordem' ™.

Com o aumento de intensidade do campo magnético, os regimes caracterizados por
flutuagdes “além 3D-XY” sdo suprimidas, tal como anteriormente observado”™.

Os resultados para os expoentes criticos da condutividade na fase normal do YBCO
sdao indicativos de que a supercondutividade neste sistema ¢ um fendOmeno genuinamente

tridimensional. Este fato ¢ importante para a interpretagdo dos resultados na regido abaixo de

Tc, que se constitue num dos objetivos principais deste trabalho.
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4.3 Flutuacoes na Fase Supercondutora

Conforme foi apresentado anteriormente (figuras (4.1) e (4.2)), considerou-se na
transi¢ao entre os estados normal e supercondutor de amostras granulares a existéncia de duas
etapas bem definidas. Nesta secdo ¢ feita a andlise das flutuagcdes termodindmicas na
condutividade elétrica na regido de temperatura definida entre Tp e Tco. Nesta regido, a
condutividade ¢ dominada por flutuagdes na fase do pardmetro de ordem supercondutor em
diferentes graos. O estado de resisténcia nula ¢ alcangado mediante uma transi¢do
paracoerente—coerente46, que ocorre em Ty e que tem sido interpretada como um genuino
fendmeno termodinamico de transi¢do de fase. E importante ressaltar que neste regime a
amplitude do parametro de ordem encontra-se totalmente desenvolvida e as flutuacdes
termodindmicas manifestam-se essencialmente na fase do parametro de ordem que, embora
definida em graos individuais, ndo guarda coeréncia entre os varios graos. Neste sentido,
espera-se que a termodindmica que descreve o sistema seja a do modelo 3D-XY. Os

77 mostram que a desordem ¢ relevante, uma vez que os

resultados até agora obtidos
expoentes associados a paracondutividade ndo reproduzem os valores calculados para o caso
de sistemas ordenados. Espera-se também que o comprimento de correlagdo para a transi¢ao
de coeréncia seja da ordem do tamanho do grdo. Portanto, a transi¢do de coeréncia ¢ um
fenomeno critico, caracteristico de sistemas supercondutores granulares, que ¢ dominado por
flutuagdes de fase do parametro de ordem. As escalas de tamanho relevantes sao da ordem de
dezenas a centenas de nandmetros, que correspondem ao tamanho efetivo dos graos
supercondutores (regido com parametro de ordem homogéneo) nos cupratos de alta

temperatura critica. E importante notar que estas dimensdes ndo correspondem

necessariamente ao tamanho dos graos fisicos no YBCO policristalino.

4.3.1 — Meétodo de Analise, Flutuacoes na Condutividade e
Transicdo de Coeréncia

Os resultados de condutividade elétrica na presenga de campo magnético sao
analisados, na regido abaixo da temperatura de pareamento Tp, com o mesmo conceito de

derivada logaritmica empregado no estudo dos efeitos de flutuagdes termodindmicas no
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estado normal (equagdo 4.5). Neste caso, denotamos o excesso de condutividade através de

leis de poténcia do tipo:

2
Ao = Bsl | (4.9)
onde B ¢ uma amplitude e A¢c € o0 expoente critico associado ao regime precursor a transi¢ao

T-T
. o . _ co .
de coeréncia. A temperatura reduzida ¢ definida por &€, = e Tcp € a temperatura
co

critica da transi¢do paracoerente-coerente.

Tal como discutido na se¢do 4.2.1, a determinacdo de um comportamento linear no

grafico 1/ y_ versus T identifica o regime caracterizado pelo expoente critico Ac e a respectiva

temperatura critica T¢y. O grafico da figura 4.8 ilustra a identificacdo do regime de flutuagdes
precursor a transicdo de coeréncia. Observa-se que, contrastando com o comportamento
observado na fase normal, ;(C;] apresenta uma curvatura positiva em fun¢do da temperatura na
regido paracoerente. Este comportamento assemelha-se aquele em geral mostrado pelo
inverso da susceptibilidade magnética de um paramagneto nas proximidades da transi¢do a
um estado magneticamente ordenado. A analogia entre as transi¢des paracoerente-coerente e

paramagneto-ferromagneto foi notada e estudada por Rosenblatt e col®.

10 T T T T T T T T
YBa,Cu.0O,
gl mH=01T |
§
L o |
6 F .
— 6]
<
r.'xb al
Transicao de
Tco Coeréncia
2+
0
76 80 84 88

Figura 4.8 — Transi¢do resistiva plotada como y,”' em funcdo da temperatura. O regime precursor a transicdo

de coeréncia é caracterizado pelo expoente A¢ e pela temperatura critica Tcy.
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Na amostra de YBCO estudada, identificamos um regime linear em y,’ na
aproximacdo ao estado de resisténcia nula, consistente com a equacdo (4.9). O expoente
critico associado a este regime ¢ A¢ ¢ foi determinado nas medidas realizadas na presenca de
diversos campos magnéticos aplicados, conforme mostram as figuras 4.9, 4.10 e 4.11. Estes
resultados estdo listados na tabela 4.2. Em contraste com o comportamento critico observado
acima da transi¢do de pareamento, o regime precursor a transi¢cao de coeréncia estende-se por
um intervalo de temperaturas relativamente grande. Chama-se a atengdo que o regime linear

em y, foi observado até campos magnéticos de 3 T.

2 T T T T T T T T T
YBa,Cu.O,
o 0T
I A 0.0005T |

T (K

89 90 91 92 93 94
Temperatura (K)

Figura 4.9 — Identificag¢do do regime critico na aproximagdo ao estado de resisténcia nula para campo

magnético nulo e yp,H = 0.0005 T.
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1. (K)

Figura 4.10 — Identificag¢do do expoente Ac na transi¢do de coeréncia para 0.002 < ugH < 0.05 T. O valor

Zc =4.1%0.3 corresponde a média das determinagées.

12 -

%, (K)

Figura 4.11 — Identificagdo do expoente correspondente a aproximagdo ao estado de resisténcia nula

para campos magnéticos elevados.
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YBa,Cuz07; Expoente
moH (T) Tco (K) Ac e
0 92.12 3.1
3.2+0.1
0.0005 90.1 3.2
0.001 89.04 4.1
0.002 87.94 3.9
0.005 85.86 4.2
0.01 83.74 4.0
0.02 82.55 4.0
0.035 80.27 4.2
0.05 79.02 4.3
0.1 77.18 3.9
41+0.3

0.25 73.34 3.9
0.5 68.27 4.3
0.75 67.43 3.9
1 66.75 4.1
2 61.97 4.2
3 60.91 4.0

4 - R

5 - -

84

Tabela 4.2 — Expoentes encontrados no regime de flutuag¢oes na fase supercondutora a partir do ajuste

linear na curva 1/x, em fungdo da temperatura. A temperatura Ty é determinada pela interse¢do do

. -1 . .~ A . .
comportamento linear de y,' com o eixo da temperatura e denota a transigdo de coeréncia. O regime

identificado pelo expoente Ao corresponde a fase paracoerente.

No diagrama H-T da figura 4.12 ¢ mostrada a regido onde o comportamento em leis de

poténcias na aproximagdo ao estado de resisténcia nula ¢ observado em nossa amostra.

Observa-se, abaixo de T¢, que o regime de flutuagdes na regido paracoerente inicialmente

alarga-se com o aumento do campo magnético. Porém, em campos superiores a 3 T nao ¢
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. . A . -1 ~

mais observado o comportamento em lei de poténcia nas curvas de y, em funcdo de T.
Provavelmente, nesta regido de fortes campos, os efeitos relacionados a transi¢do de coeréncia
sao suprimidos ou mascarados pela fenomenologia relacionada a dindmica de vortices de

Abrikosov.

TCI:I
1t
=
I
=i
o.1f
a5 (=70}

Figura 4.12 — Diagrama H-T para o regime de flutuag¢ées precursor ao estado de resisténcia nula. O
regime assintotico com expoente ¢ que define a temperatura critica Ty ndo é observado em campos maiores

que 3 T.

Nas medidas realizadas em campo nulo e poH = 0.0005 T, observa-se (ver figura 4.9)
um regime linear em y," que leva ao expoente A.= 3.2 £ 0.1. Por outro lado, pode-se
observar que as medidas com campo magnético entre 0.001 T e 3 T indicam um expoente
caracteristico 4. = 4.1 £ 0.3. Dessa forma, parece evidente a existéncia de um crossover no

comportamento critico nas proximidades da transicdo de coeréncia causada pela aplicacdo de

campos magnéticos de baixa intensidade. Este comportamento ja foi verificado em outros

resultados experimentais®>’**.
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4.3.2 — Interpretagdo dos expoentes associados a transi¢do de

coeréncia

No problema de percolagdo o comprimento de correlagdo em qualquer dimensdo ¢

dado por v = % . Por outro lado, Kawamura e seus colaboradores48, estudando a versdo chiral

para o Hamiltoniano de vidro-de-fases, obtiveram que o expoente critico para o comprimento
de coeréncia ¢ vcg = 1.3 e o expoente critico para a fungdo de correlagao do parametro de
ordem ¢ #cg = - 0.2. Para um supercondutor inomogéneo com uma distribuicdo aleatoria de
jungdes de tipo m, E. Granato® encontra v = 1.2. No modelo de vidro-de-fases, segundo a
versdo gauge-glass, o expoente v também tem um valor proximo a 4/3. Realizando simulagdes
de Monte-Carlo baseadas no Hamiltoniano de tunelamento de fases, Olson e Young®
encontraram v = 1.4 + 0.2. Incluindo a anisotropia no modelo gauge-glass, P. Olson®
obtém v = 1.5 + 0.3. Utilizando a representacdo de vortices, incluindo defeitos estendidos na
rede, simulacdes realizadas por J. Lidmar®’ fornece v ~ 1.3. Assim, parece haver uma boa
concordancia entre diferentes autores sobre a classe de universalidade estatica do modelo
vidro-de-vortices. Em ambas as versdes, gauge-glass e chiral glass, o expoente para o
comprimento de correlagdo ¢ dado por v = 4/3.

Entretanto, existe um menor nimero de resultados calculados para 5. As simulacgdes
de Olson e Young® para o modelo gauge-glass fornecem # = -0.47 + 0.07, que difere
significativamente do valor previsto por Kawamura (17c¢ = -0.2). A partir de uma andlise
baseada em escalonamento de tamanho finito, Lidmar®’ obtém n=-04.

Uma vez que A = 0(2 +z—-d- 77), tomando-se # = -0.2 e substituindo-se o valor para
A encontrado para nossa amostra, determinamos que, no regime de campo nulo e

poH = 0.0005, o expoente critico dindmico assume o valor z = 3.1. Se assumirmos que # tem o
valor dado por Olson e Young, obtemos z = 2.8. Estes valores para z sdo compativeis com as
previsdes feitas por Wengel ¢ Young® a partir de simulagdes de Monte Carlo baseadas no

Hamiltoniano da equacao 2.19. Estes autores encontraram que z = 3.1. Chama-se a atengao
que o expoente A. =~ 3 foi observado em experiéncias realizadas em campo magnético nulo
por Rosenblatt e colaboradores™.

Na presenga de campo, o valor do expoente da condutividade aumenta para 1. = 4.1.

Supondo que a classe de universalidade estatica da transi¢do ndo se altera, ou seja, utilizando-

se os mesmos valores para v e #, nossos resultados para campos superiores a poH = 0.001 T
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correspondem a um expoente dindmico z = 4. Este valor para z é caracteristico de sistemas
cuja dinamica ¢ do tipo vidro-de-spin®’. Nota-se também que Olson e Young previram que o

expoente dindmico da transicio de gauge-glass corresponde a* z = 4.

Assim, o comportamento da condutividade elétrica nas proximidades do estado de
resisténcia nula é consistente com a ocorréncia de uma transicdo de fase em T¢p, na qual a

desordem e a frustra¢do sdo relevantes. A diferenga encontrada entre os valores obtidos para

Ac no limite em que o campo magnético tende a zero € na presenga de campo pode ser

atribuida a existéncia de um crossover na dindmica critica da transi¢ao de coeréncia. Uma vez
que, em ambos 0s casos, a transi¢do de coeréncia ¢ descrita pelo mesmo Hamiltoniano e os
expoentes estaticos ndo se alteram, a classe de universalidade para esta transi¢ao ¢ do tipo 3D-

XY com desordem relevante.

4.3.3 — Scaling da transicdo de coeréncia

O comportamento apresentado por y, na regido paracoerente sob diferentes campos
magnéticos sugere que sua descricdo pode ser feita em termos de uma lei de escala de modo
que todos os resultados possam ser representados por uma mesma curva. Esta propriedade
representa um teste de validagdo para a criticalidade da transi¢do de coeréncia. Segundo a
proposta de escalonamento para a transi¢do vidro-de-vortices”, o comportamento das

flutuagdes na condutividade nas proximidades da transi¢do de coeréncia ¢ dado por

1
Ao~ H 2 d)Si{ ‘9% ] , (4.12)
H 1%

T-T, . . .
onde &, =——<% ¢ S. sdo as fungdes de scaling acima e abaixo de Tcy.
co

1
Segundo Fisher e colaboradores, podemos supor que’ (T c— T (H ))z H A". Por

T —Teo(H)

— "~ introduzida por Kétzler’,
T, c T, Co (H )

outro lado, utilizando-se a variavel de scaling 7 =

encontra-se que
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4 S, (2) =y, [T =T (H)] (4.13)
dr

para o regime de flutuagdes compreendido no intervalo de temperaturas entre a transi¢do de

coeréncia e a transi¢ao de pareamento.

Dessa forma, curvas de y_ [T c—T.,(H )] em fungdo de 7 correspondem a uma

descri¢do do comportamento de ¥, na forma de uma lei de escala. Conforme se vé na figura
4.13, as curvas obtidas sob diferentes campos magnéticos aplicados coincidem através do
scaling proposto na equacdo 4.13 no intervalo de temperaturas reduzidas entre T = 0.1 e

t~0.75.

