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Resumo

O presente trabalho consiste de um estudo experahrs efeitos de pressao externa sobre
as flutuacbes termodindmicas da condutividade ieétde supercondutores de alta
temperatura critica (HTSC). Para tanto, medidasredtstividade elétrica em funcdo da
temperatura foram realizadas em condi¢cdes de prdsdéostatica aplicada até valores de
1.11 GPa. As amostras investigadas incluem um onmt@l e duas amostras texturizadas
de YBaCuO;, € dois policristais de composicdo nominal HRgBaCaCuzOgi5 (X = 0.18

e 0.25). No caso da amostra texturizada, foramadeinedidas das componentes da
resistividade paralela e perpendicular aos plang3,30s resultados foram interpretados no
contexto dos modelos existentes e com base natm@pso introduzida pela estrutura
cristalina planar caracteristica dos cupratos sopelutores. Os dados experimentais
mostram que a aplicacdo de pressdo externa afepmopsedades normais e do estado
supercondutor. A analise da contribuicdo de fluliea@ condutividade revela a ocorréncia de
distintos regimes, cuja evolu¢do com a pressaondiepga orientacdo cristalografica. Na fase
normal T > T.) e em temperaturas mais afastada$.fdes regimes de flutuagées encontrados
sdo consistentes com as previsdes da teoria deb@gitandau. Com o decréscimo da
temperatura, ocorre um crossover para uma regidondda por flutuagcdes genuinamente
criticas, cujo expoente € compativel com a tern@odina do modelo 3D-XY. Em alguns
casos, a regido critica apresenta uma estrutuegnitque evolui com a pressdo. No
YBa,CusO7.5, a aplicacdo de pressdo produz um incrementofis@iivo no numero de
Ginzburg, revelando que o intervalo de temperatmas vizinhancas dé. em que as
flutuacbes genuinamente criticas sdo dominantesgado. O aumento verificado é atribuido
a um decréscimo na componente do comprimento deéroma paralela aos planos GuO
induzido por pressao.



Abstract

An experimental study is presented on the effet{sr@ssure in the fluctuation conductivity
of high-temperature superconductors (HTSC). Red#igtmeasurements under hydrostatic
pressures up to 1.11 GPa were performed on sed@@C’s, including single-crystalline and
melt-textured YBaCuwOy.5, and two polycrystalline samples of nominal coniip@s Hg;-
xReBaCaCuwsOgs (X = 0.18 and 0.25). In-plane and out-of-plane mesments were
performed on the melt-textured samples. Results vegralyzed within the framework of
existing models and taken into account the anipgtdue to the planar crystal structure of the
HTSC’s. The transport measurements reveal thagxtegnal pressure affects the normal and
superconducting properties. Analysis of the fluttua contribution to the conductivity
allowed the identification of distinct regimes, vgiegoevolution under pressure depends on the
crystallographic orientation. In the normal pha3e X T.) and far abovel,, Gaussian
fluctuations regimes are observed. With decreasamgperature, a crossover occurs to a
region described by critical fluctuations, where #xponent is consistent with the dynamic of
the 3D-XY universality class. In some cases, thecal region shows an internal structure
which evolves upon application of pressure. In thse of YBaCuwO;5 the temperature
interval in the vicinity ofT. in which critical fluctuations are important, agasured by the
Ginzburg criterium, is broadened. This result iatexl to a pressure-induced reduction of the

in-plane coherence length.
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Introducao

A passagem do estado normal ao estado supercomduémteriza o que chamamos de
uma transicéo de fase continua, mais conhecidaguwicao de fase de segunda ordem. Com
a aproximagdo a temperatura critica, as distintax;dles termodinamicas exibem um
comportamento singular com a temperatura, cujagéreia € descrita por leis de poténcia de
temperatura reduzida caracterizadas pelos chamnexgogntes criticos.

As transicOes de fase de segunda ordem sédo domsimtaefeitos de flutuacdes
termodindmicas do parametro de ordem. Nos supentore$ convencionais, a regiao
descrita por flutuacbes termodinamicas é dificilleeracessivel do ponto de vista
experimental. Porém, nos oOxidos supercondutores ali@ temperatura critica, uma
combinagdo de fatores - pequenos comprimentos d@éroa, forte anisotropia e
temperaturas criticas elevadas - possibilita arénora de intervalos relativamente largos
onde efeitos de flutuacdes sao observaveis em svdmapriedades de equilibrio e de
transporte dependentes da temperatura.

As flutuac6es termodinamicas nos supercondutorestaéemperatura critica tém sido
extensivamente estudadas em medidas de trémspelétrico. O arredondamento
observado nas proximidades da transicdo em cunasredistividade  elétrica e
magnetoresisténcia pode ser descrito como uma estegfio de flutuacbes termodinamicas.

As flutuagdes induzem uma condutividade extra acitaatemperatura criticd,, que se
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origina de canais adicionais para a corrente ptiddazpela formacédo de pares de Cooper
evanescentes na fase norniak(T).

O estudo de flutuacdes termodinamicas fornece nrdQbes importantes sobre a
dimensionalidade efetiva da supercondutividade emipe determinar quantitativamente
parametros microscopicos caracteristicos, tais cornomprimento de coeréncia. O numero
de trabalhos dedicados ao estudo dos efeitos adssca aplicacdo de pressao externa, no
entanto, é bastante reduzido, apesar de que asta garametro termodinamico intensivo
extremamente relevante ao estado supercondutompitaedisso é o fato de que a pressao
externa provoca um aumento da temperatura criacenaioria dos supercondutores de alta
temperatura. Este comportamento representa umtaspealta importancia do ponto de vista
cientifico e tecnolégico e oferece uma oportunidealéosa de acompanhar a evolugdo dos
parametros microscopicos relevantes a supercorndidi® com o aumento da pressao externa.

Por este motivo, o presente trabalho propde undestnperimental sistematico dos
efeitos de pressdo hidrostatica sobre a estabdidadcomportamento dos regimes de
flutuacBes termodindmicas em duas familias de togrsupercondutores. Para tanto, foi
realizada a montagem de um sistema para medidassdgividade elétrica em funcdo da
temperatura sob condicdes de pressao hidrostlicade.

A tese esta organizada da seguinte forma:

No capitulo 1 é apresentada uma breve visdo hiatdes contribui¢cdes de estudos dos
efeitos de pressao externa ao desenvolvimentomandutividade desde a sua descoberta.
Em seguida, sdo abordados aspectos gerais relevaoi® materiais supercondutores
investigados neste trabalho, tais como as proptesd@struturais e eletronicas e a forma

como estas séo afetadas pela aplicacao de predsétae

O capitulo 2 aborda os principais conceitos retauios as flutuacdes termodinamicas.
Inicialmente € introduzida a teoria da campo-matioGinzburg-Landau e as previsdes de
distintos modelos as flutuacdes supercondutorasamalutividade elétrica. O limite de
aplicabilidade da teoria de campo-médio é discuédma seqiiéncia, sdo apresentados 0s
resultados para o0s expoentes criticos da condatlgidprevistos para a classe de

universalidade do modelo 3D-XY.

No capitulo 3 sdo descritos os detalhes relacianadatividades experimentais, que
incluem a implantacdo da técnica de medidas detirgdade em condigcbes de pressdo
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hidrostética. Outros aspectos séo descritos, tamm® método de preparacdo das amostras e

o procedimento de medida.

Os trés ultimos capitulos sdo dedicados a apresenta discussdo dos resultados
experimentais. O capitulo 4 refere-se aos dadadasbpara um monocristal de YERaO;5.
O capitulo 5 é dedicado a duas amostras textuszddayBaCuwO;5, para as quais foram
realizadas medidas de transporte das componemgisuldinal e transversal da resistividade.
Os resultados correspondentes a dois policristaicomposicdo HgReBaCaCuzOsg.s
(ondex = 0.18 ex = 0.25) sédo apresentados no capitulo 6. Toddséescapitulos estédo
estruturados basicamente da mesma forma. Inicisdmsfio mostradas as caracteristicas
gerais do comportamento resistivo na fase nornsatletalhes da transicdo supercondutora, e
as modificacdes decorrentes da aplicacdo de preBgiostatica. Na sequéncia, sao
apresentados os resultados da analise da conéiibude flutuacbes termodindmicas a
condutividade na fase normal, os quais sdo diszutdnterpretados no contexto dos modelos
expostos no capitulo 2.

Ao final, as principais conclusdes obtidas com baseresente trabalho experimental

sao expostas resumidamente.



Capitulo 1

Os Supercondutores de Alta Temperatura Critica

1.1 - Introducao

A supercondutividade a altas temperaturas tem wndoobjetivo constante, desde a
descoberta do fenbmeno por Kammerling Onnes em.I®rlseu laboratério, em Leiden,
Onnes por primeira vez observou que metais comoeocurio e o chumbo perdiam
abruptamente e por completo a resistividade etétmitaixo de uma dada temperatliga
denominada temperatura critica ou temperaturaagsigdo.

O dominio das técnicas de altas pressfes em btarggeraturas, em particular,
proporcionou novas linhas de investigatadltas pressdes passaram a ser aplicadas com o
objetivo de descobrir novos materiais supercondstque, em condicdes normais de pressao,
nao exibiam uma transicdo ao estado superconddgbtes experimentos propiciaram, por
exemplo, que o numero de elementos supercondutordgcidos aumentasse de 29 para 47,

ou seja, aproximadamente metade dos elementos cueem naturalmente na tabela
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periodica. Nestes casos, 0 estado supercondutorairoente surge a partir de transicdes de
fase estruturais induzidas pela presséo.

A figura 1.1 mostra a evolucdo dB com o tempo®. Apesar dos esforcos
empreendidos, em décadas de pesquisa ndo foi tognad aumento significativo na
temperatura critica, que permaneceu em torno dés rids chamados supercondutores
convencionais. Ligas com temperaturas de trangiQgéioo superiores foram sintetizadas e, até
1986, a liga de niobio-germanio ke, comT, [ 23K, deteve o recorde de temperatura
critica®.

Neste mesmo ano, porém, a descoberta da supercataide a 30K por Bednorz e
Mdiller # num composto ceramico contendo La-Ba-Cu-O inaugurna nova era na pesquisa
em supercondutividade. O material sintetizado, @xBaCuQy, abriu caminho para a
investigacdo em uma nova classe de materiais supkrores, os chamados cupratos, ou
Oxidos de cobre, cujas temperaturas criticas pateepa vez excederam a marca de 77K, que

€ a temperatura de liquefacdo do nitrogénio.

160
(pressure)
140} Hg-Ba-Ca-Cu-O [
120+ ThBa-Ca-Cu-0 [
Bi-8r-Ca-Cu-0 —
(pressure)
100+ ¥-Ba-Cu-0
3
}_U 80 T'quuld I’\'I'2 ..........................................................
60+
{pressure)
AQ Kk La-Sr-Cu-C [
No-Al-Ge NDaGe
20k Liguid H2 ,,,,,,,,,,,,, NbN“‘VﬁSJ ........ ¢ R L.a:Ba-Cu-0C
Mo, 8n O Jan. 27, 1986
T O H e
ol 77 [ pHuE e . | A I
1900 1920 1940 1960 1980 2000

Figura 1.1 - Evolucédo da temperatura critica Tem funcdo do temgo

De imediato percebeu-se a importancia do uso ds pltessdes na investigacdo das
propriedades dos novos materiais sintetizados.eQtol.”> mostraram que a aplicacdo de uma
pressédo de 1.5GPa elevava a temperatura crititad8a,CuQ, de 30K a valores acima de

40K. Esta foi a maior variacao induzida por press@édemperatura critica até entdo medida
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num supercondutor. Na verdade, o resultado dolhabde Chu e col. conduziu a bem
sucedida idéia de substituir o La pelo ion menoresgultando no composto YBaO;s,
com temperatura critica acima de 90K

Desde entdo novos e significativos aumento$.deram obtidos, seja pela sintese de
novos materiais do tipo cupratos como, por exengddamilias & base de bismUfe talio®,
seja pelos efeitos positivos da pressdo sobre petatura critica nesses materiais. Essa
trajetéria culminou com a sintese dos cupratossa Ha merciri®®*? que atualmente detém
o valor recorde de temperatura critica & pressanesne [, [133K) 2.