100

80 -

20 |-

0,0 0,2 04 0,6 0,8 10
(T-T )/ (T.-T

CO)

Figura 4.13 — Scaling de y,”' no regime correspondente d regido paracoerente.

O escalonamento mostrado na figura 4.13 ¢ bom num grande intervalo de
temperaturas reduzidas, o qual supera significativamente o intervalo em que o regime
assintotico em lei de poténcias ¢ observado. Nas vizinhancas de T¢ o escalonamento
deteriora-se porque esta regido ¢ dominada pelo espectro de flutuagdes intragraos, que €
caracterizado por expoentes v, 7 € z cujos valores sdo muito diferentes daqueles que
descrevem o comportamento na regido proxima a Tco. A forma de y,' entre 0 maximo
granular e o minimo onde esta situada T¢ sugere que esta temperatura representa o ponto
critico relevante para o excesso de condutividade neste particular intervalo de temperaturas.

Este comportamento ¢ caracteristico dos sistemas granulares, nos quais o pequeno tamanho
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das regides supercondutoras permite a observacdo de efeitos de flutuagdes da condutividade

em temperaturas inferiores a Tc.

Quando a temperatura se aproxima de Tcp, observa-se um desvio sistematico nas
curvas de y; "' versus T nas proximidades imediatas de Tco, tal como pode visto nas figuras
4.10 e 4.11. Trata-se de uma regido estreita de temperaturas, na qual os pontos experimentais
estdo sujeitos a grandes erros devido a proximidade do estado de resisténcia nula. Ainda

1

assim, numa analise qualitativa, supondo que y, se comporta linearmente nesta regido,

identificamos o expoente ¢, =1.9+0.4, conforme ilustra a figura 4.14.

12 " T
YBa,Cu.O,
w* 0.005T
rv 01 T
025 T
sl o 1 T

%, (K

T (K)

Figura 4.14 —Regime observado nas proximidades imediatas de T¢y, cujo expoente é ,T;S =19+04.

Este valor ¢ significativamente menor que 4. = 4.1 e sugere a ocorréncia de um crossover na

fenomenologia critica nas proximidades imediatas da transi¢do de coeréncia. Notamos que a
diminui¢do no expoente efetivo da condutividade tende a reforcar a hipotese de existéncia da
transicdo de coeréncia, pois tal comportamento ¢ incompativel com a aproximacao
exponencial a resisténcia nula, tipica dos processos classicos de deriva de fluxo ativados
termicamente. A origem deste crossover pode estar relacionada a uma mudancga na classe de
universalidade da transi¢do. Nas proximidades imediatas de T¢, o comprimento de coeréncia
diverge e, eventualmente, torna-se maior que o comprimento de correlagdo da estrutura de
desordem. Neste caso, a granularidade deixa de ser relevante e o sistema passa a ter
comportamento homogéneo. Espera-se, entdo, que a criticalidade passe a ser descrita pelo
modelo 3D-XY do caso ordenado, na qual os expoentes criticos estaticos e dindmicos sao

significativamente menores, como visto nas se¢oes 2.1.1 e 4.2.
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4.4 — Linha de Irreversibilidades Magnéticas

A linha de irreversibilidades magnéticas ¢ amplamente estudada pelos pesquisadores
desta area que buscam o entendimento quanto as propriedades do sistema de vortices dos
cupratos supercondutores. Em um diagrama de fases do tipo H — T (campo magnético em
funcdo da temperatura), a linha de irreversibilidades denota a separagdo entre uma fase
magneticamente reversivel, que ocorre em altas temperaturas, de uma regido de baixas

temperaturas cujo comportamento magnético € irreversivel.

Nesta secdo, ¢ feita uma descricio do comportamento magnético do supercondutor
granular YBCO. Apresenta-se um estudo da linha de irreversibilidades magnéticas

determinada a partir de medidas de magnetizagdo DC e magnetoresisténcia.

4.4.1 — Comportamento magnético do supercondutor granular

YBCO

Através das medidas de magnetizacdo DC na amostra YBCO, que estdo ilustradas na
figura 4.15 para alguns dos campos magnéticos utilizados, ¢ possivel realizar um estudo
qualitativo da evolucdo magnética deste sistema em fun¢do da temperatura. Inicialmente,
observamos que na regido de altas temperaturas (correspondente ao estado normal) a amostra
tem uma resposta paramagnética frente a aplicacdo de campos magnéticos. A amostra
apresenta uma transi¢do para um comportamento diamagnético na temperatura Tc. Isto ocorre
devido a blindagem magnética no caso das medidas feitas segundo o procedimento ZFC e ao
efeito Meissner no caso do procedimento FC. Na fase supercondutora, ¢ clara a presenca de
fortes efeitos de aprisionamento de vortices, o que pode ser constatado a partir da grande
diferenca existente entre as curvas ZFC e FC. Nota-se, porém, que a separagao entre essas
curvas ocorre em temperaturas nitidamente inferiores a temperatura de transicao. Isto revela a
existéncia de um regime reversivel abaixo de Tc. A temperatura na qual ocorre a separagao
entre as curvas ZFC e FC ¢ deslocada para temperaturas mais baixas com o aumento do

campo magnético.
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Figura 4.15 — Medidas de magnetiza¢do DC em fungdo da temperatura nos procedimentos ZFC e FC para a
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amostra YBCO em alguns dos campos magnéticos estudados.
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4.4.2 — Determinacdo da linha de irreversibilidades

4.4.2.1 - Medidas de magnetizacdo

As medidas de magnetizacdo apresentadas na se¢do anterior mostram claramente o
fendmeno da irreversibilidade magnética. Conforme ja discutido no capitulo 1, a separagao

entre as curvas ZFC e FC denota a temperatura de irreversibilidade, T, (H).

Extrair a temperatura de irreversibilidade diretamente da superposi¢do entre as curvas
ZFC e FC introduz muitas incertezas. Como a aproximagdo entre ambas ¢ feita
tangencialmente e, com a presenca inevitavel de gradiente de temperatura, ha dificuldade em
se identificar o ponto exato onde as duas curvas se encontram. Para determinar com maior
precisdo a temperatura de irreversibilidade a partir destas medidas, os resultados foram
processados numericamente com o objetivo de igualar as temperaturas entre as curvas ZFC e
FC para cada campo magnético especifico. Isto permite a operacdo matematica de subtragao
dos arquivos de dados correspondentes. A temperatura de irreversibilidade ¢ idenficada a
partir do ponto em que a diferenga Mpc-Mzpc torna-se nula. Com o intuito de reduzir ainda
mais as incertezas, foram realizadas ao menos duas sequéncias de medidas ZFC e FC para
cada valor de campo magnético estudado e a temperatura de irreversibilidade considerada foi
obtida a partir de um processo de média. A figura 4.16 ilustra o procedimento para a

determinagdo de Tj (H) para algumas das medidas realizadas.



Capitulo 4 — Transicdo de Coeréncia e Linha de Irreversibilidades Magnéticas...

93
YBCO YBCO
; 0,012 .
0,003 - W H=0001T wH=001T
3
= Y 0,008 | .
< 00024 §
~— o]
o 3
Y- o
S 9 0,004 | .
& 00011 ° 1 Tir=92.1K
w— o
S S Tir=923K
. 0,000
e/
0’000 1 1 1 1 IK 1 1 1 1 1 1 1 1
8 8 83 90 92 94 96 98 100 8 8 83 90 92 94 96 98 100
0,006 —————————————
VBCO 000161 vBCo i
HH=0.05T (ﬁ@‘%@ wH=05T
— 0,0012 | .
S 0,004} 1 %
IS
L 0,0008 | T
L
N
S 0002} .
X 0,0004 | - .
L Tirr = 91.5 K Tirr =90 K
= /
0,000 0,0000
8 8 88 90 92 94 96 98 100 78 80 82 84 8 83 90 92 94 96 98 100
T (K)

T(K)

Figura 4.16 — As temperaturas de irreversibilidades sdo determinadas no ponto onde a diferenca entre as

magnetizagoes ZFC e FC se anula.

4.4.2.2 — Medidas de magnetoresisténcia

Outra técnica’>”® que torna possivel a obtenc¢do da linha de irreversibilidades ¢ a

utilizagdo dos procedimentos ZFC e FC em curvas de magnetoresisténcia. Neste caso, a
temperatura de irreversibilidade ¢ determinada pelo ponto de divergéncia entre as curvas pzgc
e prc, onde p representa a resistividade. O comportamento reversivel ¢ identificado sempre
que prc - pzrc = 0.

Dessa forma, foram também efetuadas medidas de magnetoresisténcia na amostra
YBCO segundo os procedimentos ZFC e FC com as mesmas intensidades de campo

magnético utilizadas nas medidas de magnetizacdo. Alguns exemplos desta medidas estdo
ilustrados na figura 4.17.
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Figura 4.17 — Medidas de resistividade elétrica em fungdo da temperatura realizadas segundo os
procedimentos ZFC e FC para alguns dos campos estudados. Para altos valores de campo ndo se observam os

efeitos de irreversibilidade.

Verifica-se que a uma dada temperatura, que ¢ coincidente (dentro da imprecisdo
experimental) com a temperatura na qual sdo observados os efeitos de irreversibilidades na
magnetizagdo, ocorre a separagdo entre as curvas pzrc € prc, permitindo a determinagdo da
temperatura de irreversibilidade. Para uma identificacdo mais precisa, realizamos a subtracao
entre os arquivos de dados e, no ponto em que prc - pzrc torna-se diferente de zero, determina-
se a temperatura de irreversibilidade magnética. A figura 4.18 mostra curvas pgc - pzrc para
algumas das medidas de magnetoresisténcia realizadas. As temperaturas de irreversibilidade
sdo determinadas quando pgc - pzrc = 0. Com este método, a incerteza na determinagdo da

temperatura de irreversibilidade ¢ da ordem de 0.7 K.
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Figura 4.18 — A diferenca entre as curvas de magnetoresisténcia medida segundo os procedimentos ZFC e FC

permite a obtenc¢do da temperatura de irreversibilidade na regido de baixos campos aplicados.

A tabela 4.3 mostra as temperaturas de irreversibilidades magnética em funcdo do
campo magnético, determinadas a partir dos métodos apresentados anteriormente. A
ocorréncia do fendmeno de irreversibilidade foi observado nas medidas de magnetoresisténcia
até campos aplicados de 0.75 T. Convém ressaltar que as temperaturas de irreversibilidades

determinadas com as duas técnicas sdo coincidentes dentro da imprecisdo experimental.
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YBa,Cu;075 Magnetiza¢do Magnetoresisténcia
noH (T) Tier (K) Tirr (K)
0.0005 923+0.25
0.001 92.25+0.1 922+0.25
0.002 922+0.1 92.15+0.3
0.005 92.1+0.15 92+0.5
0.01 91.95+0.1 91.9+03
0.02 91.75+0.2 91.8+0.4
0.035 91.55+0.2 91.5+0.5
0.05 91.3+0.2 91.4£0.5
0.075 91+0.2
0.0875 90.9=0.3
0.1 90.85 = 0.25 90.7 % 0.6
0.175 90.75 0.3
0.25 90.65 +0.25 90.4+0.5
0.375 90.4+0.3
0.5 90 + 0.4 89.8+0.6
0.625 89.5+0.4
0.75 89.1+0.5 88.9+0.7
0.875 88.4+05
1 87.9+0.7
1.5 87.1£0.8
2 86+0.8
3 845+1.0
4 82.6+1.0
5 815+1.0

Tabela 4.3 — Temperaturas de irreversibilidade magnética determinadas a partir das medidas de

magnetizagdo DC e magnetoresisténcia.
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4.4.3 — Analise da linha de irreversibilidades

A partir dos resultados experimentais listados na se¢do anterior, tragamos para as
temperaturas de irreversibilidade o diagrama H-T mostrado na figura 4.19. Observamos que o
comportamento da linha de irreversibilidades sofre uma mudanca de curvatura em campos
magnéticos proximos a 0.1 T, retornando para sua curvatura inicial em campos em torno de
1 T. Este fendmeno ¢ freqlientemente observado em amostras granulares dos supercondutores

de alta temperatura critica’> .
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Figura 4.19 — Resultados experimentais para a linha de irreversibilidades magnéticas, representados num
diagrama H-T. Pontos em circulos representam temperaturas de irreversibilidades obtidas através da
magnetizagdo, ao passo que pontos em tridngulos representam temperaturas obtidas através da

magnetoresisténcia. Uma mudanga de curvatura é observada em campos magnéticos proximos a 0.1 T.
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Observando-se com mais detalhe a regido correspondente a baixos campos magnéticos
aplicados (ver figura 4.20), nossos resultados indicam que o comportamento da linha de
irreversibilidades pode ser descrita em termos de um crossover entre linhas do tipo Almeida-

Touless” e Gabay-Toulouse”.
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Figura 4.20 — Diagrama de fases H-T para a linha de irreversibilidades observado na regido de baixos campos
magnéticos aplicados. Para H < 0.1 T, a linha de irreversibilidades é bem descrita por um comportamento do
tipo Almeida-Touless (curva AT), enquanto que na regido de 0.1 < H < I T, identifica-se um comportamento do

tipo Gabay-Toulouse (curva GT).

No limite de baixos campos magnéticos (até¢ 0.1 T), ¢ possivel descrever a linha de

irreversibilidades com um comportamento do tipo Almeida-Touless (AT)’*, segundo o qual:

irr

2
T, (H)-T) O)|~H> (4.14)

onde T;,,(H) é a temperatura de irreversibilidade na presenga do campo magnético e T,'" (0) ¢

a temperatura de irreversibilidade extrapolada para campo magnético nulo.
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Experimentalmente, 7,%" (0) é praticamente coincidente com a temperatura de pareamento

irr

Tc.

Quando os valores de campo magnético atingem 0.1 T, ocorre um crossover para um
comportamento do tipo Gabay-Toulouse (GT), segundo o qual a linha de irreversibilidades ¢

descrita pela equagio’

]@(H)—Tcﬂoﬂzliz . (4.15)

irr

O ajuste fenomenolégico para a linha de irreversibilidades ¢ feito genericamente

através da expressao
T, (H)Y
H:Ho[l—”’—) . (4.16)

Assim, na regido H < 0.1 T (que ¢ representada pela curva “AT”) determinamos que

os coeficientes para o ajuste sdo Hy = 48.49 T, 7" (0) = 92.3 K e o expoente assume o valor

irr

y=1.51=0.04.

O ajuste para 0.1 <H <1 T (regido representada pela curva rotulada de “GT”) fornece

os parametros Hy = 5.48 T, T.°7 (0) =90.9 K e o expoente & y=0.51 + 0.02.

irr

Para campos superiores a 1 T, nota-se que a linha de irreversibilidades novamente
inverte sua curvatura, desviando do comportamento GT e sugerindo a ocorréncia de um novo
crossover para um comportamento descrito por outro tipo de fenomenologia. Tomando-se o
ajuste pela equagao (4.16), verifica-se que a linha de irreversibilidades para altos campos

também obedece a lei de poténcias dada pela equacdo (4.16) (ver figura 4.21), onde os

coeficientes sio Hy = 124.75 T, T/ (0)= 91.33 K e o expoente tem valor y = 1.45 + 0.03.

Supomos que nesta regido, a linha de irreversibilidades represente uma linha de depinning, tal
como previsto pela teoria de flux-creep gigante’®. Acima de Ty, vortices de Abrikosov se
movimentam livremente enquanto que, em temperaturas abaixo do limite irreversivel, ocorre
o aprisionamento destes vortices. Este processo ¢ governado por ativagao térmica. Chamamos
a atengdo que o ajuste de altos campos ndo descreve a linha de irreversibilidades na sua

totalidade.
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Figura 4.21 — Um comportamento previsto pela teoria de flux-creep gigante é identificado numa regidao
de altos campos aplicados da linha de irreversibilidades magnéticas. Contudo, a teoria ndo prevé o crossover

para o comportamento GT.

Vérios sdo os modelos propostos para explicar o comportamento da linha de

irreversibilidade nos supercondutores granulares de alta temperatura critica.

O modelo de movimento dos vortices por ativagdo térmica propde que a linha do tipo
Almeida-Thouless seja o resultado de um efeito de flux-creep gigante™®, o qual torna-se
possivel devido as fracas forgcas de pinning caracteristicas dos cupratos supercondutores.
Porém, este modelo ndo prevé a mudanga para o comportamento do tipo Gabay-Toulouse,

como pode ser observado em nossos resultados.

Uma outra descricdo ¢ dada em termos da fusdo da rede de vortices, produzidas por

~ , . A Le 97 s, - . . . , .
flutuagdes térmicas e quanticas . Usando o critério de Lindemann num meio anisotropico,
Houghton e colaboradores’ determinaram que a linha de fusdo em baixos campos deveria ser

. 1/2 .
expressa por um comportamento do tipo H “?, Porém, nossos resultados mostram uma
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dependéncia do tipo H*”. A mudanca para o comportamento GT também n3o ¢ descrita por
este modelo. O modelo de fusdo da rede de vortices ¢ relevante nas amostras monocristalinas
bem ordenadas, especialmente em altos campos magnéticos aplicados. Contudo, dificilmente
se aplica ao comportamento da linha de irreversibilidade nas amostras granulares na regido de

baixos campos aplicados.

4.4.3.1 — Discussdo qualitativa sobre a origem da linha de

irreversibilidades magnéticas

O comportamento da linha de irreversibilidades observado em nossa amostra no limite
de altas temperaturas ¢ baixos campos magnéticos (ver figura 4.20), ou seja, a passagem de
um regime AT descrito pela equagdo (4.14) para um regime GT expresso pela equacao (4.15)
¢ caracteristico de sistemas magnéticos do tipo vidro-de-spin®. Neste caso, a interpretagio
para este fendmeno foi originalmente dada em termos da teoria de campo médio. Neste
modelo, ¢ prevista a ocorréncia do crossover GT - AT quando a energia de anisotropia torna-

190 Dessa forma, o vidro-de-

se comparavel a energia associada ao campo magnético aplicado
spin comporta-se como um sistema de Heisenberg (spin com trés componentes espaciais) em
alto campo, e a temperatura critica de congelamento Tg (H) segue o comportamento de tipo
GT. A medida que a intensidade do campo magnético é diminuida, a energia de anisotropia
torna-se relevante frente a energia devida ao campo e a variagao de Tg (H) em fungdo da
temperatura passa a ser do tipo Almeida-Thouless, como nos sistemas com spins de Ising.
Segundo a teoria de campo médio, a linha GT expressa o congelamento dos graus de

liberdade do spin perpendiculares (transversais) ao sentido do campo magnético, enquanto

que na linha AT ¢ congelado o grau de liberdade paralelo (longitudinal) a direcao de H.

A analogia com o comportamento do tipo vidro-de-spin sugere que a linha de
irreversibilidades nos supercondutores granulares pode ser interpretada com base no modelo
de vidro supercondutor. O modelo parte do principio da existéncia de um arranjo desordenado
de graos supercondutores que estdo fracamente acoplados via efeitos de proximidade ou por
tunelamento Josephson sem efeitos de blindagem Meissner. Segundo este modelo, cuja

expressdo mais simples ¢ o Hamiltoniano da equacdo (2.19), a presenca de desordem e
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frustragdo faz com que o espaco de fases do sistema adquira uma configuracdo complexa,
com muitos minimos locais separados por barreiras de alturas variadas. Entdo, ao evoluir por
este espago, o sistema percorre uma sucessao de estados metaestaveis dando origem aos
efeitos irreversiveis. Basicamente, a desordem e a frustracdo impedem que as energias de
acoplamento entre pares de grdos vizinhos sejam minimizadas simultaneamente. Logo, o
estado fundamental torna-se degenerado e formado por muitas configuracdes nao
equivalentes. Na regido de temperaturas proximas a linha de irreversibilidade, o
supercondutor granular consiste de uma distribuicdo aleatoria, mas interagente, das fases do
pardmetro de ordem de cada grao individual. Acima de Ti,, a energia térmica ¢
suficientemente elevada e permite que as fases do parametro de ordem evoluam
dinamicamente de forma incoerente. Abaixo de Tj;, 0 acoplamento entre os graos torna-se

relevante e causa correlagdes entre as fases do pardmetro de ordem do sistema de graos.

Entretanto, a descri¢do do comportamento da linha de irreversibilidades nos vidros-de-
spin através da teoria de campo médio do tipo Sherrington-Kirkpatrick apresenta sérias
limitagdes. Primeiramente, a teoria admite implicitamente que as interagdes entre os spins tém
alcance infinito. Isto ndo se justifica para os sistemas formados por spins diluidos, e ¢ ainda
menos aceitdvel no caso dos supercondutores granulares. Neste materiais, 0 mecanismo
responsavel pelo acoplamento ¢ a energia de Josephson intergrdo que leva os pseudo-spins a
interagirem somente com o0s seus vizinhos mais proximos. Além disso, sofisticadas
simulagdes numéricas com base no Hamiltoniano de Heisenberg, admitindo interagdo de curto
alcance, levam a resultados contraditorios com aqueles previstos pela teoria de campo médio.
Em geral, as simulagdes sdo incompativeis com a existéncia de uma genuina transi¢do de fase
em temperatura ndo-nula. Mesmo na situacao de spins do tipo Ising, os resultados contrastam
com a teoria de campo médio (e com experimentos). Neste caso, embora as simulagdes
prevejam a ocorréncia de transicdo de fase em temperaturas finitas, a presenca de campo

magnético leva a supressao desta transigao.

Dadas estas limita¢des, Kawamura® introduziu o mecanismo de ordenamento do tipo
vidro-chiral. Como vimos, neste cenario a transi¢ao de vidro-chiral aciona a transi¢do vidro-
de-spin em razdo do acoplamento produzido pela energia de anisotropia aleatdria do tipo
Dzyaloshinskii-Moriya, que estd sempre presente em sistemas reais, conforme discutido no
capitulo 2. Um resultado importante obtido a partir deste modelo proposto € que a transi¢ao

de vidro-chiral ¢ robusta frente a presenca de campo magnético. Num regime de campos

fracos, a linha que define a transi¢io de fases é definida por®
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2 4
T,(0)~T, (H)=aH*+bH" +.... , 4.17)

onde T.(0) é a temperatura de transi¢do na auséncia de campo magnético, T.o(H) € a
temperatura de transicao na presenca de campo e a e b sdo constantes. Assim, a linha esperada
para a transicdo de vidro-chiral ¢ similar a linha do tipo GT da teoria de campo médio
(equagdo 4.15). Portanto, a observagdo do comportamento GT para a linha de
irreversibilidades ¢ um indicativo em favor do cenario chiral para a transicdo de vidro-de-

spin.

Para os supercondutores granulares, Kawamura e Li*® propuseram que um mecanismo
andlogo, envolvendo a chiralidade local, pode produzir uma nova fase de equilibrio
termodinamico em temperaturas inferiores aquela que corresponde a transi¢ao de pareamento.
Tal como no caso dos vidros-de-spin, a linha de irreversibilidades ¢ a manifestacdo
experimental da transi¢do para o estado de vidro chiral. O modelo proposto ¢ baseado no
Hamiltoniano de tunelamento de fases (equagdo 2.9) acrescido de um termo de blindagem
(ver equagdo 2.14) que depende da auto-indutancia das plaquetas elementares que
representam os anéis formados por graos supercondutores interagentes. A teoria supde que a
distribuicdo aleatoria das energias de acoplamento de Josephson Jj; introduz a frustragdo ao
sistema. Como foi dito, isto implica a existéncia de energias de Josephson negativas, as quais
poderiam ser produzidas através de jungdes do tipo m ou por impurezas magnéticas na regiao

. ~ ~ 101
isolante de separagdo entre os graos'®".

Embora os pseudo-spins dos graos supercondutores sejam bi-dimensionais (tratando-
se de um problema de spins XY e ndo de Heisenberg 3D), pode-se admitir que o modelo de
vidro chiral aplicado ao arranjo granular supercondutor seja compativel com uma linha de
transicdo que tenha uma curvatura do tipo GT, exatamente como foi observado

experimentalmente (ver na figura 4.20).

Portanto, a linha de irreversibilidades magnéticas para o YBCO granular determinada
a partir de nossos resultados experimentais ¢ qualitativamente compativel com as previsdes do
modelo chiral. No regime de campos at¢ 1 T (ver figura 4.20), a temperatura de
irreversibilidade indica a estabilizacdo de um estado ordenado de vidro chiral formado pelas
estruturas frustradas localmente, que sdo representadas por correntes orbitais através dos anéis
fechados de graos supercondutores. O sentido destas correntes define a chiralidade local, que
pode se +1 ou -1. Em campos superiores a 1 T, a linha de irreversibilidades recupera a

curvatura positiva no diagrama H-T (figuras 4.19 e 4.21). Nesta situacdo, a dinamica de
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vortices de Abrikosov intergrdos passa a ser relevante no comportamento magnético do
sistema. De fato, a maioria dos modelos de flux-creep prevé que os efeitos irreversiveis, que
sdo termicamente ativados, definem uma linha no diagrama H-T cuja funcionalidade ¢
semelhante a linha AT. Em geral, os resultados experimentais em monocristais sao

compativeis com as previsdes do modelo de flux-creep.

A interpretagdo proposta para a linha GT da figura 4.20 baseada no modelo de vidro
chiral deve ser avaliada com cuidado, uma vez que diversas condi¢des devem ser satisfeitas
para validar este cendrio. Dentre estas, estd a existéncia das jun¢des m no arranjo granular do
YBCO. Existem evidéncias experimentais acerca de sua presenga' ", porém nio se tém provas

de que o nimero destas jungdes seja comparavel com o numero de jungdes normais.

Outro ponto importante ¢ que as intensidades das energias de acoplamento nao devem
ser distribuidas de tal maneira que favorecam a formacdo de clusters finitos de grdos
acoplados. O modelo de vidro chiral se aplica, naturalmente, no limite termodinamico. Nao se
pode excluir que a sub-divisao do sistema em agregados finitos de graos acoplados originem o
crossover para o comportamento AT observado em altas temperaturas e baixos campos
magnéticos. Nota-se, no entanto, que a existéncia do crossover GT-AT ndo ¢ imcompativel

com o cendrio chiral desde que haja anisotropia, segundo Kawamura e Imagawa®.

Outro aspecto criticavel da interpretacdo chiral para a linha de irreversibilidades do
tipo GT diz respeito ao fato de que o modelo de vidro chiral para o supercondutor granular foi
proposto, rigorosamente, no limite em que'® poH = 0. A aplicagio de campo externo
contribui para aumentar a desordem via os fatores 4; no Hamiltoniano da equacdo (2.9).
Contudo, nos vidros-de-spin, foi amplamente demonstrado que a transi¢cdo para o estado de
vidro chiral ¢ estdvel frente a aplicacdo de campos magnéticos elevados. Assim parece
razoavel supor que, também no caso dos supercondutores granulares, esta transicdo seja

preservada na presenca de campos.