As ceramicas de mercurio constituem, alids, um ekeitustrativo da importancia do
uso de técnicas de alta pressédo no estudo da sogatividade. A sintese dos cupratos de
mercurio so foi possivel devido ao uso de altasgiies, como veremos adiante com mais
detalhes. Os compostos desta familia séo obtigasta da sinterizacdo de 6xidos de Hg, Ba,
Ca e Cu em condi¢cdes controladas de temperatunessgon. Quando submetido a uma
pressdo de 30 GPa, o composto HEEBeCwOs.s atinge a maior temperatura critica
supercondutoraT{ 0164K) que se tem conhecimento até o momEntd

As consideracdes acima nos permitem concluir, ptofajue o uso de técnicas de alta
pressdo no estudo da supercondutividade é umankemta extremamente Gtil pois:

(1) possibilita a sintese de novos materiais superd¢orgiique ndo sao obtidos em

condi¢cBes normais de pressao;

(2) conduz a variacbes da temperatura critica, sugemue o sistema em estudo &
capaz de atingir valores mais altos de temperatfitiaa a pressao ambiente se o
material for modificado apropriadamente;

(3) fornece informacgdes sobre 0 mecanismo responsaiaekppercondutividade uma
vez que permite estabelecer correlagcdes entre andépcia dos parametros
supercondutores com a pressao, tais como a tem@Eesbs campos criticos, e as
propriedades do estado normal, tais como a resiatie elétrica e o efeito Hall.
Desta forma, os experimentos a alta pressao séesieparticularmente critico a

qgualquer teoria que se proponha a descrever coreata o estado supercondutor.
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1.2 - Os supercondutores de alta temperatura

A descoberta da supercondutividade &nm= 30K deu inicio & investigacdo nos
chamados Oxidos de cobre ou cupratos supercondutéddem dos altos valores de
temperatura critica, 0s cupratos supercondutoressampam uma série de propriedades
distintas, que incluem anisotropias extremamergeaelas e dependentes da dopagem. Estas
caracteristicas ddo origem a fenbmenos que norm&medo sdo observados em
supercondutores lamelares convencionais, comoosgfeié crossover dimensional e fortes
efeitos de flutuacdes supercondutoras. Tais difaerestdo intimamente relacionadas a
estrutura cristalina dos cupratos. Assim, € natque comecemos nossa discussado pela
descricdo das caracteristicas estruturais dosaxstoginvestigados no presente trabalho. Em
seguida, descreveremos algumas de suas propriediesansporte eletronico e as

modificacdes nelas induzidas pela aplicacdo des@oesxterna.

1.2.1 - A estrutura cristalina

Os supercondutores de alta temperatura exibemtedsdicas estruturais em comum.
Todos eles contém um ou mais planos atbmicos d® adjacentes por cela unitaria. Por
convencao, estes planos sdo paralelos ao @hn®, portanto, perpendiculares ao etxo-
Dentro de um mesmo grupo, os planos individuai€CdeO, estdo separados por atomos
metalicos — Y ou Ca, por exemplo. Estas estrutdiesplanos de Cu-Oencontram-se
intercaladas por um namero variavel de planos at@snile varios outros oxidos e elementos

terras-raras.

1.2.1.1 - O composto YBaxCu3O7.5

O sistema composto por Y-Ba-Cu-O foi o primeiro enal a exibir
supercondutividade a uma temperatura superior atope ebulicdo do nitrogénio liquido
(77K). Estudos subsequentes identificaram a fasponsavel pela supercondutividade em
alta temperatura como YBawO;5 onded representa o desvio a estequiometria ideal de

oxigénio.
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O composto YBEwO;5 (YBCO) é observado em duas simetrias estruturis.
primeira é a fase tetragonal ndo-supercondutoracoige em temperaturds> 500°C e para
baixos conteddos de oxigéni@ ¢ 0.65). A outra simetria estrutural correspondéase
ortorrombica Pmmm, observada em temperatlira$00°C para um conteudo de oxigénio
X =7 -0 = 6.35. Esta é a fase responsavel pela supercoitthate; cuja estrutura esta

mostrada na figura 1.2. Os valores tipicos daoarpetros de rede a temperatura ambiente
sdo:a=3.82 Ab=3.89 A ec=11.68 A'®

O Ba
(») Y
() O
Cu(2) - O, e Cu
Cu(2) - 0,
C
a

Figura 1.2 - Estrutura ortorrombica do YB&WOy.s

O YBCO ortorrébmbico apresenta uma estrutura lamedan dois planos de Cu,O
adjacentes separados por um plano atbmico de Ygdarunitaria. Os ions de Y e Ba estéo
ordenados ao longo do eixo central paralelo ao-eiX® atomo de cobre desempenha dois
papéis distintos. Dois atomos de cobre por celtauaiencontram-se nos planos de Gu-O
Este atomo, identificado como Cu(2) na figura 1e2n coordenacdo 5 e esta fortemente
ligado a cinco ions de oxigénio, formando um pabede base planar quadrada. Um terceiro
atomo de cobre, identificado por Cu(1), esta ligadguatro ions de oxigénio, formando as
cadeias unidimensionais de Cu-O dispostas ao olalgeixob. A separacdo entre dois

planos de Cu-@é de aproximadamente 3.4 A. Uma estrutura de dypénos de Cu-Oesta
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separada da estrutura seguinte por uma distancB Aleentre as quais encontra-se uma
sequéncia de dois planos de Ba-O e cadeias de. Cu-O

O conteudo de oxigénio pode ser variado desder (0=0) ax=6 0= 1). As
propriedades fisicas do YBCO, e em particular a penmatura critica, dependem
consideravelmente do conteldo de oxigénio. O mmdxialor ocorre para = 6.93, quando
T. = 92K. Por outro laddl tende a zero quanddl6.35.

O YBCO pode ser sintetizado sob a forma monochistateramica e texturizada. Na
forma ceramica, os Oxidos de cobre de alta temyraratontém graos, fronteiras de graos,
maclas e outras imperfeicbes. Mesmo os melhore®nistais destes materiais apresentam
varios defeitos, tais como vacancias de oxigéni@clas, impurezas e substituicdes

intersticiais.

1.2.1.2 - O sistema Hg-Ba-Ca-Cu-O

A descoberta, em 1993, da série de supeuntored HgBgCa,.1CuOzni245 COM
T = 94, 128 e 133K, correspondendn a 1 (Hg-1201)"°, 2 (Hg-1212)"* e 3 (Hg-1223)?,
respectivamente, atraiu um interesse consider@acentuado aumento de em funcéo da
pressdo observado nesta familia de cupratos swsaitesperanca de que modificacdes
guimicas apropriadas sejam capazes de estabilmar fase supercondutora de mais alta
temperatura a pressao ambiente.

Os cupratos a base de mercurio cristalizam comogegpacial P4/mmm. A estrutura
consiste den planos de Cu-© separados par-1 planos formados por atomos de célcio. A
diferenca entre dois membros consecutivos d@ €1 numero de planos de Cy-O
adjacentes. A cela unitéria do terceiro membrofatailia (n = 3), 0 HgB&aCu;Os.5, €Sta
representada na figura 1.3. Esta fase apeesama cela tetragonal com parametros de
rede a=3.85 A e c = 15.82 A'. Os trés planos de Cu,@stdo compreendidos entre duas

camadas de Ba-O e uma camada de kigi€ficiente em oxigénio.
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O Hg
Cu-0, O Ba
Ca
Cu-0, O
O O
Cu-0, ® Cu

Figura 1.3 — Estrutura cristalina do HgBaCaCuwOg.s, terceiro membro da série

HQBQC%&CWOZMZ-@-

A elaboracdo dos cupratos de mercurio é delicadapéncipal dificuldade da sua
preparacao provem da decomposi¢do do 6xido de neidgO a baixa temperatura (450°C)
e a pressao ambiente em vapor de oxigénio e mentigialico. Devido a toxidade do Hg, as
técnicas de sintese requerem um meio confinadord®fa evitar a dispersdo de Hg no ar. Os
dois principais métodos utilizados sdo a sintese cemdicdes de alta pressdo e alta
temperatura, em que ocorre uma reacao dos preesmsor estado soélido, e 0 método em tubo
de silicio selado, que envolve uma reacdo do tifl@agas em condicdes normais de

pressao.
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1.2.2 - As propriedades de transporte e os efeitos de pressio

Embora ainda ndo se conheg¢a o mecanismo fisiponsével pelo pareamento nos
supercondutores de alta temperatura, sabe-se qulanus de Cu-@desempenham um papel
fundamental nas propriedades de transporte. A @dadeletronica encontra-se confinada
basicamente nestes planos, enquanto as demaisasatédiicas atuam como reservatérios
de carga, na medida em que séo responsaveis gredéenéncia de cargas (lacunas) aos planos
Cu-0,. Logo, os supercondutores de alta temperaturanpasle considerados como uma
sequéncia de camadas supercondutoras de ,Csefaradas por camadas isolantes ou
fracamente supercondutoras. A espessura das cansatiastes, que varia de 8 A para o
YBCO a 12.3 A para o Bi-2212, é muito maior quespessura das camadas supercondutoras,
que varia entre 3.1 a 3.4 A para todos os cupratos.

As propriedades eletronicas nos estados superamelmpormal dependem fortemente
da concentragcao de lacunas nos planos £w®seja, do grau de dopagem do material, e s&o

muito sensiveis a aplicacdo de pressao.

1.2.2.1 - A temperatura critica

Nos supercondutores de alta temperatura, o conmpent® da temperatura critica com
a concentracéo de lacurasos planos Cu-9é descrito por uma funcéo parabdlica invertida,

com a maxima temperatura criti¢@* ocorrendo para uma concentracao otima. Assim,
amostras com uma concentragae p,, sdo ditas subdopadas, enquanto que amostras com
uma concentragao p > p,,encontram-se sobredopadas. Os estados subdopados e

sobredopados (referidos a dopagem 6tima) sdo dtisgpela variagdo do conteudo de
oxigénio ou mediante substituig&do cationica.

A temperatura critica também varia com a presséadidionalmente esta € uma das
primeiras propriedades medidas apos a descobemtandenova familia de supercondutores,
como comprova o vasto volume de dados disponivéiteratura*®'®> O comportamento da
temperatura critica em fung¢éo da presséo fornepertantes informacdes sobre o0 mecanismo
responsavel pela supercondutividade, além de sarinfiormacao relevante do ponto de vista

das aplicacOes industriais dos materiais superc¢oreh.
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De acordo com a teoria BCS, o estado supercondigpende das propriedades
eletrbnicas e fonbnicas do material. Estas depenmEm®stdo expressas na equacao para a

temperatura critica supercondutora :
kT, = 114h{c)e /M), AL

onde<a)> € a frequencia média de fonoNsrepresenta a interacdo atrativa elétron-fénon e

N(Er) é a densidade de estados eletrénicos no nivese.F

Exemplos de supercondutores BCS sé&o os metaidesimpara 0s quais tanto a
resistividade no estado normal quanto a tempe critica diminuem com o aumento
da pressdo. A magnitude da variacddgldTJ/dP, € pequena e negativa. No alumifio (
= 1.14K) % por exemplodT/dP = -0.29K GP#. Nesses materiais, tant6 quantoN(E:)
decrescem com o aumento da pressao, porem ossedsgociados as propriedades fonénicas
sdo dominantes. Ou seja, 0 enfraquecimento daag&erelétron-fbnon com a pressado, mais
do que a pequena variacdo induzida eN(Ef), € o fator responsavel pelo geralmente
observado decréscimo dgsob presséao.

Nos cupratos supercondutores, porém, a pressaoeeah igduz um aumento da
temperatura critica, ao contrario do que ocorrena@ria dos supercondutores metalicos. A
figura 1.4 mostra a dependéncia de com P para um grande numero de o6xidos
supercondutore$’. Normalmente se observa que a temperatura cifficialmente aumenta
com a pressao, atinge um valor maximo, e entaceseer No limite de baixas pressoEs,
varia linearmente corR. A pressdo em que ocorre 0 maximo de temperatitreace a taxa
de variacaaT/dP dependem do material em questdo, do seu graugsgem e mesmo da
técnica de altas pressdes utilizada, motivos peoais se observa a variedade de

comportamentos mostrados na figura 1.4.
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Figura 1.4 - Variacdo de T com a pressdo para varios supercondutores dea alt

temperature’’.

Os primeiros estudos em altas pressfes no YBCnfoealizados pelo mesmo grupo
que descobriu o composto Neste caso, foi encontrado glieaumenta com a pressdo a uma
taxa dT,/dP 01K GP&', ou seja, muito menor que a observada anteeinte no sistema
LayBaCuO, °. Estudos posterioréd®* mostraram que esta é a taxa tipica para amostras d
YBa,Cu;O7.5 com dopagem oOtima. A variacao, porém, torna-safgigtivamente maior com
o decréscimo do conteldo de oxigénio. Segundbtabalho de Medvedeva e cof,
dT/dP = 10K GP& para uma amostra de Y&axOss.

Dentre todos os cupratos de alta temperaturatensasa base de mercurio é a familia
gue apresenta o aumento mais impressionanie @@m a aplicacao de pressdo. Os valores de
temperatura critica alcangcados correspondem acaseteiados ja observados. A temperatura
critica do Hg-1201, Hg-1212 e Hg-1223 sob uma pieske 30 GPa pode atingir 118, 154 e
164K, respectivamente. Estudos realizados em cdeslihidrostaticas revelaram qie
aumenta linearmente com a pressdo a uma taxalidi€i@P = 1.7K GP& para os trés

primeiros membros da séfie
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Atualmente acredita-se que a aplicacdo de predséi@ a concentracdo de lacunas
nos planos de Cu-Qatravés da transferéncia de elétrons dos planeS.Quara as camadas
reservatorio de cargas, causando uma variacdonmaetatura critic® 2”. Este modelo é
conhecido por PICTRressurelnducedChargeTransfer). Esta descricdo é consistente com
resultados de medidas de efeito Hall sob preSsao

Porém, o aumento dg com a pressdo nao pode ser atribuido exclusivanrenm
efeito do tipo transferéncia de cargas, ja que mesm amostras com dopagem 6tima é
observado um incremento efi. Com base nessas evidéncias, estudos tedficOse
experimentais’™*? normalmente argumentam em termos de dois mecasisomo sendo
responsaveis pelo comportamentoldsob pressdo. O primeiro consiste de uma contébuic
devido & transferéncia de cargas induzida por §0efICT) e o segundo de uma variagédo
intrinseca dél. com a pressao (chamado de termo intrinseco) dermrdesconhecida, mas
provavelmente relacionado a mudancas estruturaisdifiduldade reside em definir a
importancia relativa de cada contribuicdo e em titlear a origem do efeito intrinseco

33
b

associado ao mecanismo da supercondutividade. ®éjdgn e col’ sustentam que a

variagdo do parametro de redeafetaria principalmente a dopagem, enquanto que a

compressado dos parametros de i@edé estaria relacionada ao termo intrinseco.