Uma proposta alternativa para a interpretacdo da linha de irreversibilidades em
supercondutores cerdmicos foi elaborada por Rodrigues Jr. e colaboradores'™. Segundo estes
autores, o comportamento representado pela figura 4.20 ¢ explicavel pela teoria de campo
médio para os vidros-de-spin. O crossover de um comportamento do tipo Heisenberg em altos
campos para um comportamento do tipo Ising no limite de altas temperaturas e baixos campos

estaria relacionado a anisotropia que ¢ introduzida pela energia de carga, tal como

discutido'®. Na situacio em que a energia associada ao campo magnético ¢ comparavel a
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energia de anisotropia, ocorre um crossover para um comportamento do tipo AT.
Evidentemente, este cendrio supde que os graos supercondutores sejam muito menores que 0s

graos fisicos, de modo que a energia de carga dos graos seja fisicamente relevante.

4.4.4 — Linha de Irreversibilidade e Transi¢cdo de Coeréncia

A figura 4.22 mostra as posi¢des das temperaturas de irreversibilidade com relagdo ao

comportamento de ¥, para alguns dos campos magnéticos estudados.

Observa-se claramente que a temperatura de irreversibilidade ¢ localizada entre a
temperatura que correspondente a transicdo de pareamento e aquela que corresponde a
transicdo de coeréncia, estando posicionada nas proximidades do pico agudo da fase
paracoerente. Nota-se que, mesmo com o aumento de intensidade do campo magnético, a
posi¢ao da temperatura de irreversibilidade permanece nas vizinhangas do maximo observado
nas curvas de y,' versus T. Estes resultados sugerem que a linha de irreversibilidades esta

relacionada com o limite superior da regido paracoerente da fase supercondutora.
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Figura 4.22 — Posi¢do da temperatura de irreversibilidade em relagio a y,” para a amostra YBCO em

campos magnéticos de até 0.05 T (painel A) e campos magnéticos elevados (painel B).

O fendmeno da irreversibilidade magnética deve-se ao surgimento de estruturas
frustradas. O modelo chiral prevé que € possivel a formacdo destas estruturas em uma
temperatura critica de transi¢do para um estado de vidro chiral. Dessa forma, o regime

, . . -1 ~ e~
paracoerente que ¢ identificado no comportamento de ¥, em func¢ao da temperatura na regiao
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de aproximacdo ao estado de resisténcia nula pode ser descrito em termos do estado de vidro
chiral. Assim, os supercondutores granulares representam uma situagdo especial em que a
transi¢ao de vidro chiral aparece separada da transi¢cao de bloqueio dos spins (temperatura de
coeréncia). Relembramos que esta situacdo nunca ¢ realizada no caso dos sistemas
magnéticos, nos quais ambas as transigdes sdo acopladas pela anisotropia aleatoria de

Dzyaloshinskii-Moriya.

A figura 4.23 ilustra o diagrama de fases da amostra granular de YBCO no limite de
altas temperaturas e baixos campos magnéticos segundo a proposta de interpretagdo discutida

ao longo da se¢do anterior.

1!2 I T I T I T I T I T I
Teo (H) Tirr(H) Tp (H)
1,0 + ° Jk i
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Figura 4.23 — Diagrama H-T da amostra granular de YBCO. A amostra encontra-se no estado normal
em temperaturas acima de Tp(H). A linha de irreversibilidades, definida por Tirp (H), representa a transi¢do
para o estado de vidro chiral, enquanto que T¢y (H) é uma temperatura que define o bloqueio das fases, andaloga
a Tg do sistema vidro-de-spin. Entre Tirg (H) e Tcp (H) ocorre uma fase puramente chiral. Em temperaturas

inferiores a Tcy (H), o material esta na fase supercondutora, com resisténcia nula.

E possivel que os expoentes criticos relevantes a transi¢do de vidro chiral ainda se
apliquem a transi¢ao de coeréncia. Dada a atual incerteza nos valores teoricamente propostos

para os cenarios de vidro chiral e vidro de calibre, ainda ndo ¢ possivel definir que mecanismo
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microscopico seja responsavel pela transicdo de coeréncia, a qual ¢ andloga a transi¢do de
vidro-de-spin, pois nela ocorre o congelamento das fases dos pardmetros de ordem dos graos
individuais.

Uma visdo alternativa® a interpretagio chiral para a linha de irreversibilidades propde
uma situagdo em que os graos supercondutores deixam a se comportar isoladamente e passam
a interagir coletivamente até que uma correlacio de longo alcance ¢ atingida em Ty, levando

o sistema ao estado de resisténcia nula.

Em resumo, a transicdo para o estado supercondutor na amostra policristalina de
YBCO ¢ dominada pelos efeitos de granularidade intrinsicos a estes sistemas, onde a

desordem ¢ a frustragdo sdo relevantes.



5. Efeito Hall Andmalo em Vidros-de-Spin

e Sistemas Reentrantes

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados experimentais obtidos no
estudo da magnetizagdo DC e do efeito Hall andmalo nas ligas magnéticas do tipo
AuMn 8at% e AuFe x at% (x = 8, 12, 15, 18 e 21). O objetivo principal desta parte do
trabalho ¢ a identificagdo do ordenamento chiral em sistemas magnéticos desordenados e
frustrados através de uma técnica experimental que revela efeitos especificamente

relacionados a esta propriedade.

5.1 — Coeficiente Hall total nos sistemas estudados

Nesta se¢do ¢ feita uma breve discussao do coeficiente Hall total das ligas magnéticas
estudadas neste trabalho. Tratamos, de modo mais especifico, da contribuigdo ao efeito Hall
devida a magnetizacdo. Com vistas a posterior andlise desta contribuicdo andmala, as
intensidades de campo magnético aplicados nas medidas de magnetizacdo DC foram as
mesmas que as utilizadas nas medidas de efeito Hall.

Como os sistemas estudados neste trabalho tém susceptibilidade magnética
suficientemente grande em baixas temperaturas, ¢ necessario que se leve em consideragdo os
efeitos do campo demagnetizante. Devido a configuracdo geométrica das amostras e do
campo magnético nas medidas de efeito Hall, o fator demagnetizante, neste caso, ¢
aproximadamente igual a 1. Por outro lado, as amostras utilizadas no estudo da magnetizacao
tém fator demagnetizante nulo. Assim, o campo magnético real sentido pela amostra nas
3

medidas de efeito Hall é reduzido, em relagio ao campo magnético aplicado, para’

HR :Hapl_nhM H (51)
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onde Hr é o campo real sentido pela amostra, H,,; ¢ o campo magnético aplicado
externamente, 77, =~ 1 é o fator demagnetizante da amostra e M ¢ a sua magnetizagao.

Relembrando que a resistividade Hall total é definida como p, = R,B+ R,u,M ¢ a
inducdo magnética ¢ dada por B = y H + u,M , podemos escrever:
P = Ry (Hapl —17,M + M)"' oy . (5.2)

O coeficiente Hall total, R, ¢ definido como

R, =P 5.3
" :LlOHapl ( )
Dessa forma, substituindo-se (5.2) em (5.3) e utilizando (5.1),
M-
R, =R, 1y M=) R—M (5.4)
H,+nM H,+nM

Uma vez que 77, = 1, e definindo-se a susceptibilidade verdadeira y, =% , 0
R

Xr
I+ y, '

coeficiente Hall total pode ser expresso como R, = R, + Ry

A susceptibilidade magnética medida através das experiéncias de magnetizagdo,

Xy = il (Myquia € a magnetizagdo obtida experimentalmente com o magnetometro de
Hapl
Squid) € relacionada com a susceptibilidade verdadeira através da relagdo y,, = IL’
+ 77 m Z R

onde 7, ¢ o fator demagnetizante da amostra nas medidas de magnetizacdo, que ¢ assumido
como sendo 0. Dessa forma, o coeficiente Hall total é escrito como:

M,
R,=R,+R,———* __ —R +RM, . (5.5)
H _+M

apl squid

Assim, a determinacdo do coeficiente Hall anomalo Rg a partir da medida de R;

requer que os resultados de magnetizagdo sejam expressos em termos da quantidade M;, que
leva em consideragdo os efeitos de campo demagnetizante, e que € expressa como

Mh=M ) (5.6)
H_ +M

apl squid
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5.2 — Resultados de magnetizacao DC

Esta se¢do ¢ dedicada a caracterizagdo da amostras através do estudo da magnetizacao

DC em funcdo da temperatura e do campo magnético aplicado, conforme a descri¢ao

5.2.1 — Amostras do tipo vidro-de-spin

A figura 5.1 compara o comportamento de uoM;quia € M, como funcdo da temperatura
para a amostra AuMn 8at% em alguns dos campos magnéticos estudados.
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Figura 5.1 — Comportamento magnético da amostra AuMn Sat% representado na forma de jyMq,iq versus T

(grdficos A e B) e My, versus T (grdficos C e D) para alguns dos campos magnéticos estudados. Efeitos de
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irreversibilidades magnética sdo observados em temperaturas inferiores a Tg para campos inferiores a 0.25 T.
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Esta liga apresenta um comportamento tipico de sistemas vidros-de-spin. As partes 4
e C da figura 5.1 correspondem ao menor campo magnético utilizado nas experiéncias
(uoHapr = 0.015 T) e ilustram a variagdo de uoMqia € My em fungdo da temperatura. A
posicao do méximo pronunciado observado em baixa temperatura permite a determinacdo da
temperatura de congelamento que, nesta amostra, ¢ Tg =~ 24 K. Além disso, estd clara a
existéncia de efeitos de irreversibilidade magnética caracterizados pela separagdo entre as
curvas ZFC e FC no intervalo de temperaturas T < Tg. A medida que o campo magnético ¢
aumentado (partes B e D), os efeitos de irreversibilidade magnética diminuem
progressivamente € 0 maximo pronunciado torna-se mais arredondado. Quando a amostra ¢
submetida a um campo de aproximadamente 0.25 T, ndo sio mais observadas as
irreversibilidades magnéticas. Nota-se também que, diferentemente das curvas de upMsguia,
nas curvas de M, a intensidade do pico em T = Tg diminui com o aumento do campo, uma
vez que o crescimento de uoMmuis se da numa propor¢do menor que o do termo

toHapr + poMsguia (ver equagdo 5.6).

As figuras 5.2 e 5.3 ilustram o comportamento magnético das amostras de
AuFe X at% (x = 8 e 12). Como estamos mais interessados nos resultados referentes a M,
apenas na figura 5.2 sdo exemplificadas curvas de uoMuiq em fungdo da temperatura.
Novamente percebe-se que o comportamento destas amostras ¢ do tipo vidro-de-spin e ¢
muito similar ao observado na amostra de AuMn 8at%. Os efeitos de irreversibilidade
magnética estdo presentes em temperaturas inferiores a Tg. A temperatura de congelamento
determinada a partir da medida realizada no menor campo aplicado ¢ Tg = 28 K para a
amostra de AuFe 8at% e Tg = 37 K no caso da amostra de AuFe 12at%. Uma comparagao da
intensidade da magnetizagdo M) entre estas duas amostras, como pode ser visto nas figuras
5.2D e 5.3B para o caso em que upf,, = 0.5 T (e em baixas temperaturas), mostra que, como
esperado, a intensidade de M) ¢ maior na amostra que apresenta maior concentra¢do de

impurezas magnéticas.
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Figura 5.2 — Magnetizagdo DC em fun¢do da temperatura para a amostra AuFe 8at% em alguns dos

campos magnéticos aplicados. O grdficos A e B ilustram p1yMj,,.q enquanto que M,, é exemplificado em C e D.
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Figura 5.3 — M), em fun¢do de T para a amostra AuFe 12at% em campos magnéticos de 0.0075 T
(parte A) ¢ 0.03, 0.5 e 1 T (parte B).
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5.2.2 — Sistemas reentrantes

As figuras 5.4, 5.5 ¢ 5.6 mostram os resultados obtidos para M, a partir das medidas

realizadas nas amostras de AuFe 15at%, AuFe 18at% e AuFe 21at%, respectivamente.

1.0FFc

08F o b i 0,6

AuFe 15 at%
0,6 ¢

AuFe 15at% | 04 o 0.0525T -
22 MOHapI =0.0075T 1 A 0.15 T
041 . * 035 T
0.2 + 075 T A
02r T=122K
0.0 0,0
0 50 100 150 200 250 300 0 . 50 . 100 . 150 . 200 . 250 . 300

Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 5.4 — Magnetizagdo DC para a amostra AuFe 15at% representada como M), em fungdo da
temperatura. A temperatura de Curie é determinada pela extrapola¢do linear mostrada no painel A. A

temperatura de congelamento Tg é determinada a partir do ponto em que as curvas ZFC e FC bifurcam.

Os resultados para a amostra AuFe 15at% mostram que seu carater magnético ¢ o de
um sistema do tipo reentrante. Quando a temperatura ¢ decrescida, no procedimento FC, a
amostra apresenta uma transi¢do para um estado ferromagnético, com ordenamento de longo
alcance, em aproximadamente 122 K. Em mais baixas temperaturas (em torno de 28 K,
conforme a figura 5.4A) ocorre uma transi¢do do tipo vidro-de-spin, com irreversibilidades
magnéticas observadas nas curvas ZFC e FC. Estas irreversibilidades se manifestam somente

em campos magnéticos fracos (ver figura 5.4B).
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Figura 5.5 — Comportamento magnético representado na forma de M), versus T para o sistema
reentrante AuFe 18at% em alguns dos campos magnéticos estudados. O inset na figura A corresponde a regido

de baixas temperaturas, mostrando efeitos de irreversibilidade ZFC-FC.
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Figura 5.6 — My, em fungdo da temperatura para a amostra AuFe 21at% em alguns dos campos

magnéticos aplicados.

As figuras 5.5 e 5.6 ilustram M) em funcdo de T para as amostras de AuFe 18at% e
AuFe 2lat%. Claramente, verifica-se um comportamento caracteristico de sistemas
ferromagnéticos. Porém, em baixos campos aplicados e baixas temperaturas (ver figuras
5.5A e 5.6A) irreversibilidades ZFC-FC sdo observadas. A transicdo para o estado

ferromagnético desloca-se para mais altas temperaturas com o aumento da concentra¢do de

impurezas magnéticas.
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A tabela 5.1 lista os valores de Tg e Tc¢ determinados a partir das medidas de
magnetizacdo DC em funcdo da temperatura para o menor campo magnético aplicado nas

amostras vidros-de-spin e reentrantes estudadas neste trabalho.

Amostra Tg (K) Tc (K)
AuMn 8at% 24 -
AuFe 8at% 28 -
AuFe 12at% 37 -
AuFe 15at% 28 122
AuFe 18at% 50 187
AuFe 21at% 75 229

Tabela 5.1 —Temperatura de congelamento Tg e temperatura de transi¢do para o estado
ferromagneético T¢ determinadas a partir de medidas de magnetizagdo DC realizadas para as amostras

estudadas neste trabalho.

Observa-se, pelos resultados apresentados nesta secdo, que a temperatura de
congelamento no sistema AuFe ¢ fortemente dependente da quantidade de impurezas
magnéticas diluidas. Além disso, os efeitos de irreversibilidades magnéticas sdo suprimidos
para valores de campos cada vez menores a medida que a concentracdo de Fe aumenta. Nas
amostras reentrantes, a temperatura em que ocorre a transi¢do ferromagnética também

aumenta com a concentra¢do de ions magnéticos.
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5.3 — Resultados de resistividade Hall: analise qualitativa

Esta secdo ¢ dedicada a apresentacdo dos resultados experimentais de resistividade
Hall nas ligas magnéticas do tipo vidro-de-spin e reentrantes. Nas paginas seguintes estao
apresentadas figuras representativas dos resultados obtidos para alguns dos campos
magnéticos estudados.

Os resultados correspondem ao comportamento do coeficiente Hall total R, definido
pela equacdo (5.3), em funcdao da temperatura. Medidas de efeito Hall segundo os
procedimentos ZFC e FC foram realizadas em alguns casos e estao indicadas nas figuras.

Convém ressaltar que os resultados obtidos para o coeficiente Hall total, tal como
apresentados, correspondem ao efeito combinado da contribui¢do de Lorentz (efeito Hall
normal) e da contribuigdo andomala, conforme a equacao 2.19. Posteriormente, serdo

identificadas ambas as contribuicdes e a origem fisica do efeito Hall anomalo sera discutida.

5.3.1 — Vidros-de-spin

As figuras 5.7, 5.8 e 5.9 mostram o comportamento do coeficiente Hall total, R, em
funcdo da temperatura, obtido conforme a descri¢ao dada na se¢do 3.2.3.2, para as amostras

do tipo vidro-de-spin AuMn 8at%, AuFe 8at% e AuFe 12at% em alguns dos campos

magnéticos estudados.
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Figura 5.7 — Coeficiente Hall total R, em fun¢do da temperatura para a amostra AuMn 8at% em

alguns dos campos magnéticos estudados. Em campos magnéticos superiores a 0.25 T ndo sdo observadas as

separagoes ZFC e FC. As linhas sdo guias visuais..
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Figura 5.8 — Resultados obtidos na amostra AuFe 8at% para o coeficiente Hall total R, em baixos

campos magnéticos aplicados. Observa-se a separagdo entre as curvas ZFC e FC em campos inferiores a

0.25 T. A linhas sdo guias visuais.
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Figura 5.9 — Comportamento do coeficiente Hall total, R;, em fun¢do da temperatura para a amostra

AuFe 12at% em diferentes campos magnéticos. Campos magnéticos intensos suprimem a separagdo entre as

curvas ZFC e FC. As linhas sdo guias visuais.
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As curvas mostradas nas figuras anteriores sdo semelhantes aos resultados de
susceptibilidade em fung¢do da temperatura, mostrados na secdo 5.2, porém com sinal
invertido. O minimo observado nas curvas corresponde a transi¢do para o estado vidro-de-
spin. Além disso, observamos a separagdo entre as curvas ZFC e FC quando medidas em
campos magnéticos fracos. Os resultados das figuras 5.7, 5.8 e 5.9 mostram que € possivel a
identificacdo da temperatura de congelamento de vidros-de-spin a partir de experimentos de
efeito Hall. No caso de campos magnéticos suficientemente baixos, a transi¢cao para o estado
de ordenamento vidro-de-spin ¢ caracterizada por uma anomalia do tipo cuspide no
comportamento de R, em funcdo da temperatura quando a medida ¢ feita segundo o
procedimento ZFC. Este comportamento ¢ semelhante ao observado nas medidas de
magnetizacdo. Pode-se notar também que, abaixo da temperatura do cuspide, ocorrem os
efeitos de irreversibilidade magnética denotados pela separacio entre as curvas ZFC e FC. A
medida que o campo magnético ¢ aumentado, ocorre um arredondamento progressivo do
pico correspondente a transicdo vidro-de-spin na curva ZFC. Em campos suficientemente
fortes, a curva medida no procedimento ZFC confunde-se com a curva FC. O comportamento

: ~ o . 32,33,70
obtido para estas amostras sdo compativeis com resultados reportados na literatura®>>>"".

5.3.2 — Sistemas reentrantes

5.3.2.1 — Resultados para a liga AuFe 15at%

Sao apresentados na figura 5.10 os resultados obtidos para o coeficiente Hall total, R,
em funcdo da temperatura no caso particular da amostra AuFe 15at%. Convém relembrar que

as medidas de susceptibilidade demonstraram um comportamento reentrante para esta liga.
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Figura 5.10 — Amostra AuFe 15at%: dependéncia do coeficiente Hall em fungdo da temperatura para
diversos campos aplicados. A separagdo entre as curvas ZFC e FC ¢é observada em campos até 0.15 T. As

linhas sdo guias visuais.
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Chama-se a atencdo para o comportamento de R, na regido de altas temperaturas na
amostra AuFe 15at%, o qual difere significativamente do apresentado pelas ligas do tipo
vidro-de-spin. O sinal Hall ¢ positivo na regido correspondente ao estado magneticamente
desordenado. Na regido de baixas temperaturas, o coeficiente Hall total medido tem o
comportamento semelhante ao obtido nas amostras do tipo vidro-de-spin. O coeficiente de
Hall total, R, para esta liga, mostra a ocorréncia de uma mudanga marcante e abrupta entre o
comportamento tipico das amostras do tipo vidro-de-spin para o comportamento reentrante
na regido de altas temperaturas.

Esta mudanga de um sinal negativo em altas temperaturas para as amostras do tipo
vidro-de-spin para um sinal positivo na amostra reentrante ¢ originada por uma mudanga nos
portadores de conducao eletronica (elétrons para lacunas, respectivamente), levando a uma

alteracao na estrutura de bandas destes sistemas.

5.3.2.2 — Demais sistemas reentrantes

O coeficiente Hall total R, para as amostras dos sistemas reentrantes (figuras 5.10,
5.11 e 5.12) ¢ qualitativamente distinto daquele observado nas amostras do tipo vidro-de-
spin, acompanhando a evolugao verificada na amostra AuFe 15at%.

O comportamento do coeficiente Hall total em funcdo da temperatura para as
amostras reentrantes AuFe 18at% e AuFe 21at% est4 apresentado nas figuras 5.11 e 5.12. O
sinal Hall para a amostra AuFe 18at% ¢ positivo no regime paramagnético e numa regiao
ferromagnética de alta temperatura, antes de mostrar uma inversao de sinal em T ~ 110 K. O
maximo positivo, que € observado em aproximadamente 165 K, estd associado a temperatura
de Curie e sua intensidade ndo se altera com o aumento da intensidade do campo magnético.
O minimo negativo em baixas temperaturas corresponde a temperatura de “canting”, andloga
a transi¢do observada nos vidros-de-spin, a qual é reduzida com o incremento do campo
aplicado. Os efeitos de irreversibilidades magnéticas sao observados apenas em campos
magnéticos suficientemente baixos e em temperaturas inferiores a temperatura de “canting”.
A amostra com mais alta concentracdo de impurezas magnéticas estudada neste trabalho
(AuFe 21 at%) exibe um comportamento anadlogo ao da amostra AuFe 18at%. Porém, os
efeitos de irreversibilidade sdo muito menos perceptiveis € o comportamento magnético desta

amostra se aproxima mais daquele esperado para um ferromagneto. Neste caso, a observacao
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de sinal Hall negativo em baixas temperaturas ocorre apenas na presenca de campos

magnéticos intensos.
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Figura 5.11 — Coeficiente Hall total R, para a amostra reentrante AuFe 18at%. O maximo de mais

alta temperatura corresponde a posi¢do da transicdo ferromagnética observada nas medidas de magnetizagdo.

A separagdo entre as curvas ZFC e FC é observada para campos até 0.25 T.
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Figura 5.12 — Coeficiente Hall total R, para a amostra AuFe 21at%. Fracos efeitos de

irreversibilidade foram observados apenas em muito baixas temperaturas quando pyH,y, = 0.03 T.
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5.4 — Determinacao da contribuicdo de Lorentz

Como mencionado anteriormente, o efeito Hall em sistemas magnéticos ¢ composto
de uma contribuic¢ao ordinaria, devida a for¢a de Lorentz, e de uma contribui¢do andmala que
se deve a magnetizacdo. Uma vez que nosso intuito neste trabalho é o estudo da parte
anomala, devemos separar, a partir dos resultados apresentados anteriormente, a componente
normal do efeito Hall.

Os resultados apresentados na se¢do 5.2 mostram que a magnetizacdo da amostra ¢
pequena na regido de altas temperaturas. Como vimos anteriormente, a contribui¢do andmala
ao efeito Hall ¢ proporcional a magnetizacdo (equagdo 2.19). Assim, na regido de altas
temperaturas e em altos campos magnéticos aplicados, a contribuicdo de Lorentz deve
dominar o comportamento da resistividade Hall, pois o termo ordinario ¢ proporcional ao
campo aplicado enquanto que a magnetizacdo tende a zero. Nos materiais metalicos, o
coeficiente Hall ordinario, Ry, ¢ independente da intensidade de B e varia muito lentamente
com a temperatura. Supomos que R ¢ independente de T em todo o intervalo de
temperaturas estudado neste trabalho. Segundo a equagdo 5.5, as curvas do coeficiente Hall
total R, medido em fun¢do da magnetizacdo M), em altas temperaturas ¢ em intensidades
suficientes de campo magnético aplicado permitem a determinagdo do coeficiente Hall de
Lorentz, Ry. Tomado-se um ajuste linear para os pontos de altas temperaturas, Ry serd entdo
obtido pela extrapolagdo deste ajuste ao ponto M, = 0. A figura 5.13 ilustra um exemplo da

determinagdo de R, para o caso da amostra AuFe 18at%.



Capitulo 5 - Efeito Hall andmalo em vidros-de-spin € sistemas reentrantes 127

T T T T T T T T T T
2r ® o0, I
[ ] PY 4

[ ]
. i
—~~ .. 4
o>E °.o

0 . 4

S AuFe 18at% oo

- mH, =025T

o 1. 2703K ¢
2+ 2: 2406 K -
3 221.1K ]
5l 4: 203.7K L I

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
M

h

Figura 5.13 — Ajuste linear nas curvas de R, em fungdo de M), no caso da amostra AuFe 18at% em
altas temperaturas e pigH,, = 0.25 T. Este procedimento permite a identificagdo do coeficiente Hall de Lorentz,

Ry, obtido da extrapolag¢do do comportamento linear ao ponto onde M, = 0.

Com o método ilustrado pela figura 5.13, foi determinado o valor para o coeficiente
Hall de Lorentz, Ry, em todas as amostras estudadas neste trabalho. Faz-se uma média sobre
todas as medidas em campos magnéticos superiores a 0.1 T, garantindo assim uma
determinagdo mais precisa da contribui¢do de Lorentz. Exemplos dessa determinagdo estdo

ilustrados nas figuras 5.14 a 5.17.
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Figura 5.14 — Exemplos da determinagdo do coeficiente Hall de Lorentz para a amostra de tipo vidro-

de-spin AuMn 8at%.
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Figura 5.15 — Exemplos da determinagdo do coeficiente Hall de Lorentz, Ry, para as amostras
AuFe 8at% e AuFe 12at%.
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Figura 5.16 - Exemplos da determinagdo do coeficiente Hall de Lorentz para a amostra reentrante

AuFe 15at%.
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Figura 5.17 — Exemplos da determinagdo do coeficiente Hall de Lorentz Ry para as amostras

AuFe 18at% e AuFe 21at%.

Chamamos a aten¢do para o comportamento diferenciado das amostras reentrantes

AuFe 18at% e AuFe 21at%, que sdo mostrados na figura 5.17. Contrastando com as outras

ligas estudadas, nestas amostras a inclinagdo para o ajuste linear nas curvas de R;, versus M), é

negativa. Isto se deve, como vimos na se¢do 5.3, a mudanca do comportamento de Rj.

Contudo, a intensidade do valor obtido para R, ¢ consistente com aqueles determinados para

as demais ligas estudadas, lembrando-se apenas que nos sistemas reentrantes o valor obtido ¢

positivo.

Os valores médios para R, obtidos com a analise exemplificada nas figuras 5.14, 5.15,

5.16 € 5.17 estdo relacionadas na tabela 5.2.