1.2.2.2 - O comportamento normal

Uma caracteristica tipica dos cupratos supercorekit® a forte anisotropia de suas
propriedades de transporte como consequéncia mdueatcristalina planar.
A resistividade ao longo do planab, g, exibe um comportamento metélico

(dp,,/dT >0) com a temperatura que se extende por varios gagima deT. A

dependéncia com a temperatura da componente p@pkndo., € mais complicada e
depende fortemente da dopagem. Em monocristaisB#CYs0;.5 otimamente dopados, a
resistividadep. exibe um comportamento linear até valores muitaxiptos deT.. Nestes
casos, a anisotropia na resistividade é da ordemy/gg ~ 30-75 a temperatura ambiente.
Para amostras levemente subdopadd$) diminui linearmente com a temperatura de forma
analoga ao,,. No entanto, conforme a temperatura diminui, ets@éscimo moderado é

seguido por um aumento pronunciado, com a registid passando por um maximo e entao
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decrescendo abruptamente a zero quando a amaabiciona ao estado supercondutor,

como mostrado na figura 13%
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Figura 5.1 — Dependéncia com a temperatura da componente datiredade elétrica

paralela, ., € perpendicularg, aos planos de Cu-Qle um monocristal de YBCH

A magnitude da anisotropia na resistividade e @u@gncia dg. com a temperatura
exibem uma grande diversidade de comportamentoe @ supercondutores de alta
temperatura. Por exemplo, valoresad., da ordem de PGsdo observados no Bi-2232 0
grau de anisotropia é caracteristico, portanto;adia familia de compostos e reflete o quao
efetivamente os planos reservatorios de carga blaguo movimento eletrénico coerente
entre os planos Cu-0O

A resistividade elétrica do estado normal tambéafieéada pela aplicacdo de presséo
externa. Nos cupratos supercondutores, a restigidlecresce com o aumento da pressao
com taxas entre —10% e —20%GP@odavia ndo se entende o forte efeito da presshie a
resistividade, uma vez que a natureza das propiesdae transporte nos supercondutores de
alta temperatura ainda ndo é clara. Tozer e*tolotaram que a resistividade planar de um
monocristal de YBCO diminui com o0 aumento da pressgéesmo quando a temperatura
critica decresce apos ter atingido o seu maximar vEkte experimento € ilustrativo de tantos
outros'® que mostram ndo haver uma correlacéo clara ergigabdas variacdes dg e da
resistividade com a pressdo, o qual sugere, segBohiting *°, que as propriedades que
definem o comportamento da resistividade no estemimal devem ser, em parte, distintas
daquelas responsaveis pela supercondutividade.
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Capitulo 2

As Flutuagdes Termodinamicas

2.1 - Introducio

O estudo das propriedades termodinamicas de unmcsungkeitor é feito com base na
teoria fenomenoldgica da supercondutividade, pitappsr Ginzburg e Landau, e que deriva
das idéias de Landau para as transi¢cdes de fasegdada ordem. Este € justamente o tema
gue sera abordado na parte inicial deste capitwlando serdo introduzidos os aspectos
fundamentais da teoria e os resultados que delagemeguando considerados os efeitos de
flutuacbes Gaussianas. Serd dada particular émfasemodelos tedricos que prevéem o
comportamento critico da condutividade elétricapragimidades da temperatura critica.

Por razbes que ficardo claras ao longo da nossasdi&o, os efeitos de flutuacdes
termodinamicas sao bastante pronunciados nos osmapercondutores. Com a aproximacao
a temperatura critica, as pequenas flutuacées cuphrtoras, antes randémicas e isoladas,
passam a interagir e se tornam correlacionadaso@ememos mais adiante, esta mudanca de

comportamento ocorre em uma dada temperatura,idiefoelo critério de Ginzburg, abaixo
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da qual as propriedades termodinamicas do supertmmddiferem fortemente do
comportamento previsto pela teoria GL. Em um irgkerde temperaturas em torno e as
aproximagfes do tipo campo-médio ndo sdo mais aslids fenbmenos que entdo se
estabelecem sao descritos com base em idéias aunersalidade e hipétese de escala, que

constituem a base da moderna teoria de fenbmetiicesr

2.2 - A Teoria Ginzburg-Landau

Landau foi o primeiro a perceber (1937)jue todas as transicdes de fase de segunda
ordem tém um constituinte comum importante. As digies de fase de segunda ordem
guebram simetria espontaneamente, e a simetrigstioms. no estado ordenado (abaixo do
ponto critico) € menor que a simetria do estadordesado. Para descrever tal fendémeno,
Landau introduziu uma nova entidade — o parametrordemW¥. Este parametro € igual a
zero acima do ponto critico, e assume um valotdfiabaixo do ponto critico. O parametro de
ordem nem sempre é uma quantidade escalar, masspoden vetor ou mesmo um tensor.
No caso mais geral, pode ser considerado como uaraidade macroscopica que apresenta
n componentes.

O conceito de parametro de ordé&mpermitiu a Landau escrever a energia livre de
gualquer sistema nas proximidades do ponto crétidoa forma de uma expansdo em série de
poténcias déP. Uma representacao particular desta expansao e@@nde da natureza das
forcas que atuam no sistema nem do carater daicifiansle fase em questdo. Ela é
completamente definida pela simetria do sistemel@ mimero de componentes do parametro
de ordem.

Inspirados nas idéias de Landau para as transt@éase de&® ordem, Ginzburg e
Landau® propuseram, em 1950, uma teoria fenomenolégicgugarcondutividade. O ponto
fundamental da teoria Ginzburg-Landau (GL) é atifleacdo do parametro de ordem da
transicdo supercondutora, que formalmente se aismeima funcdo de onda compléika

do tipo:
W(r) = |w(ire'™. (2.1)
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O quadrado da magnitude do parametro de ordemp&@ional a densidade local de

superelétrons, ou seja:

[W(F)]* =n. (2.2)

EmT =T., ng decai a zero, negligenciando flutua¢des termodicesn

Como a teoria GL se aplica a regido de temperapriasmas dl, |V é pequeno, de

forma que a densidade de energia livre no estgoersendutor,fg, pode ser expandida em

série de poténcias efW|”:
(W)= 1, (T) +a(T)wf +@|Lp|4 FyOW) .. 2.3)

Na equacéo acimaf,N(T) se refere a densidade de energia livre no estadoah, e
a,B, y séo parametros fenomenoldgicos. Termos imp@@sparecem na expansao pbis

deve ser real.

O poder da formulacdo acima descrita consiste warvalidade geral. Em principio,
cada sistema fisico pode ser descrito por umaleseqropriada dos coeficientes na expansao
da energia livre (eq. 2.3), desde que consideradonumero suficientemente grande de
termos. Esta observacéo é valida para flutuac@esdre fortes. O caso de flutuacdes fracas
pode ser tratado por teorias de campo-médio, uraaque estas sdo apropriadas para a
descricdo de sistemas fracamente interagente® daso de flutuagbes fortes, as interacdes
entre flutuagcbes sao importantes, o que signifioa tgrmos de mais alta ordem devem ser

incluidos na expansao da energia livre.

2.2.1 - A Teoria Ginzburg-Landau na auséncia de gradientes

Consideremos primeiramente o caso simples de stensd homogéneo em que ndo héa
gradientes do parametro de ordem. Nesta situacérpr@ssao para a densidade de energia

livre se reduz a:

£ (1T) = £(1) + a(m)wr + AT @)
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O estado de equilibrio do sistema sera dado, eptla, minimizacdo do funcional

energia livre, resultando nas seguintes solucdes:

WP=0 e |¥ (2.5)

Uma vez que o comportamento do supercondutor estdfosdescrito nas vizinhancas

imediatas deT,, pode-se fazer a expanséo dos coeficientes:

a(T) = a+ay(T- T)+...

,8(T)=,6{)+b(T— '|;)+... &P
yT) =y, +o(T-T.)+...,

ondea,, 5. y,.a,b eg séo constantes.

A solucdo procurada € aquela que forndte 0 paraT>T e W#0 paraT<T..
Logo, (— a/,B) deve ser positivo abaixo de, nulo emT = T, e negativo (ndo-fisico) acima
de T.. Para que isso ocorra, deve-se &r 0,0, # 0 e S, # 0. Portanto, na auséncia de

gradientes, a expansao (2.4) pode ser reescrita:com
fo— fy = ap(T-T)WP +%|w|4. 2.7)

O comportamento d&f = f, — f esta esquematizado na figura 2.1. Os estados de

equilibrio correspondem, portanto, a:
W, =0 (pafB>T,)
(2.8)

w,* = —%(T -T.)  (paraT<T).
0
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E as correspondentes densidades de energia éwegqudlibrio seréo:

fs =1y (pard>T.)
(2.9)

(T-T.) (paraT<T).

N

T>Te

T<T,

| | »
»

e e

Figura 2.1 -Densidade de energia livre em funcdo do pa&téonde ordem para T>Te

T<Te.

Mesmo esta formulagdo simples da teoria contémaaacteristicas essenciais da
transi¢cdo supercondutora. Por exemplo, a partexgeessao para a energia livre € possivel

calcular a entropia., jA que=-0f /0T . Logo, a diferenca entre as densidades de entropia

sera dada por:

0,2

S — Sy =—FZ(TC— 7). (2.10)

O resultado acima indica que a existéncia de uranpetro de ordem nao-nulo no
estado supercondutor efetivamente produz uma digdiouna entropia do sistema. Porém,

ndo ocorre descontinuidade na entropia @+ T, e, portanto, ndo ha calor latente,

caracterizando, assim, uma transicdo de fag8 dedem.
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Contudo, o calor especifico,= T(ds/ T), exibirA uma descontinuidade @ns T,

dada por:

2
a,
Cs —Cy :JC:ETCI (21

2.2.2 - A Teoria Ginzburg-Landau com variacdes eggado parametro de ordem e na

presenca de campo magnético aplicado

Uma importante generalizacdo do tratamento acinstride € a consideracdo de
variacdes espaciais do parametro de ordem. Estag®as surgem, por exemplo, na presenca
de uma corrente no supercondutor. Neste caso,eSs@io considerar o termo proporcional a
|OW|* na expresséo (2.3) para a densidade de energia Gvcoeficientes que acompanha
este termo ndo deve mudar de sinal, jA que sehprum custo energético para alterar
espacialmente o parametro de ordem. A escolha adegé, portanty,=y,, onde, como
proposto por Ginzburg-Landau:

hz

Vo = o (2.12)

ondem é a massa das superparticulas. Desde a teoriadaB&se quen =2m € a massa

do par de Cooper.
A consideracao de efeitos magnéticos na exprd@s8ppara a densidade de energia

livre é feita pela substituicéo:

h h

onde € =2eé a carga de um par de CooperAeé o potencial vetor associado & inducao

magnética atraves de:

B(r) = 0 x A(F). (2.14)

Deve-se cuidar para que a teoria seja invariaeted a uma transformacao de calibre
do potencial vetorA — A+ 0@ Desta forma, a expresséo para a densidade dgi@tiere

no estado supercondutor assume, finalmente, ardedarma:
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1

. B
fs(IW,T,B) = £ (T +alw? + oW+

ro (2.15)

Em 1959, Gor'’kov*® mostrou que a teoria GL é uma forma limite daiee8CS
quando esta é generalizada de modo a tratar s@siagdm variagbes espaciais. Gor’kov
demonstrou que, nas vizinhancas da transit;éb,A(r”), ondeA é o gap de energia BCS, e
queW¥ pode ser pensada como a fungéo de onda macroscfyalescreve o centro de massa
de um par de Cooper.