Capitulo 5 - Efeito Hall andmalo em vidros-de-spin € sistemas reentrantes 130

AuMn AuFe AuFe AuFe AuFe AuFe

Amostra
8at% 8at% 12at% 15at% 18at% 21at%
R,(10"m*/C) | -6+3 7+3 7£3 9+4 11+4 11+2

Tabela 5.1 — Valores médios determinados para o coeficiente Hall de Lorentz Ry a partir da

extrapolagdo do ajuste linear nas curvas de R, em fung¢do de M,

As estimativas para R, para as amostras diluidas estdo em concordancia com os
valores reportados na literatura®. Observamos também que nesta série de ligas, a intensidade
dos valores obtidos para Ry nao difere significativamente do valor conhecido para o metal
puro®, que é Ry (Au) = -7 .10"" m*/C. Contudo, ocorre uma mudanca de sinal nas amostras
reentrantes. Isto sugere a ocorréncia de uma alteracdo significativa na estrutura de bandas
eletronicas das ligas reentrantes em relagdo ao metal puro no intervalo de concentracdo de Fe
estudado. Os dados experimentais indicam que a densidade eletronica, dada por n = Le , N0

0
sistema AuFe X at% varia entre 8.93 .10** m™ e -5.68 .10*® m™ quando a concentragio de Fe
aumenta de 0 a 21 at%.

Para os compostos estudados neste trabalho, a contribuicdo de Lorentz para o
coeficiente Hall total R, torna-se pequena se comparada a contribuigdo andmala em

temperaturas proximas a Tg.
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5.5 — O coeficiente Hall anébmalo

Conforme discutido no capitulo 2, o efeito Hall andmalo deve-se ao espalhamento
eletronico assimétrico causado por atomos magnéticos. Para determinar a contribui¢ao
andmala ao efeito Hall, Ry (ver segundo termo do lado direito da equacdo 2.19),

reescrevemos a equacao 5.5 na seguinte forma:

Ry =—1 "0 , (5.6)

a qual ¢ utilizada para determinar o coeficiente Hall andmalo, Rs, em funcdo da temperatura

para valores de campo magnético fixos.

5.5.1 — Vidros-de-spin

Nas proximas figuras estdo ilustrados os comportamentos de Rs (T), obtidos com
auxilio da equacdo 5.6, para alguns dos campos magnéticos aplicados as amostras do tipo

vidro-de-spin.
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Figura 5.18 — Comportamento de R versus T para a amostra AuMn 8at% em campos magnéticos de
0.015 ¢ 0.0525 T. Efeitos de irreversibilidades magnéticas sdo observados abaixo de Tg. As linhas sdo guias

visuais.
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Figura 5.19 — Variagdo do coeficiente Hall anomalo em fung¢do da temperatura para a amostra

AuFe 8at%. Os efeitos de irreversibilidade sdo observado abaixo de Tg. As linhas sdo guias visuais.
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Figura 5.20 — Amostra AuFe 12at%: exemplos representativos do comportamento do coeficiente Hall

anomalo Rs em fungdo de T. As linhas sdo guias visuais.
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Como podemos observar nas figuras 5.18, 5.19 e 5.20, o coeficiente Hall andmalo,

Rs, € negativo em todos os vidros-de-spin. Contudo, diferentemente do coeficiente Hall total

Ry, o comportamento de Rg apresenta um maximo pronunciado nas proximidades da

temperatura de congelamento para as curvas medidas segundo o procedimento ZFC. Isto

sugere a presenga de duas contribui¢des para Rs: um background negativo somado com uma

contribuicdo positiva. Além disso, os efeitos de irreversibilidade estdo presentes em

temperaturas inferiores a Tg nas medidas com baixo campo magnético aplicado. Uma

discussdo mais ampla e detalhada do comportamento do coeficiente Hall andmalo sera feita

posteriormente.

5.5.2 — Sistemas reentrantes

O comportamento do coeficiente Hall anomalo, determinado pela equagdo 5.6, para

as amostras reentrantes ¢ apresentado nas figuras 5.21, 5.22 ¢ 5.23.
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Figura 5.21 - Coeficiente Hall anémalo para a amostra AuFe 15at%. Note que o sinal de Rs nas
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proximidades de Tg é negativo. As linhas sdo guias visuais.
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Os resultados para o coeficiente Hall anomalo na amostra AuFe 15at% sao diferentes
aos observados nas amostras vidros-de-spin. Neste caso, Rs ¢ negativo somente em baixas
temperaturas. Ocorre uma mudanga de sinal em aproximadamente 140 K. Nas proximidades
de Tg, Rs é positivo (ver o caso no qual o campo aplicado é upH,, = 0.0525 T na figura 5.21)
. Além disso, na regido de temperaturas que corresponde ao congelamento de spins,
observamos a ocorréncia de um minimo negativo. Este comportamento também sugere que o
coeficiente Hall andmalo pode ser interpretado como uma soma entre um background e uma
contribuigdo de sinal oposto. A separacdo entre as curvas ZFC e FC ¢ observada em
temperaturas inferiores a Tg em baixos campos aplicados. E interessante ressaltar que,
embora 0 comportamento aparente anomalo de R; nesta amostra, os resultados para Rg sdo
consistentes com as observacoes para as demais ligas, uma vez que o valor absoluto de Rg
atinge um maximo nas proximidades de Tg.

O comportamento do coeficiente Hall anomalo na amostra reentrante AuFe 18at%
(figura 5.22) ¢ semelhante ao observado na amostra AuFe 15at%. Rs ¢ negativo nas

proximidades de Tg e inverte o sinal em temperaturas acima de aproximadamente 110 K.
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Figura 5.22 — Ry em fun¢do da temperatura para a amostra AuFe 18at%. As linhas sdo guias visuais.



Capitulo 5 - Efeito Hall andmalo em vidros-de-spin € sistemas reentrantes

300

T T T T T T T T T
12+ i
AuFe 21 %
10l mH,=0015T o° ]
e ZFC ® R
O o8t .. ]
™ L]
E [ ]
ﬁj 0,6 . B
\a .
n:w 0,4 - o -
L ]
02 o’ :
o o0 .o°0.
0.0 % o*° ®0e®®
" 1 " 1 " 1 " 1 " 1
0 50 100 150 200 250
1,0 T T T T T
AuFe 21 % o
08r MH,, =01 T Ce . T
e ZFC .
o oer o FC R 4
mE °
ﬁ: 041} ° 7
s} .
» L]
L)
[ad 02 _Q:bo OO. 4
L P
oo™
0,0
1 1 1 1 1
0 50 100 150 200 250

Temperatura (K)

300

135

110 T T T T T T T
AuFe 21 % . .
[ ]
08} pOHapl =0.03T .
e ZFC . °
06L O FC ° |
L]
[ )
04} 4
..
L ]
02} ¢° 4
0,0}
1 1 1 1 1
0 50 100 150 200 250 300
T T T T T
08F  AuFe 21 % Cree LT
nH,, =025T . .
06k e ZFC ® |
L ]
L ]
04} . g
L ]
[ )
02+ o g
[ ]
L ...
0,0 ...“'O.u...o"
" 1 " 1 " 1 1 1
0 50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Figura 5.23 — Comportamento do coeficiente Hall anomalo em funcdo da temperatura para alguns

dos campos magnéticos aplicados na amostra AuFe 21at%.

O comportamento do coeficiente Hall andmalo na amostra reentrante AuFe 21at%

mostra que Rg ¢ positivo em todo o intervalo de temperatura medido. Os efeitos de

irreversibilidade sdo observados apenas em campos magnéticos extremamente baixos. Mais

uma vez ¢ refor¢ada a idéia de que a soma de duas contribuicdes de sinais opostos descreve o

comportamento de Rs.

As secdes seguintes sdo dedicadas as discussdes e andlises mais detalhadas dos

resultados apresentados nesta secao.
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5.5.3 — Discussao dos resultados

Uma rapida observagdo do comportamento do coeficiente Hall anomalo a partir dos
resultados apresentados na sec¢do anterior nos mostra a presenca dos efeitos de
irreversibilidade magnética no comportamento de Rs em funcdo da temperatura quando
realizamos as medidas segundo os procedimentos ZFC e FC. A separagdo entre as curvas
ocorrem em temperaturas inferiores a Tg e somente quando sdo aplicados baixos campos
magnéticos. A presenca de irreversibilidade ZFC-FC em Ry consiste em uma das previsdes
da interpretagdo chiral para o comportamento do efeito Hall andémalo proposta por
Kawamura e colaboradores®.

Nota-se também a presenga de um maximo no comportamento de Rg nas
proximidades da temperatura de congelamento Tg das amostras do tipo vidro-de-spin e de
um minimo em Rg na temperatura de “canting” das amostras reentrantes. O valor de Ry ¢
sempre negativo nas amostras AuMn 8at%, AuFe 8at% e AuFel2at%. Nos sistemas
reentrantes, a situacdo ¢ mais complexa. Nos sistemas AuFe 15at% e AuFe 18at%, Rg (T) ¢é
negativo em baixas temperaturas e torna-se positivo em temperaturas superiores a 140 e 130
K, respectivamente. No sistema AuFe 21at%, Rs (T) ¢ predominantemente positivo.

A variacdo qualitativa de Rs em funcdo da temperatura ¢ similar em todos os sistemas
estudados. Este comportamento e as mudangas de sinal nos sistemas reentrantes, sugerem
fortemente que existem duas contribui¢des de sinais opostos para o coeficiente Hall anomalo
na série estudada. Nos vidros-de-spin, os resultados observados sugerem um background
negativo adicionado a uma contribui¢do positiva. Nos sistemas reentrantes, o background ¢
positivo e uma contribui¢ao negativa domina o comportamento em baixas temperaturas.

Nas amostras do tipo vidro-de-spin, a existéncia de um pico em Rs (T) na temperatura
em T = Tg, no limite de baixos campos magnéticos aplicados, ¢ também uma previsdo do

modelo de vidro chiral®®.
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5.5.3.1 — Obtengao da contribuicdo de side-jump ao efeito Hall

anomalo

Como vimos anteriormente, os resultados experimentais obtidos para o coeficiente
Hall anomalo, ilustrados nas figuras 5.18 a 5.23 da se¢do anterior, sugerem que ha duas
contribuigdes principais para Rs (T). Supomos que uma delas seja a contribui¢do de side-
jump, que € conhecida para os sistemas magnéticos e deve ser mais importante nas ligas
concentradas, como as estudadas neste trabalho, do que a contribui¢do de skew-scattering. A
contribuicado de side-jump deve ter o mesmo sinal do efeito Hall ordinario. Tal como

discutido no capitulo 2, esta contribuicdo ¢ dominante em altas temperaturas e ¢ dada por
R = Ap* (onde 4 é uma constante e p é a resistividade elétrica longitudinal).

Assim, conhecendo-se a resistividade elétrica longitudinal da amostra e assumindo-se
que Rs= R em altas temperaturas, podemos determinar a constante 4 a partir das medidas
do coeficiente Hall andmalo em temperaturas muito superiores a Tg. Com isso, a partir das

curvas experimentais de resistividade longitudinal, mostradas na figura 5.24, faz-se uma

estimativa da contribuicdo do termo de side-jump a Rg em todo o intervalo de temperatura

medido.
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Figura 5.24 — Variagdo da resistividade longitudinal em fung¢do da temperatura para a série de ligas

magnéticas estudadas neste trabalho.
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A tabela 5.3 lista os valores do coeficiente Hall anomalo em temperatura ambiente, da

resistividade longitudinal em temperatura ambiente, da constante 4 ¢ de R”’ em algumas
temperaturas. A figura 5.25 mostra o comportamento calculado de R{*’ em fungio da

temperatura para as diferentes amostras.

o Rs (290 K) Damb A R (10 m*/C)

10 m’/C) | (10°Q.m) | (10° Q?m/C) 200K 20K 0K
AuMn 8at% 24 0.36 -185.1 2231 2.18 -1.89
AuFe 8at% 5.7 0.757 -99.5 -5.50 -5.19 -4.60
AuFe 12at% 2.95 0.94 333 -2.83 258 2.14
AuFe 15at% 1.05 0.868 13.9 0.97 0.79 0.48
AuFe 18at% 0.98 1.44 47 0.80 0.39 0.15
AuFe 21at% 1.0 0.817 14.98 0.69 0.30 0.11

Tabela 5.3 — Coeficiente Hall anémalo e resistividade longitudinal em temperatura ambiente,
constante A e contribui¢cdo de side-jump ao efeito Hall anémalo em 200, 120 e 40 K. O valor da constante A é

positivo nos reentrantes uma vez que Rs € positivo em altas temperaturas nestes sistemas.

2 T T T T T T T T T T

18at%
\

| 15at%

™ 2lat%

)

o |

(S

@

o -2f

S e 12at%
S0

%

\-
4L
‘wﬁ)
_6 ! | ! | ! | ! | ! | !
0 50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

5.25 — Contribui¢do de side-jump ao coeficiente de efeito Hall anémalo para as amostras de

AuFe X at% calculada a partir da resistividade longitudinal.

Nota-se que ndo ocorrem mudangas abruptas no comportamento de R\*’, pois a

resistividade longitudinal nestes materiais apresenta uma variagdo suave com relacdo a
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temperatura. Conseqiientemente, a contribuicdo de side-jump ndo prevé a ocorréncia de
nenhum tipo de anomalia em Rg, como podemos observar na figura 5.25. As figuras 5.26,
5.27, 5.28, 5.29, 5.30 e 5.31 mostram exemplos para o comportamento do coeficiente Hall

andmalo total e das estimativas da contribuicao de side-jump para as amostras estudadas.
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Figura 5.26 — Constante Hall anémala R e estimativa da contribui¢do devida ao termo de side-jump

para a amostra AuMn 8at%. O termo de side-jump ndo descreve o maximo verificado em Rs quando T = Tg.
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Figura 5.27 — Amostra AuFe 8at%: as curvas ilustram Rg versus T e a estimativa para a contribui¢do

de side-jump. Uma contribui¢do positiva deve ser adicionada a RéSJ) para reproduzir os resultados obtidos.
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Figura 5.28 — Coeficiente Hall anomalo e contribuigdo de side-jump para a amostra de AuFe 12 at%.
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Figura 5.29 — llustragdo da contribuicdo devido ao termo de side-jump e do coeficiente Hall anémalo

em funcdo da temperatura para a amostra de AuFe 15at%.
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Figura 5.30 —Coeficiente Hall anomalo total e a estimativa da contribui¢do de side-jump a Rs para a

amostra reentrante AuFe 18 at%.
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Figura 5.31 — Coeficiente Hall anémalo e contribui¢do de side-jump para o sistema AuFe 21at%. A

contribuigdo positiva adicionada ao termo de side-jump torna-se menor a medida em que mais impurezas

magnéticas sdo adicionadas.
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Observando-se os resultados apresentados, fica evidente que uma contribuiciao
adicional deve ser considerada ao termo devido ao side-jump para descrevermos o
comportamento do coeficiente Hall anomalo nestes sistemas. Qual seria, entdo, a origem
fisica do termo suplementar necessario para descrever os resultados de Rg na série estudada?
Supomos que o desvio de Rg em relacdo a previsdo do termo de side-jump observado em

. . . . . 2
nossas amostras em baixas temperaturas deve-se a uma contribui¢io de origem chiral’?.

5.5.3.2 - Obten¢do da contribuicdo chiral ao efeito Hall

anomalo dos sistemas AuFe X at% e AuMn 8at%

A partir de resultados como os apresentados nas figuras 5.26 a 5.31, subtraimos o
termo de side-jump do coeficiente Hall anomalo medido e encontramos como diferenca uma
contribui¢do que torna-se importante em baixas temperaturas. Como dito anteriormente, em

altas temperaturas, supomos que o valor da constante Hall andmala ¢ unicamente devido a
R{*) . Porém, quando a temperatura ¢ decrescida, esta contribuigdo aumenta até alcangar um

maximo em temperaturas proximas de Tg. Abaixo desta temperatura, a contribuicdo tende a
ter o seu valor reduzido em medidas feitas segundo os procedimentos ZFC. Este termo
adicional ¢ interpretado como a contribui¢io chiral proposta por Kawamura’>. Nenhum outro
modelo para o efeito Hall prevé uma contribui¢do que apresente uma anomalia no
comportamento de Rg nas proximidades de Tg. Contudo, o modelo de Kawamura prevé a
ocorréncia de uma cuspide. Nos nossos resultados, provavelmente em razao das intensidades
de campo magnético empregadas, que ainda sdo elevadas, observamos um maximo
arredondado. E importante também mencionar a ocorréncia das irreversibilidades ZFC-FC.

Estas devem-se unicamente a contribui¢do chiral, uma vez que este fendmeno nao ¢ esperado

em R,

VIDROS-DE-SPIN

Tomando-se a equacdo 2.27, determinamos o comportamento com relacdo a
temperatura para a contribuigio de origem chiral, R\ . Alguns exemplos para as amostras

do tipo vidro-de-spin estdo mostrados nas figuras seguintes.
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Figura 5.32 — Contribuicdo chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra de AuMn 8at% nos campos

aplicados de 0.03, 0.1 e 0.25 T. As linhas sdo guias visuais.
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Figura 5.33 — Contribuig¢do chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra de AuFe 8at%. As linhas

sdo guias visuais.
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Figura 5.34 — Contribuicdo chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra AuFe 12at%. As linhas sdo

guias visuais.

A observagdo das figuras 5.32, 5.33 e 5.34 nos permite uma descri¢ao qualitativa da
contribui¢do chiral, Ré"h) , ao efeito Hall andémalo nos vidros-de-spin. Inicialmente,
observamos que a contribui¢do de origem chiral mantém as irreversibilidades ZFC-FC em
baixos campos magnéticos aplicados. O comportamento de R\™ em fungio da temperatura

nos mostra que sua contribui¢do ¢ nula em altas temperaturas (assumimos que nesta regiao
apenas a contribui¢do de side-jump ¢ relevante ao efeito Hall andmalo). Quando a
temperatura ¢ decrescida, a contribui¢do positiva aumenta, atingindo um maximo nas
proximidades da temperatura de congelamento Tg. A medida que o campo magnético é
aumentado, o maximo se desloca para mais altas temperaturas e torna-se mais arredondado,
sugerindo que a contribui¢ao chiral aumenta na fase paramagnética. Isto pode ser explicado
em termos do tempo tipico de observagao numa medida de transporte, o qual ¢ da ordem do
tempo de relaxagdo (este tempo ¢ da ordem de 107> — 107%s). Isto torna possivel a
observacdo de correlacdes de origem chiral mesmo em temperaturas superiores a de

ordenamento magnético.
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A intensidade maxima da contribuic¢do chiral, pode ser estudada em fun¢do do campo

magnético aplicado, cujo comportamento esta representado na figura 5.35 para as amostras
AuMn 8at% e AuFe 8at%. Observa-se que Ré"h)mawo cresce com H em uma regido de muito

baixos campos aplicados, porém atinge um plateau em xpH = 0.1 T.
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Figura 5.35 - Valor maximo da contribui¢do chiral ao efeito Hall anémalo, determinada a partir do
pico nas curvas de R gCh) versus T, em fungdo do campo magnético aplicado para as amostras AuMn 8at% e

AuFe 8at%. As linhas sdo guias visuais.

SISTEMAS REENTRANTES

Da mesma maneira que foi feito nos vidros-de-spin, determinamos a contribui¢ao

chiral ao efeito Hall andmalo para os sistemas reentrantes estudados neste trabalho. O

comportamento de R{™ como fungdo da temperatura esta ilustrado nas figuras 5.36, 5.37 e

5.38.
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Figura 5.36 — Contribuig¢do chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra AuFe 15at%. As linhas sdo
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Figura 5.37 — Contribui¢do chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra reentrante AuFe 18at%. As

linhas sdo guias visuais.
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Figura 5.38 — Contribui¢do chiral ao efeito Hall anémalo para a amostra reentrante AuFe 21at%. As

linhas sdo guias visuais.

As amostras reentrantes estudadas também apresentam uma contribuicdo chiral ao

efeito Hall andmalo. O comportamento de R\" em fungdo da temperatura é similar ao

obtido para as amostras do tipo vidro-de-spin. Contudo, R\™ apresenta um minimo negativo

(ch)max imo

nas proximidades da temperatura de “canting”. O comportamento de R em funcao

do campo magnético nestes sistemas esta ilustrado na figura 5.39.

T T T T T T T T T T
1.1 e AuFe 15at% |
a2t .\. i
-1,3F \&\./ *
~0,4 - 1
Q e
iz
®-0,8 -\ ¢
= °
) \ .
?é_l'z | / N
AE o ././. AuFe 18at%
S,
a4

-0,08 -
./.
o &
010+ @& i
/
r @
-0,12 J AuFe 21at% -
I 1 I 1 I 1 I 1 I 1
000 005 010 0,15 020 0,25
oH,, (1)

Figura 5.39 - Valor maximo da contribui¢do chiral ao efeito Hall anémalo, determinada a partir do
. h N I .
pico nas curvas de Réc ) versus T, em Jfungdo do campo magnético aplicado para as amostras reentrantes. As

linhas sdo guias visuais.
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A figura 5.39 mostra que a intensidade méxima da contribucdo chiral ao efeito Hall
andmalo evolui com o aumento do campo magnético de uma maneira distinta para cada
amostra. Nos sistemas AuFe 15at% e AuFe 18at%, Rgﬁ"”“"”"""” inicialmente torna-se mais
negativo com o campo e depois tende a diminuir. Para a amostra AuFe 21at%, em todo o

max imo
R{P decresce com H.

intervalo de campos estudados, observamos que a intensidade de

Com o intuito de observar a evoulacao da intensidade da contribui¢ao chiral nos

diferentes sistemas estudados, apresentamos a figura 5.40, que compara as curvas de ‘Réd”

em funcdo da temperatura para todas as amostras da série AuFe X at% medidas sob campo
aplicado de 0.015 ¢ 0.1 T. Observa-se que a intensidade da contribuicao de origem chiral
diminui progressivamente com o aumento da concentracao de Fe, tornando-se muito pequena

na amostra AuFe 21at%.
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Figura 5.40 - ‘R édl) em funcdo da temperatura para as amostras da serie AuFe X at%. A

contribuigdo chiral é maior na amostra AuFe 8at% e diminui progressivamente com o aumento da

concentragdo de Fe.

A variagdo do modulo da contribuig¢do chiral ao efeito Hall anomalo em fungdo da
concentracdo no sistema AuFe X at%, € ilustrado na figura 5.41 para diferentes campos
magnéticos estudados. Em todos os casos, observa-se que o aumento da concentragdo de Fe
diminui a intensidade da contribuicdo ao efeito Hall anomalo devida a chiralidade, o que ¢
consistente com o estabelecimento progressivo de ordem ferromagnética e diminui¢do de
canting com o aumento da concentracdo de Fe. Como esperado, o efeito da chiralidade ¢

mais evidente nas amostras do tipo vidro-de-spin.
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Figura 5.41 — Comportamento de em fungdo da concentragdo de atomos de Fe no sistema

AuFe Xat%.

Na figura 5.42 mostra-se a variagdo da razdo ‘Réd” /RY| em fungio da concentragio

de Fe para temperaturas fixas de T= 30 K e T = 50 K em alguns dos campos aplicados.

Observa-se um maximo para X = 18 at%.
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Figura 5.42 - Razdo ‘Ré”h)/Résj)

em fungdo da concentragdo de Fe paraT= 30K e T =50 K.
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Confirmando as previsdes tedricas’>, o coeficiente Hall anémalo dos vidros-de-spin e
dos sistemas reentrantes estudados neste trabalho apresenta uma contribuicdo devida ao
ordenamento de vidro chiral, caracteristico dos vidros-de-spin e que também se manifesta
nos reentrantes em razao do “canting” dos momentos magnéticos nestes sistemas. Estes sdo
os primeiros resultados'” mostrando que efeitos de chiralidade, uma propriedade
fundamental de sistemas desordenados e frustrados, podem ser diretamente identificados a
partir de uma técnica experimental em sistemas do tipo vidro-de-spin de Heisenberg

canOnicos € em sistemas reentrantes.

5.5.4 — Estimativa da susceptibilidade chiral para as amostras

AuMn 8at% e AuFe 8at%

Conforme vimos no capitulo 2, a contribui¢do chiral ao efeito Hall andmalo contém
informacdes sobre a susceptibilidade linear e a susceptibilidade nao-linear de origem chiral.
A partir da equacao obtida por Kawamura para o coeficiente Hall anomalo (equacao
2.24):
Ry = RS +RY —CD[X , + X" (DM)*] (5.7)
identificamos a contribui¢do de origem chiral, a qual ¢ dada por:
R =—CD[X, +X"(DM)*] . (5.8)

Levando-se em conta que p!” = R\ M , obtemos:

P\ =-CDX ,M ~CD’X"'M* . (5.9)
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Definindo novas constantes, a = —CD e b= —5D3, obtemos:

oy =aX M +bXM* | (5.10)

ou R¢" =aX , +bX"M* . (5.11)

Assim, a identificagdo de um regime linear em curvas do coeficiente Hall de origem

chiral em fungio de M° numa regido onde a magnetizagio ¢ suficientemente pequena permite
a identificacdo simultinea de aX , e bX;’ .
Segundo Kawamura™, a susceptibilidade chiral linear exibe uma singularidade do

tipo cuspide enquanto que a susceptibilidade chiral ndo-linear exibe uma divergéncia. Estas

susceptibilidades podem ser expressas na forma:

X, =l +b,(0) e X! x Bl 7 +b,(0), (5.12)

T-Tg
Tg

onde f=

, fB,=1 e y,=2. As constantes P <0 e ¥ <0 referem-se ao

comportamento acima e abaixo de Tg, enquanto que b,(z) >0 e b, (t) representam termos

regulares.
Uma estimativa para a susceptibilidade chiral linear e ndo-linear nas amostras do tipo
vidro-de-spin AuMn 8at% e AuFe 8at% foi feita a partir das equagdes 5.10 e 5.11 e seus

comportamentos com a temperatura estdo ilustradas nas figuras 5.43, 5.44, 5.45 e 5.46.
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Figura 5.43 — Susceptibilidade chiral linear para a amostra AuMn 8at%.
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Figura 5.44 — Susceptibilidade chiral nao- linear para a amostra AuMn Sat%.
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Figura 5.45 — Susceptibilidade chiral linear para a amostra AuFe Sat%.
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Figura 5.46 — Susceptibilidade chiral ndo-linear para a amostra AuFe 8at%.

Os resultados obtidos para ambas as amostras mostram que a susceptibilidade chiral
linear apresenta uma anomalia nas proximidades de T = Tg. Este comportamento ¢ refletido
no coeficiente Hall andmalo. A anomalia observada nas figuras 5.43 e 5.45 nao ¢ do tipo
cuspide — como previsto por Kawamura — provavelmente devido a presenga de fortes

flutuagdes chirais na fase paramagnética, que sdo detectaveis em experiéncias “rapidas”
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como o efeito Hall. A susceptibilidade chiral ndo-linear, embora tenha o sinal previsto
teoricamente, nao apresenta comportamento divergente. Acreditamos que isto também se

deve as flutuagdes de chiralidade.

5.5.5 — Discussdo final

Os resultados experimentais apresentados neste capitulo mostram que o efeito Hall
andmalo em sistemas magnéticos desordenados e frustrados nao pode ser interpretado apenas
levando-se em conta a teoria convencional baseada no acoplamento spin-orbita. As estruturas
formadas pela configuragdo ndo-trivial dos spins (chiralidade) induz uma contribuigdo

suplementar ao efeito Hall. Como vimos, ¢ possivel identificar a contribui¢ao devida as

chiralidades, Ré“"’) , ao efeito Hall anomalo que ¢ aditiva a contribuicdo convencional. Além

disso, esta contribui¢do de origem chiral torna-se dominante nas proximidades da
temperatura de congelamento para os sistemas vidros-de-spin e da temperatura de “canting”
para os sistemas reentrantes.