A teoria GL revela-se particularmente adequada te@damento de situagdes
espacialmente inomogéneas, sendo extensivamelitaddi na analise das propriedades de
supercondutores na presenca de campo magnéticaquads as inomogeneidades espaciais
decorrem da penetracdo do campo, seja no estatmediario de supercondutores do tipo I,

seja no estado misto de supercondutores do tipo Il

2.2.3 - As flutuacoes Gaussianas

Como estamos interessados aqui em tratar os etitéiatuacdes acima de, |LIJ|2 e
pequeno (exceto na estreita regido critica muibxipra aT.). Isso nos permite desprezar o
termo|\P|4na expansao (2.15). Além disso, é possivel igreiiferenca entre as densidades

de energia magnética entre os estados supercorelatmmal. Logo, a expressao da energia

livre GL na presencga de campo magnético se reduz a:

(hD e A]
—_—-——¥
i Cc

No caso em que 0 campo é n(ﬂ@: O) , é apropriado expand®¥(F) em uma série

2

1

fS—fN=a|L|J|2+2m

(2.16)

de Fourier (autofuncdes de uma particula livre):
W(F) = ngeikm , (2.17)
K

de forma que a energia livre por unidade de volpode ser reescrita como:
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(2.18)

Poderiamos assim calcular a média termodinémic#l*jfe ou de qualquer outra

funcdo do parametro de ordem independente do tgpefmjntegracdo sobre todos os valores

possiveis dé¥; usando a expressao (2.18) para a energia liv@ deo fator de Boltzmann.

Este calculo fornece o seguinte resultado:
2 2¢2
<\wﬁ\ > = keT /afL+k22). (2.19)
Nesta expressao, introduzimos o comprimento deeno& de GL definido por:

= 07, (2.20)

ondee = (T -T.)/T,.
O significado fisico def fica claro ao se considerar a funcao de correlagfacial do

parametro de ordem:

olr.r)= (v (r)w(r) | (2.21)

que depende somente da coordenada reldiwar - para um meio homogéneo. Neste

caso, a funcao de correlacao se reduz a:

k

a(R)= Z<‘WR‘2>eXdiRﬁ). (2.22)

Substituindo (2.19) na expressao (2.22), e coendd a soma erk numa integral

J. d% / (277 obtemos:

g(R)= m;;;T ex- g ) (2.23)
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Ou seja, no regime de flutuacbes acima Tde o comportamento Lorentziano
de <‘WE‘2> no espagolz corresponde a uma correlacdo exponencial decitesde¥ no
espaco real, ao longo da escala de comprimentoteesdica&(T). Isto sugere uma descricao
simples em que as flutuagdes no parametro de optelam ser visualizadas como gotas
supercondutoras evanescentes de raid)-

Podemos ainda calcular a probabilidadele ocorréncia de uma dada flutuagéo do

parametro de orde¥ com respeito ao seu valor de equilibrio termodinatf, a uma dada

temperaturd:

Aw(r) o exp{F{q}(r)} - F{““o}}, .2

KgT
ondeF é a energia livre total.

Supondo que a dependéncia funcional da energia tiem o parametro de ordem
limita-se ao termo quadratico e|m|2, encontramos que a probabilidade de ocorrer uto cer

valor W, e dada por:

W) 0 ex —_M : (2.25)

Logo, a distribuicdo de probabilidade das amplisude Fourier¥, segue uma

distribuicAo Gaussiana. Por este motivo, costumaiger que as pequenas flutuacdes

individuais obtidas no contexto da teoria GL s@tuth¢cdes Gaussianas.
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fsfy

T>T,

T<T,

LWL

Figura 2.2 -Densidade de energia livre em funcdo da magdeido parametro de ordem
para T>T, e T<T. Os circulos cheios correspondem aos valores de libqgai
termodinamico; os circulos abertos indicam outradoxes proximos que também sao
provaveis™.

No caso de campo magnético aplicado, o caratercdaglacbes é alterado, e a
expansdo em termos de ondas planas, equagdo (BdY)¢ mais apropriada. O campo
magnético tende a diminuir o tamanhoraaaristico das flutuacbes Gaussianas e
sua dimensao efetiva, tendendo a estabilizar uadeste nivel de Landau mais baikonest
Landau level em campos elevados, ou em pequenas temperaggiaadas, sendo que uma

flutuacéo tipica nunca engloba mais que um quanifluxo ®,,.

2.2.4 - O critério de Ginzburg

A aproximacdo de flutuacdes Gaussianas derivadéedda GL, e que limita a
expansdo da energia livre ao termo quadratico nénpetro de ordem, néo leva em conta o
efeito de correlagbes e, portanto, ndo fornecengpootamento critico correto nas vizinhancas

imediatas deT_. O critério em geral adotado para definir o lindee aplicabilidade da teoria

GL é derivado da condi¢cdo que implica na igualddaie flutuacées do parametro de ordem
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com o proprioW . Este é o chamado critério de GinzbtfgSup6e-se, entéo, que a teoria GL
é valida se:

(W)) <(w?). (2.26)

Esta desigualdade permite a obtencdo de uma tatapereduzida limitegs, dada

por:
& = N 2 (2.27)
¢ e (x)e(0 ] '
TG - -rc . L . . .
ondeg; = define a temperatura limit&, , abaixo da qual cessa a validade da teoria

GL, e é dado pela eq. (2.11). O intervalo genuinameritiea@ € entdo definido por:
ESE;. (2.28)

A temperatura reduzidg, € também denominada de numero de Ginzburg.
Nos supercondutores convencionais, 0 numero debGigz extremamente pequeno
(& =10), o que torna a regido dominada por flutuacBesicasi nesses materiais

dificilmente acessivel do ponto de vista experirmker@ontudo, nos 6xidos supercondutores
de alta temperatura, uma combinacao de fatoregugmos comprimentos de coeréncia, forte

anisotropia e temperaturas criticas elevadas - ilplitess a ocorréncia de intervalos
relativamente largos & =107), onde efeitos de flutuagbes criticas s&o obseisav

experimentalmente em varias propriedades depersldateemperatura.

2.3 - As Flutuacoes Termodinamicas na Condutividade Elétrica acima de T,

Os efeitos de flutuacbes termodinamicas nos toprale alta temperatura critica
tém sido extensivamente estudados nas propriedddesquilibrio, tais como o calor

4243 & a  susceptibilidade magnétié3 como também nas propriedades de

especifico
transporte **¢ Ao contrario dos materiais supercondutores cotiveais, em que a
temperatura critic&. separa abruptamente as fases supercondutora alnarrtransicdo
resistiva nos supercondutores de alta temperatiraeela muito mais arredondada. A

formacdo de pares de Cooper acima da temperatiiiea flutuacdes supercondutoras)



Capitulo 2 - As Flutuacfes Termodinamicas 27

provoca efeitos precursores da fase supercondgt@ado o sistema ainda se encontra na

fase normalT>T,).

2.3.1 - A paracondutividade

Apesar de seu tempo de vida finito, um nimero nédo-de pares de Cooper (este
numero depende da proximidade a temperatura ¢régta sempre presente no estado normal.
No caso particular da condutividade, costuma-ser djme, acima d&., devido a presenca de
pares de Cooper evanescentes, surge um novo camdaligsipativo de transporte de carga
gue se manifesta como um excesso de condutividdde, também denominado
paracondutividade.

As flutuagdes supercondutoras acimalgdpodem contribuir de trés formas distintas a
paracondutividade. A contribuicdo mais importarteéan da aceleracao direta das flutuacdes
supercondutoras, tal como proposto por Aslamazolain *’. Embora os resultados
encontrados por Aslamazov e Larkin derivem de umatnento microscopico, veremos a
seqguir que é possivel reproduzi-los a partir dedd€sinzburg-Landau dependente do tempo.

Além desta contribuicdo direta a paracondutividameras duas sdo previstas. Uma
delas resulta da reducdo da densidade de portadonesis devido a formacédo de pares de
Cooper na fase normal, dando origem a uma con¢dbuiegativd®. A segunda, proposta por
Maki e Thompsori®, fornece uma contribuicdo adicional positiva dapandutividade. Esta
contribuicdo indireta estd associada ao aumenteodautividade no estado normal por
flutuacbes supercondutoras na presenca de efatgsiebra de pares. Segundo observacoes
experimentais®, a contribuicdo indireta de MT é pouco relevanrapdescrever a

paracondutividade de sistemas de alta temperatitiGac

2.3.1.1 - A contribuicio de Aslamazov-Larkin

Consideremos 0 excesso de condutividade devideekeracédo direta dos pares de
Cooper criados por flutuagbes acimaTdeNa auséncia de tais flutuagbes, a condutividade
normal é dada por:

==, (2.29)



Capitulo 2 - As Flutuacfes Termodinamicas 28

ondet é o tempo de relaxacdo médio dos elétrons nomagipropriedades de transporte, e
€ a densidade eletronica por unidade de volume.aRalogia, podemos esperar que as

flutuacbes supercondutoras contribuam com um texhmonal:

Ao = (e*2/m )Z<‘LIJE‘2>TE/2, (2.30)

K
onde 7, € o tempo de relaxacdo de uma dada componenteulgei-de uma flutuacao
supercondutora. O fator 2 na equacéao reflete odatque<‘lvlz‘2> relaxa duas vezes mais
rapido queW, . A expressao para, prevista pela teoria Ginzburg-Landau dependente do
tempo*® é:

T

_hy 1
IR ®)3

(L+kZ€?)

A soma sobrek pode ser convertida em uma integral apropriadamgndo da

dimensionalidade da amostra:

- materiais (3D)

1I d?k . .
—|7——z — filmes finos (2D) — (espessura< ¢) (2.32)
1J (277)

EI% . filamentos (1D) — (sec&o transverSal< ¢?)
S22

Resolvendo as integrais acima obtém-se os ressliattialmente derivados da teoria

microscopica por Aslamazov e Larkin (At

e 1
AO.(SD) - -2
A 32n &0)
(2D) €1 4
Ao =—=& 2.33
A 1en (2.33)
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para sistemas tri, bi e unidimensionais, respettérde. Nas expressdes acin@p) é a

amplitude do comprimento de coeréncia L5 E(O)g_}/z, e=(T-T,)/T, é atemperatura

reduzida) € a espessura do filmeSeé a area da secéao transversal do filamento.
Uma inspecdo dos resultados acima nos permite wongue o excesso de
condutividade diverge com uma lei de poténcia:

Ao Oe™ (2.34)

ondeA é o expoente critico da paracondutividade. Notguge
A= 2—% (2.35)

onded é a dimensionalidade do sistema. Ou seja, 0 expgesra a paracondutividade
depende somente da dimensionalidade efetiva doctespde flutuacbes. Além disso, a

amplitude das flutuacdes depende dos parametrossuodpicos do sistema.

2.3.1.2 - O modelo de Lawrence-Doniach

No caso de sistemas com anisotropia planar, ocame crossover de um
comportamento efetivamentbidimensional em temperaturas distantes de para um
comportamento tridimensional a medida que a ¢zatpra se aproxima de. Este efeito
foi tratado por Lawrence e Doniach (LPY)que modelizaram os supercondutores com forte
anisotropia planar como uma sequéncia de planearcupdutore®D fracamente acoplados

por tunelamento Josephson. O excesso de cordhAd&ino modelo LD é dado por:

) 2 Th
Ao, =— {1{2‘3(0)) 5-1} . (2.36)

leale |

A equacdo acima se reduz a forma-2D para grandes valores de temperatura

reduzida [ >>T.), quando &) & menor que 0 espacamento entre plahosiNas

proximidades dd, ou seja, para pequenos valoressdé,(T) pode ser maior qule Neste
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caso, a expressdao LD se reduz ao resultadoAloide, porémE(O) € substituido por

¢, (O) O crossover2D-3D ocorre a uma temperatura:

T =T,

1+(2£(9/1)°]. (2.37)

2.3.1.3 - As flutuagoes criticas

A medida que nos aproximamos de uma transica@ske dontinua pela variagédo da
temperatura, fenbmenos marcantes, os chamados den8nctriticos, sdo observados. O
comprimento de coeréncé diverge com a aproximacao a temperatura critcaadrdo com

uma lei de poténcia caracterizada pelo expoertieayi

EoeV. (2.38)

Suficientemente proximo a temperatura critica, anmdmento de coeréncia
inevitavelmente excede qualquer escala caractexiath sistema flutuante. As flutuacdes na
nova fase que se forma tornam-se correlacionadasgires muito grandes. Nesta situacao, o
sistema ndo mais pode ser dividido em subsistestatisticamente independentes. Portanto,
na regido critica definida pelo critério de Ginzihua descricdo pelos métodos tradicionais,
gue supdem flutuacdes néo-interagentes, falha exiapacdes ndo-perturbativas devem ser
aplicadas.

Na regido genuinamente critica, 0 comprimento ak¥éncia torna-se a unica escala
caracteristica para o sistema flutuante e sua giwera no ponto critico conduz a um
comportamento singular de todas as funcdes terrdouddas. Quantidades fisicas
mensuraveis exibem um comportamento singular @iaatlo por um dado expoente critico.
Assim, costuma-se dizer que transicbes de fasecquogartiham o mesmo conjunto de
expoentes criticos pertencem a mesma classe dersalidade. Mais do que isso, esses
sistemas exibem a mesma dimensionalidade espaciahi&smo nimero de componentes do
parametro de ordem.

Evidentemente essas singularidades também seeasiamt nas distintas propriedades
dindmicas do sistema. Neste caso, o estudo do ctanpnto genuinamente critico € feito
com a teoria dscaling dindmico® e suas extensées, como o grupo de renormalizAigio.

regido critica, a teoria dealingprevé que a paracondutividade diverge Bncomo:



Capitulo 2 - As Flutuacfes Termodinamicas 31

Ao Ogrzd), -39)

ondez é o chamado expoente critico dindmida a dimensionalidade do sistemay e o
expoente critico relacionado a funcdo de correlagiia o parametro de ordem, eq. (2.23). O
valor deste expoente é zero na teoria GL.

Observe gue a divergéncia tipo Gaussiana, tal gmoyosto por Aslamazov e Larkin,
€ reproduzida quandwo=1/2,z=2en=Q O valor z=2 é caracteristico da teoria GL
dependente do tempo.

No interior da regido critica as propriedades telim@micas de um supercondutor
diferem consideravelmente das previsdes tipo camg@dio. Um niamero crescente de
trabalhos indica que a transicdo de fase nos supautores de alta temperatura € descrita
pelo modelo 3D-XY?* ** para o qual se calculal 067. O modelo XY descreve transicdes
de fase com um parametro de ordem complexo, ou, sEm duas componentes
independentes. Neste caso, as flutuacfes da fagar@dmetro de ordem sdo dominantes, ao
contradrio do comportamento tipo campo-médio, pargual as pequenas flutuagbes da
amplitude do parametro de ordem sao as mais reks/an

De acordo com LobB’, é possivel definir dois regimes na regido critieacrita pelo

modelo 3D-XY. O chamado regime estatico, onde 0.67, porémz e 57 conservam seus

valores de campo médio, e no qual pode-se prewer qu
A = 067. (2.40)

Em temperaturas reduzidas ainda menores, devesocancrossoverpara um regime
dindmico em que = 3/ 2, segundo 0 modelo-E da teoria de scaling dinamécélohenberg
e Halperin. No modelo 3D-XY, célculos com o grupe renormalizacdo indicam que

n = 003 *°. Neste caso, o valor previsto para o expoentiearib regime dinamico é:
A= 032 (2.41)

Devido a presenca de desordem, um material soréembenogéneo ao longo de uma
escala finita de comprimento. Neste caso, o comprimento de correlaéﬁ'ﬁ) O&™ néo

pode exceder o comprimenio a medida ques - Qe a transicdo exibe efeitos de
arredondamento, muitas vezes dificultando a obs&ovado comportamento critico

assintético. Nos materiais supercondutores detaftgeratura, os efeitos de tamanho finito
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sdo particularmente pronunciados em amostras cemdnondd. é o tamanho caracteristico

dos gréaos.
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Capitulo 3

Técnicas Experimentais

3.1 - Introducao

O presente trabalho propde um estudo dos efeitopressdo sobre as flutuacbes
supercondutoras na condutividade elétrica em digecsipratos supercondutores. Para tanto,
foram realizadas medidas de resistividade elégmeduncéo da temperatura sob condi¢des de
pressdo hidrostatica aplicada. Foram investigados monocristal e duas amostras
texturizadas de YB&wO;5 € dois policristais de composi¢ao gdgRey 18BaxCaCusOs.5 €
Hgo.7R& 2BaxCaCu:0g:5. A sintese das amostras e o preparo dos contdébscas
apropriados para as medidas de resistividade gesiwitos na secao 3.2.

Condicdes de pressao hidrostatica sdo normalmstabetecidas numa cela de altas
pressbes do tipo pistdo-cilindro. Neste caso, aspe € transmitida por um liquido que
comprime a amostra sem deforma-la plasticamente.n®@io transmissor usado deve
permanecer fluido a temperatura em que é feitadanga de presséo. Isto se da, em geral, a

temperatura ambiente. Este dispositivo, associago aistema de criogenia, permite realizar
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medidas de transporte em altas pressfes e bairpsrgturas. Esta Ultima, alias, é condicao
essencial para qualquer experimento que se profoimvastigar a transicdo supercondutora.

A técnica acima descrita foi implementada Lraboratério de Resistividade do IF-
UFRGS como parte do presente trabalho de douto@eéguipamento experimental, que sera
descrito na secdo 3.3, € constituido essencialndmtema cela de altas pressbes, de um
criostato, e do aparato eletrénico necessario adgaede resistividade elétrica.

Dentre as montagens executadas para a implememta¢éonica constam a confec¢ao
de pecas para o funcionamento da cela de pressamntagem da cana de medidas, a
colocacao em operacao do criostato, e a adaptacdibedentes dispositivos a cela de presséo
e a cana de medidas, entre eles um sensor de sorpeum aquecedor externo, e uma régua
com os terminais para a fiagdo. Alguns detalhedivek a técnica serdo comentados ao longo

do capitulo. A secao 3.4 é dedicada a descricgwat®dimento de medida.

3.2 - As amostras investigadas

3.2.1 — O monocristal de YBCO

O monocristal de YB&L w075 foi sintetizado e cedido pelo Dr. Pascal Lejay do
Centre des Recherches sur les Tres Basses Tempsratio C.N.R.S de Grenoble. Esta
amostra foi crescida de acordo com o método deflixA sintese partiu da mistura de pés
de alta pureza de 03 (99,99%), CuO (99,999%) e Bag@9,999%). Os cristais sao
crescidos num fluxo de BaCy® CuO, em cadinho de ouro.

Os cristais formados foram extraidos mecanicameii@ados termicamente a 400 °C
durante 15 dias numa atmosfera de(@®,9999%) com o objetivo de otimizar o contetdo d
oxigénio. O cristal escolhido para ser estudadessgmta o formato de uma pequena plagueta

de forma tal que a superficie maior é paralelalaogcristalograficab.

3.2.2 — A amostra texturizada de YBCO

A amostra texturizada de YBauwO- 5 investigada neste trabalho foi preparada segundo
o método da sement® pelos Drs. Pedro Rodrigues Janior e Fabio Tex®ias, no Instituto
de Ciéncia dos Materiais em Barcelona. Esta € wuaida de texturizacdo por fuséo
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direcional, na qual foi empregada uma pequena genmannocristalina de NdB8uO7-5
para induzir o crescimento direcional dos cristalit
A amostra precursora foi preparada a partir daumdse sinterizacdo das fases

YBa;,Cuws07.5 (Y123) e .BaCuQ (Y211) nas seguintes proporgdes:

[ 83% de Y123 + 17% de Y211] + 1% wt CeO

As porcentagens sdo calculadas em relacdo a masaaastra. A adicdo de CgO
limita o crescimento das particulas de Y211. Depeisnacerada por 8 horas num moinho de
bolas, a mistura foi prensada na forma de um pequa@imdro com diametro de 15 mm e
sinterizada numa temperatura de 96Qpor 24 horas. Em seguida, a amostra foi submatda

processo de texturizacdo propriamente dito, c@gtamnento térmico esta esquematizado na

figura 3.1.
A
r(°C)
1040 °C
60 °C/h
O, O,
60 °C/h 1020 °C 0.5 %/
450 °C/h
O,

300 °C/h 300 °G/h

7:3m17iente >
Tempo

Figura 3.1 - Tratamento térmico aplicado para o crescimento daostra texturizada de

YBaCusO5.5a partir do método da semente.
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A fase Y123 pré-sinterizada foi aquecida acima da t®mperatura peritética, ou
temperatura de fusdo parcial, que é aproximadani®i@°C ao ar. Acima desta temperatura,
a fase Y123 decompdbe-se numa fase liquida e nusaastdida de estequiometriaBaCuQ
(Y211). Apds, a fusdo semi-solida foi resfriadatdemente (0.5 °C/h) até 990 °C. Neste
intervalo de temperatura ocorre a formacéao dossgoéentados da fase Y123. A semente, no
caso o monocristal de NdBawsOy7.5 , € colocada sobre a amostra precursora de fonaaey
eixo fiqgue perpendicular a superficie da amostra, imtlez 0 crescimento orientado. A
microestrutura resultante consiste de longos gitadase Y123 com alto grau de alinhamento
em quase toda a extensdo da amostra, com incladedgequeno tamanho da fase Y211
distribuidas em toda a matriz supercondutora.

Ao final, a amostra passou por um tratamento dgemdcdo de 5 dias em fluxo
continuo de oxigénio numa temperatura de 420 Medidas do momento magnético em
funcdo da temperatura indicaram que a amostrarieatia de YBa&CuwO7.5 apresenta um

conteudo final de 26.5 % em peso da fase Y211.

3.2.3 - As ceramicas de Hg(Re)-1223

As duas amostras policristalinas de  composicHg.\ReBaCaCusOs.s
(Hg(Re)-1223), onde = 0.18 e 0.25foram preparadas e cedidas pelos Drs. Marco T. D.
Orlando, do Departamento de Fisica da UFES, e A@isf do Instituto de Ciéncia de
Materiais em Barcelona. As amostras foram sintééigasegundo a técnica de reacdo em tubo
de quartzo seladd’. A substituicdo parcial de Hg por Re permite appracdo da fase
correspondente ao terceiro membro da familia daimierem condicbes normais de presséo
sem degradar as propriedades superconduffbras

A primeira etapa da sintese envolveu a preparaggwatursor, R8aCaCusO7.5 , a
partir de uma mistura de quantidades estequioraétde BgCaCuwO;.5 € ReQ. A mistura
foi aquecida até 930°C e mantida nesta tempergtoralOh. O precursor resultante foi
posteriormente tratado num fluxo de gas compost@p{P0%) e Q (10%).

A segunda etapa compreendeu a sintese da fas@&Ré&lBaCaCuOg.s a partir de
uma mistura estequiométrica de (1-x) HgO ¢EReCaCusO7.5. Depois de homogeneizada, a

mistura foi prensada na forma de uma pequena lEamaeguida, a barra foi introduzida num
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tubo de quartzo e este selado em vacuo. A amostapsulada foi entdo submetida ao

tratamento térmico descrito na figura 3.2.

A
7(°C)
10 h
860
120 9C/h
700

120 °¢/h

300 °C/h

N,

Tempo

Figura 3.2 - Tratamento térmico utilizado para a sintese das stms policristalinas de

composicao HgWReBa,Ca,CuOs.5(0nde x = 0.18 e 0.25).

3.2.4 - A preparagio dos contatos elétricos

Para as medidas de resistividade elétrica, foramepamente preparadas quatro
estreitas faixas condutoras dispostas paralelansebre a superficie da amostra. A figura 3.3
mostra a configuragdo dos contatos elétricos @ar medidas de resistividade. A corrente é
injetada através dos terminais 1 e 4, e arkeida tensdo da amostra é feita nos terminais
2e3d.

Figura 3.3 - Configuracdo dos contatos elétricos para as medidasresistividade. A
corrente € injetada através dos terminais 1 e 4,leitura da tensdo na amostra é feita nos

terminais 2 e 3.



Capitulo 3 - Técnicas Experimentais 38

Inicialmente foi realizada uma limpeza da supesfida amostra com etanol para
remocao de possiveis residuos. Em seguida, asodaatas foram pintadas com epoxi de
prata e curadas numa temperatura de°80por 20 minutos. Este procedimento propicia uma
melhor adesdo da epoxi a superficie da amostraziretb a resisténcia de contato. No caso
das amostras ceramicas de Hg(Re)-1223, foi utdizatécnica de deposicdo de filmes finos
de ouro pelo método de sputtering para a confede8ofaixas. Para tal, uma mascara foi
elaborada de acordo com a disposicdo dos contaiesada na figura 3.3, e colocada sobre
uma das faces da amostra.

Num segundo momento, fios de cobre de diamgtrdi35 1m foram fixados as faixas
com uma camada adicional de epoOxi de prata. Emidsegamostra e contatos foram levados

ao forno e mantidos a 30C por 20 minutos para a cura da epoxi.

3.3 - O equipamento experimental

3.3.1 - A cela de altas pressoes

As medidas de transporte eletronico sob press@mnfoealizadas numa cela de altas
pressbes do tipo pistao-cilindro, cedida pelo Dortéhcio A. Borges, professor do

Departamento de Fisica da PUC-RJ.
A figura 3.4 € um desenho ilustrativo da cela deBéua qual é mostrada em corte

longitudinal. Os detalhes do interior da cela, mssomo as pecas internas e externas, Sao

visiveis na mesma figura.
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T

Pistao externo (D) —> \

Parafuso (B) ——»»

Pistdo interno movel (1)

Anel antiextrusao (2)

Capsula de teflon (3)

Camara de pressao (A)

Peca de apoio (C) J .

T

Tampinha em Cu-Be (4)

Anel antiextrusao (5)

Pistao interno fixo (6)

Figura 3.4 - Desenho ilustrativo da cela de altas-pressdes eggut@ nas medidas de
transporte em condigBes de pressao hidrostaticacagh. O desenho ampliado a direita

mostra os elementos internos da camara de presséo.
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Confeccionada em cobre-berilio (Cu-Be), esta celacbncebida para comportar
valores de pressdo da ordem de 1.8 BRa corpo da cela é constituido de trés componentes
principais: (A) uma camara de pressao cilindricaeinterior da qual é instalada a amostra e os
elementos internos; (B) um parafuso, que blogug@eessao interna uma vez aplicado o valor
desejado; (C) uma peca de apoio, provida de uritiorifentral que permite a passagem dos
fios elétricos provenientes da amostra para o iextéa cela.

Na mesma figura esta ilustrado o pistdo externo H3}ja peca é confeccionada em
carbeto de tungsténio (WC) e é responsavel posrirain a forca aplicada externamente ao
interior da cela.