Este estudo da resistividade Hall extraordinaria nos vidros-de-spin indica que a
natureza fisica da transicdo e do congelamento dos spins nestes sistemas ¢ controlada pela
chiralidade. A presenga da chiralidade se faz importante nos sistemas de spins aleatoriamente
frustrados e leva o sistema a um estado ordenado de vidro chiral (no qual as chiralidade sdo
congeladas de uma maneira espacialmente aleatéria) que torna-se estdvel através de uma
transi¢do de fase termodindmica. A transi¢do magnética estd associada a transi¢ao chiral via
mecanismos de anisotropia, tal como discutido no cenario proposto por Kawamura.

O modelo de vidro chiral descreve bem o comportamento do efeito Hall anomalo nos
sistemas vidros-de-spin e reentrantes. Contudo, é possivel que alguns ajustes na teoria
tenham que ser considerados, principalmente quanto ao comportamento da susceptibilidade
chiral nao-linear, onde ndo observamos a divergéncia prevista pela teoria. Além disso, a
presenga de correlagdes de origem chiral na regido paramagnética € outro ponto que deve
merecer atengao.

Acreditamos que este trabalho contribui no sentido do esclarecimento do mecanismo
responsavel pelo ordenamento em sistemas do tipo vidro-de-spin e reentrantes. Esperamos
que, incentivados pela observagdo experimental direta de efeitos da chiralidade, novas

pesquisas em sistemas desordenados e frustrados sejam realizadas.
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Realizamos, neste trabalho, um estudo experimental de propriedades de transporte
elétrico e de magnetizagdo DC em uma amostra granular do supercondutor de alta
temperatura critica YBa,Cu307.5 (YBCO) e em amostras do tipo vidro-de-spin e reentrantes
das ligas magnéticas diluidas AuMn 8at% e AuFe X at% (X = 8, 12, 15, 18 e 21). Estes
materiais sdo caracterizados pela presenca de desordem e frustracdo. Foram estudados efeitos
das flutuagdes termodindmicas na condutividade elétrica e a linha de irreversibilidades
magnéticas na amostra supercondutora. As ligas magnéticas foram estudadas a partir de
experimentos de efeito Hall anomalo. As conclusdes correspondentes aos resultados obtidos

sdo apresentadas a seguir.

1 — Amostra granular de YBCO

A — Flutuacgées termodinamicas

Verificou-se que a transi¢ao resistiva para o estado supercondutor ocorre segundo um
processo de duas etapas. Inicialmente, a supercondutividade é estabelecida no interior dos
graos que compdem o sistema em uma temperatura, Tc, que € praticamente coincidente com a
temperatura critica de amostras massivas (transicdo de pareamento). Em temperaturas
inferiores, ocorre a transicdo de coeréncia, que caracteriza o estabelecimento do estado de
resisténcia nula numa temperatura critica denominada de T¢y. Estas observacdes indicam que,
na transicao resistiva de amostras granulares, ocorrem regimes dominados por flutuagdes na
amplitude (transicdo de pareamento) e na fase (transicdo de coeréncia) do pardmetro de
ordem. Na transicdo de coeréncia, as fases do pardmetro de ordem dos graos individuais sao
correlacionadas através do acoplamento de Josephson intergrao e adquirem ordem de longo
alcance. A aplicacdo de campo magnético provoca o alargamento do regime de flutuacdes
precursor a transi¢ao de coeréncia.

Na fase normal, foi estudado o regime assintdtico nas proximidades imediatas da
transi¢do de pareamento. O expoente critico para o excesso de condutividade elétrica neste
regime evolui com o aumento do campo magnético. No caso de baixos campos, 0os pequenos

valores encontrados para o expoente sugerem a ocorréncia de regimes “super-criticos” (além
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do 3D-XY). No intervalo de campos intermediarios, a transi¢ao para o estado supercondutor ¢
dominada por flutuagdes 3D-XY com dindmica dada pelo modelo-E. Na regido de altos
campos, o valor encontrado para o expoente critico sugere que restam apenas flutuagdes
Gaussianas tridimensionais. Portanto, o aumento do campo magnético tende a desestabilizar
os regimes ‘“‘super-criticos” assim como o regime 3D-XY. Os resultados para os expoentes
criticos da condutividade na fase normal do YBCO s3o indicativos de que a
supercondutividade neste sistema ¢ um fendmeno genuinamente tridimensional.

A andlise das flutuagdes na regido precursora a transicdo de coeréncia permite a

identificagdo de um regime em lei de poténcias cujo expoente assume o valor 4.=3.2 £ 0.1

no limite em que o campo magnético tende a zero e 4. = 4.1 + 0.3 para 0.001 <peH <3 T. A

interpretacdo destes resultados ¢ feita com base na existéncia de um crossover na dindmica
critica, causado pela aplicacdo de campos magnéticos de baixa intensidade. Considerando o
modelo de vidro chiral, no qual # = -0.2 e v = 4/3, encontramos que no regime de campos
aplicados muito baixos, o expoente critico dinamico assume o valor z = 3, que ¢ compativel
com simulagdes numéricas baseadas no Hamiltoniano de tunelamento de pares. Na presenca
de campos magnéticos mais intensos, os resultados encontrados para o expoente Ac sdo
compativeis com um expoente critico dinamico z = 4, que ¢ caracteristico de sistemas cuja
dinamica ¢ do tipo vidro-de-spin.

O comportamento da condutividade elétrica é consistente com a ocorréncia de uma
transi¢do de fase em Tco. A classe de universalidade para esta transicao ¢ do tipo 3D-XY com
desordem relevante. Na regido precursora a transicdo de coeréncia foi também possivel
descrever o comportamento do excesso de condutividade na forma de uma lei de escala, o que

representa um teste de validagdo para a criticalidade da transi¢ao de coeréncia.

B — Linha de irreversibilidades magnéticas

As temperaturas de irreversibilidades, Tirgr, s30 obtidas para o YBCO granular a partir
de medidas de magnetizacdo DC e magnetoresisténcia segundo os procedimentos ZFC e FC.
Nota-se que a separagdo entre essas curvas ocorre em temperaturas nitidamente inferiores a
temperatura critica de pareamento. A temperatura na qual ocorre a separacdo entre as curvas
ZFC e FC ¢ deslocada para mais baixas temperaturas com o aumento do campo magnético.
Convém ressaltar que as temperaturas de irreversibilidades determinadas com as duas técnicas

sdo coincidentes dentro da imprecisdao experimental.
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Nossos resultados indicam que a linha de irreversibilidades segue um comportamento
do tipo Almeida-Thouless (AT) para campos magnéticos aplicados entre 0 e 0.1 T. Na faixa
de campos 0.1 < yoH < 1 T, a linha de irreversibilidades segue um comportamento do tipo
Gabay-Toulouse (GT). Em campos superiores a 1 T, a linha de irreversibilidades representa

uma linha de depinnig, tal como previsto pela toria de flux-creep gigante.

Uma discussdo do comportamento em campo e temperatura da linha de
irreversibilidades magnéticas com base no ordenamento de vidro chiral ¢ apresentada.
Segundo esta interpretacdo, a linha que denota a transi¢cdo para um estado de vidro chiral tem
uma curvatura do tipo GT, exatamente como foi observado experimentalmente no YBCO
granular. Portanto, no regime de campos at¢ 1 T, a linha de irreversibilidades indica a
estabilizacdo de um estado ordenado de vidro chiral formado por estruturas frustradas
localmente, que sdo representadas por correntes orbitais através de anéis fechados de graos
supercondutores. Em campos superiores a 1 T, a dinamica de vortices de Abrikosov intergraos

passa a ser relevante para a descri¢gdo do comportamento magnético do sistema.

As temperaturas de irreversibilidade sdao localizadas entre as temperaturas
correspondentes a transicdo de pareamento e aquelas que definem a transi¢do de coeréncia.
Estes resultados sugerem que a linha de irreversibilidades estd relacionada com o limite
superior da regido paracoerente da fase supercondutora. Assim, a temperatura de
irreversibilidade, Tirr (H), representa a transi¢ao para o estado de vidro chiral, enquanto que
Tco (H) é uma temperatura que define o bloqueio das fases, andloga a temperatura de
congelamento do sistema vidro-de-spin. Entre Tirr € T¢o ocorre uma fase puramente chiral.
Em temperaturas inferiores a Tcp, 0 material estd na fase supercondutora, com resisténcia

elétrica nula.

2 — Sistemas magnéticos AuMn 8at% e AuFe X at%

A — Efeito Hall anomalo

As medidas de magnetizagdo mostram um comportamento tipico de sistemas vidro-de-
spin para as amostras AuMn 8at%, AuFe 8at% e AuFe 12at%, cujas temperaturas de
congelamento, Tg, sdo, respectivamente, 24 K, 28 K ¢ 37 K. As amostras AuFe 15at%,
AuFe 18at% e AuFe 21at% mostram um carater do tipo reentrante. Em todas as amostras

verificam-se as irreversibilidades ZFC-FC em baixos campos magnéticos aplicados.
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O comportamento observado nas medidas de efeito Hall nas amostras vidros-de-spin ¢é
semelhante aos resultados de susceptibilidade magnética. O sinal da tensdo Hall é sempre
negativo nestes sistemas. Observa-se um minimo nas curvas do coeficiente Hall total, Ry, em
funcdo da temperatura, que corresponde a transi¢cdo para o estado de vidro-de-spin. No caso
de campos magnéticos suficientemente baixos, a transi¢do para o estado de ordenamento
vidro-de-spin ¢ caracterizada por uma anomalia do tipo clispide no comportamento de Ry
quando a medida ¢ feita segundo o procedimento ZFC. Pode-se notar também que, abaixo da
temperatura do cuspide, ocorrem os efeitos de irreversibilidade magnética denotados pela
separacgdo entre as curvas ZFC e FC. A medida que o campo magnético ¢ aumentado, ocorre
um arredondamento progressivo do pico correspondente a transi¢do vidro-de-spin na curva
ZFC.

Os resultados de efeito Hall para a amostra reentrante AuFe 15at% diferem do
comportamento apresentado pelas ligas do tipo vidro-de-spin. Em baixas temperaturas o
coeficiente Hall é negativo. Porém, numa regido de altas temperaturas, o coeficiente Hall total
medido € positivo. O sinal Hall para a amostra AuFe 18at% ¢ positivo no regime
paramagnético e numa regido ferromagnética de alta temperatura, antes de mostrar uma
inversdo de sinal em T ~ 110 K. O maximo positivo que ¢ observado em aproximadamente
165 K esta associado a temperatura de Curie e o minimo negativo em baixas temperaturas
corresponde a temperatura de “canting”. A amostra com mais alta concentracao de impurezas
magnéticas estudada neste trabalho (AuFe 21 at%) exibe um comportamento analogo ao da
amostra AuFe 18at%, porém o sinal Hall ¢ predominantemente positivo nesta amostra.

O comportamento do coeficiente Hall andémalo, Rg, apresenta um maximo
pronunciado nas proximidades da temperatura de congelamento para as curvas medidas
segundo o procedimento ZFC nas amostras vidros-de-spin, enquanto que Rg apresenta um
minimo negativo nas vizinhangas da temperatura de canting dos sistemas reentrantes. O valor
de Rg € sempre negativo nas amostras AuMn 8at%, AuFe 8at% e AuFel2at%. Nos sistemas
reentrantes, a situagdo ¢ mais complexa. Nos sistemas AuFe 15at% e AuFe 18at%, Rg ¢
negativo em baixas temperaturas e torna-se positivo em temperaturas superiores a 140 K e
130 K, respectivamente. No sistema AuFe 21at%, Rs ¢ predominantemente positivo. Além
disso, os efeitos de irreversibilidade estdo presentes em temperaturas inferiores a Tg nas
medidas com baixo campo magnético aplicado. Estes resultados sugerem a presenga de duas
contribui¢des para Rg: um background somado com uma contribui¢do positiva, no caso dos
sistemas vidros-de-spin ou negativa, no caso dos reentrantes. Supomos que uma delas

(background) ¢ a contribui¢do de side-jump, que ¢ conhecida para sistemas magnéticos e deve
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ser relevante em ligas concentradas. Contudo, a contribuicdo de side-jump ndo prevé a
ocorréncia de nenhum tipo de anomalia em Rg, o que foi verificado em nossos resultados.

A contribuicdo adicional ao efeito Hall anomalo ¢ interpretada como tendo origem
chiral, tal como proposto na teoria de H. Kawamura®®. Nenhum outro modelo para o efeito
Hall prevé uma contribui¢do que apresente uma anomalia no comportamento de Rs nas
proximidades de Tg. Mostra-se, assim, que o coeficiente Hall anomalo dos vidros-de-spin e
dos sistemas reentrantes estudados neste trabalho apresenta uma contribuicdo devida a
chiralidade, que ¢ associada ao estabelecimento do ordenamento magnético nos vidros-de-
spin e ao “canting” nos sistemas reentrantes. Mostra-se também que os efeitos da chiralidade,
uma propriedade fundamental de sistemas desordenados e frustrados, podem ser diretamente
observados a partir desta técnica experimental.

A partir dos resultados experimentais apresentados neste trabalho, concluimos que os
efeitos relacionados as chiralidades sdo importantes na descrigdo da natureza fisica da
transicdo para o estado de resisténcia nula no supercondutor granular de alta temperatura
critica, e do congelamento de spins na fase ordenada dos sistemas magnéticos desordenados e
frustrados. Portanto, os resultados desta tese reforcam a importincia da chiralidade na
descri¢ao das propriedades de sistemas fisicos variados em que a desordem nao-trivial, isto &,

acompanhada de frustragdo, esteja presente.
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