A ilustracdo ampliada a direita na figura 3.4 mosis elementos internos da cela de
altas-pressoes. Séo eles:

(1) um pistado interno mével em WC, responsavel tpansmitir a pressao aplicada

externamente a regido onde se situa a amostra;

(2) um anel antiextrusdo, confeccionado em latéo;

(3) uma capsula de teflon, que contém o liquidastrassor de pressdo e a amostra,

(4) uma tampinha confeccionada em Cu-Be, que vedapaula de teflon, retendo o

liquido no seu interior;

(5) outro anel antiextrusdo, em latao;

(6) um pequeno pistéao interno fixo, em WC.

Os elementos séo instalados no interior da camargrdssdo de acordo com a
disposicdo mostrada na figura 3.4, ou seja, seganaldlem acima indicada. Assim como a
peca de apoio (C), a tampinha de Cu-Be e o pisti&onio fixo também s&o providos de um
pequeno orificio central, através do qual a fiagadcamostra € conduzida para o exterior da
cela.

O principio de funcionamento da cela é simples. fbnga F é aplicada externamente
através do pistdo (D). O consequente deslocamenpistiio interno movel deforma a capsula
de teflon e, portanto, comprime o liquido contido seu interior, gerando a pressao
hidrostética na regido da amostra.

A pressédo externa é aplicada manualmente por neeiorth prensa hidraulica provida
de um mandmetro previamente calibrado. A medid@prdasdo no ambiente da amostra e

outros detalhes associados a técnica serdo corosraaguir.



Capitulo 3 - Técnicas Experimentais 41

a) A cola empregada

Uma vez passada a fiacdo da amostra atraves dantenje Cu-Be, é necessario que o
orificio desta seja obstruido antes de se procedeticacdo de pressdo. Caso contrario, ndo €
possivel reter o liquido no interior da capsuldedi®n. Dentre os materiais testados para este
fim, a Stycast FT2850 se revelou a mais adequadeoadicbes extremas em que Sao
realizadas as medidas, ou seja, as altas pres$é@@sas temperaturas. A Stycast é preparada
a partir da mistura cuidadosa de 93.5 % de epdxi 6® % do liquido catalisador. A pasta

resultante € imediatamente aplicada sobre a saggeffiterna da tampinha. Um posterior

tratamento térmico a 10@€ durante trés horas acelera o endurecimento da. ep6

b) A escolha do liquido transmissor de pressao

Um aspecto fundamental para o pleno andamento dd&las de resistividade elétrica
refere-se a escolha do meio transmissor de pre@s@guido transmissor de pressao néo deve
solidificar na gama de pressdes considerada a tatope ambiente. Dentre 0s meios mais
utilizados e mencionados na literatura estdo unséunai na proporcao 4:1 de metanol-etanol,
e uma mistura na proporcéo 1:1 de alcool isoammtgre-n. Nenhum destes meios, porém, se
mostrou apropriado para as nossas medidas de drémspob pressdo. NoOssos testes
preliminares revelaram que, no curso de um expetinépico, ambos reagem com as
amostras em estudo e/ou com a epdxi de prata eatf@egd confecgdo dos contatos elétricos,
tornando-os extremamente instaveis. A alternatildaala foi o 6leo de transformador. Além
de ndo atacar as amostras e 0s contatos, o Olé@argdormador apresenta propriedades
antioxidantes, boa condutividade térmica e baixalatvidade elétric8?, caracteristicas esta
bastantes interessantes em funcao da naturezeediddas de transporte.

c) A medida da pressio

O manbdmetro da prensa hidraulica foi calibradondperatura ambiente em funcdo da
variagcdo da resisténcia de um fio de manganinaziddiypelo aumento da pressao. No limite
de baixas pressdes hidrostéticas, a resisténamadganina depende linearmente da pressao

aplicada. A variacdoAR/R é de 2310°GPa* ° embora este valor possa diferir

ligeiramente de um material para outro segundargosicao exata.
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Para a calibracdo do mandmetro foi utilizado unolammento de fio de manganina
cuja resisténcia, a temperatura ambiente, é 28.92 enrolamento foi instalado na capsula de
teflon e na camara de pressdo de acordo com odmmoeeto descrito para a instalacdo de
uma amostra.

A medida da resisténcia da manganina foi realizkedacordo com a técnica de quatro
pontas. Uma correntede 10mA foi injetada através de dois terminaia,leitura do sinal de
tensdoV foi feita nos outros terminais com um multimedeoalta resolucdo. Para cada valor
de pressdo indicado pelo mandmetro (em unidaglkgfttnt), foi registrada a resisténcia
R (Q) da manganina, onde = V/I. A partir dos dados assim coletados foi construwiltha

curva da resisténcia da manganina em funcao dajwreplicada e acusada pelo mandémetro.

27.6
1.0

275

0.8
274

0.6

o
N
(edo) einsded ep Jousiul ou oessald

Resisténcia ( Q)

o
)

b . 1 . 1 . 1 . 1 . 1 . 1 . 0.0
0 50 100 150 200 250 300 350

Pressao da prensa hidraulica (kgf/cm 2)

Figura 3.5 —Curva de calibracdo do manémetro da prensa hidceulO valor da pressédo no
interior da c4psula é determinado a partir da vayd® da resisténcia de um fio de manganina

em funcéo da pressao aplicada externamente e aaysgld mandmetro.

Assumindo que a variagao da resisténcia da mamgaem funcédo do aumento da
pressdo no interior da capsulaMdy/R= 2310°GPa*’, para cada ponto experimental da

curva acima foi calculado o valor real da pres&fo (nidades de GPa). Os correspondentes

valores estdo relacionados no eixo vertical atdirei
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3.3.2 - O criostato

O criostato utilizado € um modelo STV (Supervarpgfiabricado pela Janis Research
Company. Construido em inox, este sistema utilipeofde gas ou banho de hélio para variar
a temperatura da amostra, permitindo assim reahmdidas em temperaturas que variam
entre 1.5K e 300K.

A figura 3.6 mostra uma vista em corte transveteatriostato. O corpo tubular do
criostato € constituido de quatro compartimentaza gamara externa de vacuo, responsavel
pelo isolamento térmico de todo o sistema com oiemd exterior; um reservatério de
nitrogénio liquido (LN), que atua como blindagemmi€a do reservatério de hélio liquido
(LHe) e, mais internamente, um anticriostato, neriar do qual € posicionada a cana de

medidas com a cela de pressdes.
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Cana de medid:

ﬁ _

Valvula de vacuo

L4

‘ Tubo de isolamento

Reservatério de hélio

Valvula fria
E' Camara de vacuo
Camara da amostra
Al
" Porta amostra
Aquecedor

Figura 3.6 —llustragao do criostato utilizado nas medidas destigidade sob presséo.
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Outros detalhes do criostato estdo indicados namaefggura. Uma valvula fria
permite a entrada de hélio liquido para um tubalarague comunica o reservatério com o
anticriostato, passando por um aquecedor situagaune inferior deste. O aquecedor permite
variar a temperatura do gads de He que entra neriastato, aquecendo ou resfriando a
amostra. Também é possivel passar He liquido atrdeécapilar, mergulhando o porta-
amostra em banho de He.

A temperatura da amostra também pode ser variataocauxilio de um aquecedor
instalado em torno da camara de pressdo. Este epreajue produz um aquecimento
homogéneo na regido da amostra, consiste de unfaemmto em fio de manganina de
10Q/m.

A temperatura da amostra é monitorada por um seafesquiatina cuja resisténcia €
aproximadamente 1@Dem T = 273K. A resisténcia de Pt foi previamente calidar no
intervalo entre 30K e 300K. Este tipo de sensompiera leitura da temperatura com uma
precisdo relativa de 1 a 2 milésimos de Kelvin.e@ssr € fixado externamente a camara de
pressao, na altura da amostra, com a ajuda de pontsule cobre, 0 que proporciona um bom
acoplamento térmico.

Na figura 3.6 também esta ilustrada a cana de ragdista consiste de um tubo de
paredes finas em aco inoxidavel, em cuja extrergidagberior estdo os conectores elétricos.
A extremidade inferior contém uma mesa-suporteatee; a qual é fixada a cela de presséo.

Sobre a mesa foi montada uma régua com termirgtigcek para a conexao da fiacao.

3.3.3 - O aparato eletronico

As medidas de resistividade elétrica foram realizsadom uma técnica de corrente
AC. Esta é a mesma técnica empregada em medidasmgieetocondutividade e, portanto,
aproveitou-se a montagem ja disponivel no Labamatde Resistividade do IF-UFRGS. O
aparato eletrénico esta representado esquematitameefigura 3.7.

O sinal de tensao da amostra € amplificado porransformador de baixo ruido e lido
na entrada “A” de um lock-in modelo SR 830 fabrizpela Stanford Research Systems. Um
sinal de referéncia, produzido por uma impedangist@el através de uma década indutiva
Dekatran modelo 73, € lido na entrada “B”. A defecde nulo é feita com o lock-in operando

no modo “A-B”.
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Figura 3.7 —Representacdo da montagem eletronica utilizadamedidas de resistividade

elétrica.

O aquecimento e resfriamento da amostra sdo cadtoslpor um gerador de rampa.
Este dispositivo € controlado manualmente e determiquantidade de poténcia fornecida ao
aquecedor externo. Desta forma, é possivel estavetaxas de variacdo da temperatura
inferiores a 1K/h. A tenséo e a corrente no set&onico sdo monitorados por multimetros
digitais Keithley.
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Com a variacdo da temperatura, o sinal em “A” vari@porcionalmente ao valor da
resisténcia da amostra. Quando o sinal em “A” gaeasinal em “B”, a resisténcia da amostra
€ proporcional ao valor ajustado na década. Nesteanto é feita a deteccdo de nulo, e os
valores da temperatura e da década sado lidos atitamante e registrados pelo

microcomputador.

3.4 - Procedimento de medida

O comportamento da resistividade elétrica em furgitemperatura foi medido para
guatro valores de pressédo, os quais foram aplicadmsda uma das amostras estudadas. A
primeira medida de resistividade foi realizada aspéo nula. As demais medidas foram
realizadas para valores crescentes de pressaa siesd).45, 0.76 e 1.11 GPa. A variagédo da
pressdo na cela foi sempre realizada a temperatnb&ente, quando o meio transmissor se
encontrava no estado liquido. Desta forma se assapue a pressdo aplicada € de fato
hidrostatica.

Uma vez aplicada uma determinada presséo, a ¢elad@ a mesa-suporte da cana de
medidas. Em seguida, o sensor térmico e o aqueaederno sdo instalados. A cana é
posicionada no anticriostato quando este se erac@ntemperatura ambiente. O sistema é
inicialmente resfriado com nitrogénio liquido apFaximadamente 130K. Nesta temperatura
€ realizada a transferéncia de hélio liquido. Grieeento até temperaturas mais baixas é
feito de forma controlada pela abertura da valitda o que permite a entrada de gas frio de
hélio no anticriostato.

Para cada pressao aplicada, geralmente foramaéatiziuas medidas, uma na descida
e a outra na subida em temperatura. A fim de datarmo comportamento da resistividade no
estado normal para cada valor de pressdo aplidadagalizada uma medida desde a
temperatura ambiente até a temperatura na quaistivelade se anula. As demais medidas
ficaram restritas ao intervalo de temperaturasaumepreende a transicao resistiva. Para uma
melhor caracterizagcdo desta regido, as taxas dac&arda temperatura ficaram entre
3K/h, 0 que permitiu obter pontos experimentais a €ad2K em média.

Os dados coletados sdo medidos em unidades adstrBara se proceder a conversao
para unidades de resistividade, é necessario sakaco valor da década com o valor absoluto
da resistividade numa dada temperatura, em getaimperatura ambiente. A resistividade é

determinada a partir da relagao:
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p:R?,

onde R=V/l € a resisténcia é a area da secdo transversal da amostré, & distancia

entre os contatos de tensao, conforme indicadmueaf3.8.

A—

Figura 3.8 —Definicdo dos parametros geomeétricos usados pacaloulo da resistividade
absoluta de uma dada amostra, onde | € a distamciee os contatos de tenséo, e A € a area

da secao transversal da amostra.



49

Capitulo 4

Flutuacdes Termodinadmicas na Condutividade do YBCO
Monocristalino sob Pressao

4.1 - Introducdo

Neste capitulo serdo apresentados os resultadesemtfs ao monocristal de
YBa,CwO7.5. As medidas de resistividade elétrica foram radks aplicando-se uma corrente
de excitacdo de 0.5 mA paralelamente aos plandSud®, (orientacdoab). A amostra foi
submetida a pressdes hidrostéticas entre 0 e Phl G

Inicialmente (secdo 4.2) serdo discutidos os efentwduzidos por pressdo na
resistividade normal e na transicédo resistiva. 8lgie 4.3 serdo apresentados os resultados
relativos ao estudo das flutuacdes supercondutosasase normal. Antes, porém, sera
introduzido o método de anadlise utilizado para axta contribuicdo das flutuacdes a
condutividade elétrica a partir dos dados experimienEm seguida, serdo discutidos os
distintos regimes de flutuacdes identificados nesxipmidades imediatas da temperatura

critica, com particular énfase na evolucdo da cedd@minada por flutuacdes criticas.
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4.2 - A transicdo resistiva

A figura 4.1 mostra as curvas de resistividaderielto, (T,P) em fungéo da
temperatura medidas em distintas pressdes aplicadasmonocristal de YBCO. A
resistividade a temperatura ambiente e pressacénd70 n.cm. Este valor € superior aos
valores usualmente encontrados em monocristais aie dwalidade, para os quais a

resistividade medida ao longo dos planos Gu®ia entre 0.15 @.cm e 0.25 .cm?.

1.0 . , . , . , . , .
Monocristal YBCO |
0.8 o P=0GPa
g 4 P=0.45GPa
G o P=0.76 GPa
(@] s P=1.11GPa
é 0.6
<
(O]
T 04}
=)
=
)
8
o 0.2
0.0 L & L 1 L 1 L 1 L
50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Figura 4.1 - Curvas de resistividade elétrica em funcdo da teaipea medidas na
orientacdo paralela ao plano abpab(T,P), para 0 monocristal de YBCO submetido a

distintas pressdes aplicadas.

A dependéncia depab(T,P) com a temperatura segue, porém, o comportamento
caracteristico de amostras bem oxigenadas. A ixédé&te do monocristal de YBCO é
metélica @dp,,/dT >0) em todo o intervalo de temperaturas investigadapresenta uma
dependéncia estritamente linear a altas tempesatgua se estende desde 140K até a

temperatura ambiente. Abaixo de 140K ocorre umidedy comportamento linear devido a

efeitos de flutuacbes termodinamicas.
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O valor relativamente alto dg, (T,P) no estado normal deve-se, provavelmente, a

espalhamento por impurezas de ouro devido a conégdd durante a sintese em cadinho de

Au. Cieplak e col®

ja haviam alertado quanto a este fato num estistensatico sobre os
efeitos da adicdo de Au nas propriedades supertmmagu e normais de Oxidos de
YBa,CwO;. O trabalho mostrou que o Au substitui preferdnmeéate o atomo de Cu nos
sitios das cadeias de Cu-O, e induz um aumentdfis&divo na resistividade normal e na
temperatura critica.

Como mostra a figura 4.1, a resistividade elétdearesce em funcdo da pressao

aplicada em todo o intervalo de temperaturas irgesd. No estado normal, a resistividade
diminui a uma taxadln p,,/dP = -13+1)%GPa™. O valor encontrado é consistente com

observacdes anteriores em amostras monocristaifhas policristalinas® de YBCO. A
observacédo sistematica desses resultados em aspetaradas segundo distintas técnicas
tem levado alguns autorésa sugerirem que a forte variagéo da resistividad®BCO com
a pressao é uma propriedade intrinseca a estmaiste

Os detalhes da transicdo resistiva normal-supeutongara o monocristal de YBCO
podem ser visualizados na figura 4.2. O painein@$tra as curvas de resistividadg (T, P)
em funcdo da temperatura para as distintas preaplieadas, enquanto que no painel (b) sao
mostradas as correspondentes curvas da derivagesidavidade com relacdo a temperatura,
dpab(T’ P)/dT :
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Figura 4.2 - Detalhes da transicao resistiva no YBCO monociistalpara as distintas

pressbes aplicadas. (a) Curvas da resistividade longo do plano ab,oab(T,P), em
funcdo da temperatura. (b) Correspondentes curvas dirivada dpab(T,P)/dT. A
temperatura indicadaT,,(P), denota a posi¢do do maximo pronunciado d;ogo(T, P)/dT.

Inset: evolucdo dd,, com a pressao.

As curvas o, (T,P) exibem os efeitos de arredondamentos associaftsmacéo de

pares de Cooper evanescentes na fase normfal>(T. ), caracteristicos dos cupratos

supercondutores. As curvadp, (T,P)/dT, por sua vez, exibem um U(nico maximo

pronunciado, cuja posicao e identificada pQ(P . Na verdade, esta temperatura serve como
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uma temperatura de referéncia que representa uite limferior para a observacdo de
flutuacdes na fase normal.

Apesar da elevada resistividade normal, a cudeg (T,0)/dT, correspondente &
medida em presséo nula, revela que o monocrist¥Bif&O apresenta uma estreita transicao
ao estado supercondutor e uma alta temperatuiaac('llt:(o)=93.5K), caracteristicas de
amostras de boa qualidade. Alias, o valofTd@) é maior que o valor exibido por amostras
otimamente dopadas, para as ql]'@(@) [1925K . Estas observag0es sao consistentes com 0s

resultados do trabalho de Cieplak e &bk, portanto, corroboram a hipétese de contaminacéo
por Au.
A figura 4.2 mostra claramente que a aplicacédordssfo induz um deslocamento da

transigao resistiva para valores mais altos de e¢eayra. Considerando qle, (P) € uma
estimativa muito boa para a temperatura criticeerabs que esta aumenta linearmente com a
pressdo hidrostatica, a uma tagd,,/dP = 131(+ 006)K /GPa, como mostra o inset da

figura 4.2. Esta taxa de crescimento € muito préxan valor normalmente encontrado em

amostras otimamente dopadas, para as qd8is/dP=1K/GPa *** A intensidade do

maximo emdp,, (T,P)/dT decresce com o aumento da press&o, revelandoargamiento

da transicdo como consequéncia da aplicacdo dedprekstes dois efeitos sdo bastante
distintos dos efeitos induzidos pela aplicagdo d&ds campos magnéticos. Estes, ao
contrario, ndo afetam sensivelmente a temperatiti@ace a intensidade do maximo em
dp.,/dT .
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4.3 - Flutuacoes na condutividade

4.3.1 - Método de analise

a) Obtencao da contribuigdo das flutuac6es a conalade

O excesso de condutividade devido a flutuagdesrsopeutoras Aa(T,P)= o - o,
é determinado experimentalmente a partir da reslatle medidgp, (T,P), e da

resistividade norma,bn(T,P), a qual é obtida da extrapolacdo do comportamanaitas

temperaturas, ou seja:

po=t oL (4.1)
pab Ion
onde
do
= p, +—2T 4.2
P = Pot (4.2)

€ estimada a partir do comportamento linear obdereatre a temperatura ambiente e 140K.
Os valores da resistividade residgale do coeficientedp,/dT estdo relacionados na

tabela 4.1 para cada uma das pressoes estudadas.

P (GPa) 0,(mQ.cm) do,/dT(mQ.cm/K)
0 0.0478 0.00280
0.45 0.0366 0.00271
0.76 0.0481 0.00251
111 0.0347 0.00245

Tabela 4.1 —Relacdo dos parametros resultantes do ajuste daesgfo (4.2) aos dados
experimentais de resistividadep,,(T,P), do monocristal de YBCO no intervalo de

temperaturas entre 140K e a temperatura ambiente.
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b) Andlise da contribuicdo das flutuacdes

Para a determinacdo da contribuicdo das flutuagbesondutividade elétrica,
assumimos que o excesso de condutividade, ou pafaibcidadepo(T,P), diverge em

T.(P) de acordo com uma lei de poténcia do tipo:

Ao(T,P)= As™, (4.3)

onde ¢ = (T -T,(P))/T.(P) é a temperatura reduzidaé o expoente critico& é a amplitude

critica.

O método empregado na andlise dos dados experisibateia-se na determinacao
numérica da derivada logaritmica do excesso deutividhde em relacdo a temperatura, em
analogia com o método de Kouvel-Fisher para o estefendmenos critic6& Definindo-se

a quantidade:

X, (T.P) —;I—_I_In(Aa), ¥4

e substituindo a expresséao (4.3) em (4.4), obtém-se

=TT, @5)

Portanto, a identificacdo de comportamentos liree@® curvas de)(;l(T,P) em
funcdo da temperatura permite a determinacdo simedt da temperatura cn’tiGg(P) e do

expoente criticod. O método de andlise estad exemplificado na figuBapara os dados

medidos enP = 0 GPa. A intersec&o da reta com o eixo das saxmecd, (0), enquanto

que o expoentel é dado pelo inverso da inclinagéo da reta.
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Figura 4.3 - (a) Transicdo resistiva ao longo do plano alpab(T,O), no YBCO

monocristalino. Inset: a mesma curva em um intereel temperaturas estendido, mostrando
a extrapolacdo do comportamento linear de altasptematuras. (b) Derivada numérica

do,,(T,0)/dT em funcéo da temperaturﬁcp(o) indica o maximo da curva de derivada.
(c) Inverso da derivada Iogarl'tmic;a;l(T ,O) versus T. A reta indicada corresponde ao ajuste

da eq. (4.5) aos dados paw;l(T ,O). A intersecdo com o eixo das temperaturas fornece

T.(0) e a inclinagéo da reta fornecedl/
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As principais fontes de incerteza de nosso métedandlise advém da determinacéo
numerica das derivadas com relacdo a temperatdeaextrapolacdo do comportamento da
condutividade normal a altas temperaturas. Esses, aro entanto, tornam-se pequenos nas
proximidades da temperatura critica, quando entda fuacdo significativa da condutividade

€ devida a flutuacoes.

4.3.2 - Regimes de flutuagoes na fase normal (T > Ty)

A figura 4.4 mostra resultados representativos(gftéT, P) em funcdo da temperatura
para o monocristal de YBCO obtidos em distintasgdes aplicadas. Acima (TQ](P) foram
observados dois regimes descritos por leis de p@t&ujos expoentes sdo identificados por
AP e A,. Em temperaturas mais afastadasTgeP) é sistematicamente identificado um
regime cujo expoente #°°°°¢ = 053(1 0.03). Com o decréscimo da temperatura, ocorre um
crossover a uma temperatuTg(P) para um segundo comportamento em lei de poténcia
descrito pelo expoentd,, = 0.18(i 0.02), em valores de press&< 0.76 GPa. Quando a

amostra é submetida a uma pressdao de 1.11 GPa, egpteente assume o valor
A, 0032(+ 002). A tabela 4.1 contém os valores dos expoentesnedidos para as distintas
pressbes, bem como o intervalo de validade de cadgene, expresso em termos da

temperatura reduzida, = (T —Tcp(P))/Tcp(P), para fins de comparacao.
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Figura 4.4 - Resultados representativos ¢g*(T,P) para o monocristal de YBCO, obtidos

em distintas pressoes aplicadas.

Monocristal YBCO Flutuacdes criticas Flutuacdes Gaussianas

P (GPa)

Teo(K) Ay € AP-6 €
0 93.51 & 0.03) 0.19£0.02) 0.003 < < 0.004 0.50# 0.08) 0.005 < < 0.007
0.45 94.19 ¢ 0.03) 0.16£ 0.01) 0.003 < < 0.004 0.56 ¢ 0.05) 0.005 < < 0.008
0.76 94.53 ¢ 0.02) 0.19£ 0.03) 0.003 < < 0.005 0.53% 0.03) 0.006 < < 0.012
1.11 94.98 ¢ 0.01) | 0.32¢0.02) 0.003 < < 0.008 0.55% 0.02) 0.008 < < 0.015

Tabela 4.1 -Relacao dos valores dos expoentes observados eanéamal ( T >T,) nas

proximidades deTcp(P) para os diferentes valores de presséo hidrostatipéicada ao

monocristal de YBCO. O intervalo de validade deacaelgime é indicado em termos da

temperatura reduzidee = (T —Tcp(P))/Tcp(P), onde Tcp(P) € a temperatura correspondente

ao maximo pronunciado enip,, (T,P)/dT.
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Conforme discutido na secdo 2.2.1.3, 0 expoentkcarpara as flutuacdes na

condutividade é dado por:

A=v(2+z-d-n), (4.6)

ondev é o expoente critico do comprimento de coerém@ay expoente critico dinamic ¢
a dimensionalidade do sistemay é o expoente critico relacionado a funcao de lamdie do
parametro de ordem. A teoria GL prevé quel/2, z=2 e 7= 0. Logo, como previsto por

Aslamazov e Larkii’’, os expoentes obtidos a partir da teoria de cam@dio dependem

somente da dimensionalidade efetiva do espectfiotlacdes, de acordo com:

d
A=2——. 4.7
5 (4.7)

Portanto, de acordo com a expressao (4.7), o epa@tontrado em temperaturas

mais afastadas dg,, A°7¢ 0050, corresponde a um regime de flutuacbes Ganassia

tridimensionais (3D-G), para o qual = 3. Este comportamento € consistente com
observacdes anteriores em amostras monocristal®¥8CO>*. O regime 3D-G se mantém
estavel frente a aplicacao de presséo hidrost&gcamlo verificado, inclusive, um alargamento
do intervalo de temperaturas reduzidas em gque @coregime em conseqiéncia do aumento
da pressado. Os dados da tabela 4.1 revelam tamb@mstg alargamento € acompanhado por
um deslocamento do intervalo para valores maiss atte temperatura reduzida. Tais
resultados mostram que os efeitos de pressdo sobegime de flutuagbes Gaussianas
tridimensionais sdo mais intensos que os efeitamdos da aplicacdo de baixos campos
magnéticos*,

Com a aproximagdo a temperatura critica, ocorremssover a uma temperatura
para um segundo regime em lei de poténcia, exjpoente &, 0 Ol®ara valores de
pressad® < 0.76 GPa. A ocorréncia deste regime foi primeaaia relatada por Costa e
col. ® num estudo da magnetocondutividade num monokcdstarBCO. Sua origem, no

entanto, ainda ndo é clara. Uma possibilidade é agte regime seja precursor de uma

transicdo de fase fracamente de primeira ordera,ggual o expoente efetivo setia 0.

Nossos resultados indicam que o regime descrit @gboented,, I 018 instavel

frente a aplicacdo de pressdes mais elevadas. Qaaamnhostra € submetida a uma pressao de

1.11 GPa, o expoente relacionado ao regime agsmedsume o valod, O 03ZEste valor
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é consistente com as previsdes do modelo 3D-X¥:fpara o qualv= 067 z=3/2 e
n = 003, o que sugere uma descri¢cao do estado supercomsatizrmos de um parametro de

ordem complexo com duas componentes e dinamica peldamodelo E. Ou seja, este
resultado indica que a simetria do parametro oddem supercondutor no YBCO é do
tipo s-puro ou d-puro, Estudos anteriores em mastais de YBCO®®® e em diversos

cupratos’® tém igualmente indicado que a transicdo de fase supercondutores de alta

temperatura € descrita pelo modelo 3D-XY-E.

4.3.3 - A temperatura critica

Na figura 4.5 estdo indicadas as temperaturasasitielacionadas a cada um dos

regimes de flutuacdes observados na fase normials Esmperaturas sdo obtidas a partir da

extrapolagéo dos respectivos comportamentos liseafg'(T,P) = 0. A temperatural,” (P)

refere-se ao regime genuinamente critico. A tennumaTcMF(P), por sua vez, esta

relacionada ao expoente Gaussiano tridimensionahalitelo Aslamasov-Larkin e, portanto,
identifica a temperatura critica de campo-médiadefpendéncia de ambas com a pressao é
mostrada na figura 4.6.
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Figura 4.5 —ldentificacdo das temperaturas criticas relacionades distintos regimes de

flutuacdes observados na fase normal, offedenota a temperatura critica relacionada ao

regime genuinamente critico, T8~ € a temperatura critica de campo-médio, obtidzaetir

da extrapolacdo do regime Gaussiano 3D. Tambémdé&adda a temperatural,, que

demarca o crossover entre os dois regimes.
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Figura 4.6 —Evolugédo das temperaturas criticak,’ e T."" , correspondentes aos regimes

genuinamente critico e Gaussiano tridimensionapeetivamente.
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Uma observacdo interessante € que a temperaturea crélacionada ao regime
genuinamente critico € maior que a temperaturga&nite campo-médio, ao contrario do que
ocorre em outras transi¢cdes de fase de segundan oFta tendéncia € mantida para todos 0s
valores de pressdo estudados. Na verdade, comaamasfigura 4.6, observa-se um
incremento nas temperaturas criticas extrapolagasoesequéncia do aumento da pressao. A
variagdo induzida em ambas € da mesma ordem donsumerificado emT,,, ou seja,

dT,/dP = 1.3(x 0.1)K / GPa.

4.3.4 - A evolugio do niimero de Ginzburg

A temperatura de Ginzburg,(P) demarca o crossover de um comportamento
caracterizado por flutuacdes randémicas e isol@adas um comportamento dominado por
flutuacbes genuinamente criticas. Isso nos permérminar o numero de Ginzburg,
£ = (TG -TVF )/TCMF , onde T (P) é a temperatura critica de campo-médio. A tempexat
de Ginzburg foi determinada pelo ponto de interselg retas que definem os regimes 3D-G

e critico, como indicado na figura 4.5. Os valateJ,, T e &, para as distintas pressoes

c

investigadas estao listados na tabela 4.2. A figuralustra a evolucdo de, em funcgéo da

presséo aplicada.

P(GPa) | T5(K) T (K) £
0 93.92 93.35 0.006
0.45 94.55 93.90 0.007
0.76 95.02 94.27 0.008
111 95.72 94.68 0.011

Tabela 4.2 -Relagéo dos valores da temperatura de Ginzbiigg,da temperatura critica de
campo-médio, T, e do nimero de Ginzburg, = (TG —TCMF)/TCMF , obtidos para os

diferentes valores de pressao hidrostatica aplicado monocristal de YBCO.
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Figura 4.7 - Evolucdo do numero de Ginzburg, em fungdo da pressédo aplicada ao

monocristal de YBCO. A linha tracejada serve deqara os olhos. Inset: dependéncia das

temperaturasT, e T.'" com a presséo.

O valor encontrado para o nimero de Ginzburg asficeaula,e = 0. 006 concorda
com estimativas feitas para o YBCB Porém, ndo temos conhecimento de trabalhos

anteriores sobre o comportamento &gecom a presséo. Na verdade, poucos sdo os estudos

gue se propuseram a investigar os efeitos de [ressd@&rna nos regimes de flutuacoes
supercondutoras®’® Dentre estes, o trabalho de Borges e ¢olinvestigou sistemas

ceramicos de varios membros da familia RE-123, oR&e € um elemento terra-rara,
incluindo o Y. Os expoentes encontrados a partiradalise da paracondutividade séo
consistentes com as previsdes da teoria de cam@m-ni@ regime genuinamente critico, no

entanto, ndo é observado devido a efeitos de taorfanito, como ressaltado pelos autores.

De acordo com os dados da tabela 4.2, a temperetiliga de campo-médio e a
temperatura de Ginzburg aumentam com a aplicacapreksdo. Nossos dados revelam
também que a aplicacdo de presséo hidrostética imduaumento significativo do nimero de

Ginzburg. Este resultado significa que o intendgotemperaturas reduzidas em que ocorrem
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flutuacdes criticas (correlacionadas) € ampliada gplicacao de pressédo. O valor encontrado

a pressdo nulag; =0. O0Q6aumenta paras; =0. 0114 pressédo de 1.11 GPa, o que

corresponde a uma variacao de aproximadamente 80flor do nimero de Ginzburg.

Nossos dados permitem ainda estimar o valor do Gorepto de coerénciaZ(0), a
partir das medidas do excesso de condutividAdE(,T, P). Fazendo uso da expresséao (2.33)
para/Ao, o valor def(O) € determinado a partir do célculo da amplitudgécerirelativa ao
regime Gaussiano tridimensiona&®°~® , para cada uma das pressées investigadas. Segundo
teoria de Lawrence-Doniach, em sistemas com aboatrplanar como o YBCO, o
comprimento de coeréncia relevante para a ampliBailessiana corresponde ao comprimento
de coeréncia na direcdo perpendicular aos plan€@2Clﬁc(O). Neste caso, a expressao para
APC é:

g _ €
= —32hfc (O) . (4.8)

Os valores dé,(0) assim determinados estéo relacionados na tal#slaem como os

valores das amplitudes criticas, , e Gaussianas tridimensionas’”° .

P(GPa) | A, (mQ.cm)y A6 (mQ.cm)*! £.(0)(A)
P —
0 0.42 0.100 1.20
0.45 0.44 0.093 1.38
0.76 0.38 0.097 1.33
1.11 0.16 0.087 1.47

Tabela 4.3 -Relagéo dos valores das amplitudes criticAs, e Gaussianas tridimensionais,

A®"¢ e do comprimento de coeréncia ao longo do eix{g(@), obtidos para os diferentes

valores de presséo hidrostatica aplicados ao moistadrde YBCO.

A amplitude do regime genuinamente criti8g, diminui sensivelmente ao ser
aplicada uma presséao de 1.11 GPa. O acentuadcsdewoéem A, deve estar associado a

mudanca de comportamento critico observada nesissgw. Por sua vez, a amplitude
correspondente ao regime Gaussiano tridimensio#gP ¢, e, consequentemente, a

componente perpendicular do comprimento de coe‘:réﬁgé@), se mantém aproximadamente
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constante com o aumento da pressdo. O wmiédio encontradof,(0)=1.3(x 02) A,

concorda com estimativas anteriores obtidas porosuautores a partir de medidas da
paracondutividad& e de susceptibilidade magnéti@aEste valor € menor que a componente
do comprimento de coeréncia paralela aos plan0®2C2l«f-ab(0), cujo valor estimado é da
ordem de 10-20 A""® e reflete a forte anisotropia das propriedadeséelicas nos cupratos

supercondutores, a qual se deve a estrutura orastamelar.

Segundo a teoria Ginzburg-Landau anisotropica, memnd de Ginzburg depende do

inverso do comprimento de coeréncia de acordo ‘éom

Ke

(4.9)

onde o é uma constante da ordem de*XNcé o salto no calor especifico em= Te.
Segundo a teoria microscépiass ~ T,N(0), onde N(0) é a densidade de estados no nivel de
Fermi. Como deduzido a partir da susceptibilidadePéuli acima dd, N(O) € pouco
sensivel & pressd9®® Logo, espera-se quic dependa fracamente da presséo no limite de
pressdes estudadas. Por outro lado, a analisengaguales criticas relacionadas ao regime
3D-G indica quefc(o) nao varia significativamente cof Portanto, o apreciavel aumento de
&, € atribuido a um decréscimo em(o) Segundo uma estimativa com base na eq. (4.9),
uma redugdo de 14% efq (0) produz o incremento de 80% esp verificado em

P=1.11 GPa.
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Capitulo 5

Flutuacdes Termodinadmicas na Condutividade do YBCO
Texturizado sob Pressao

5.1 - Introducao

Neste capitulo serdo apresentados os resultaderentfs & amostra texturizada de
YBa,CuwsO75 (YBCO). Esta amostra apresenta um conteado nondeall7% da fase
Y,BaCuQ (Y211), também conhecida por fase verde.

Dois corpos de prova foram extraidos da amostraurigada, o que permitiu
investigar as propriedades de transporte em duaBguooacfes distintas. Em ambas, o0s
contatos elétricos foram preparados segundo ojardescrito na secdo 3.2.4. Numa das
configuracgdes, a corrente de excitacao foi aplicaldongo da orientacdb (i // ab ), ou
seja, paralelamente aos planos Gu-@mo ilustrado na figura 5.1(a). Nesta situagho,
leitura de voltagem fornece uma medida da compengatresistividade elétrica paralela aos

planos Cu-Q ,oab(T,P). Na outra configuracao, ilustrada na figura 5.1¢)corrente de

excitacao foi aplicada ao longo da orientacdpi // ¢ ), ou seja, perpendicularmente aos
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planos Cu-@. A leitura de voltagem refere-se, portanto, a uiedia componente transversal

da resistividade,o,(T,P). Em ambos os casos, foi aplicada uma correntexdiéagéo de

ImA.

(@) (b)

| LEZD -

—Cu-O——

Figura 5.1 —llustracdo esquematica da configuracdo dos contatéfricos para as medidas
das distintas componentes da resistividade da améskturizada de YBCQom relacédo as
direcdes cristalograficas ab e c. O arranjo (a) @sponde a medida da componente paralela

aos planos Cu-@ ou seja,oab(T,P). O arranjo (b) refere-se a medida da componente

perpendicular aos planos CUzD,Oc(T, P).

O comportamento da resistividade nas duas orieesafg investigado nas mesmas
pressodes aplicadas ao monocristal de X8g07.5, ou sejaP =0, 0.45, 0.76 e 1.11 GPa.

Na secdo 5.2 serdo apresentados os resultadog/o®lato comportamento da
resistividade elétrica na fase normal e as caiatiters da transicéo resistiva. Os efeitos de
presséo nas flutuacbes supercondutoras na fasalneendo discutidos na sec¢éo 5.3. Sempre
gue conveniente, os resultados da amostra textiarizalativos as medidas na configuragédo
i // ab serdo comparados aos dados obtidos para o mdabae YBCO, discutido no
capitulo 4. Este tipo de analise permitira difer@nos efeitos intrinsecos ao sistema daqueles

dependentes da natureza da amostra.
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5.2 — A transicdo resistiva

5.2.1 - Orientacio ab (i // ab)

A figura 5.2 mostra a dependéncia da componenteplda resistividadepab(T, P),

em funcdo da temperatura medida em distintas messi@rostaticas aplicadas a amostra
texturizada de YBCO.

5 T T T T T T T T T
I i/l ab i
4+ o P=0GPa -
& P =0.45GPa
3 o P=0.76 GPa
s P=1.11GPa
3 -

Resistividade p,, (MmQ.cm)

a
0 1 § | 1 | 1 | 1 | 1

50 100 150 200 250 300
Temperatura (K)

Figura 5.2 - Curvas de resistividade elétrica em funcdo da teatpea ao longo da

orientacéo ab, ,oab(T), medidas nas distintas pressfes aplicadas a amdskturizada de

YBCO.

O valor da resistividade a temperatura ambienteesspo nula € 3.773(ncm. Este

7

valor é caracteristico de amostras policristalifascomportamento deoab(T, P) com a
temperatura é metélicalp,,/dT >0) em todo o intervalo de temperaturas investig&uhre
160K e 240K, p,, (T,P) decresce linearmente com a temperatura. Abaix®aE ocorre um

desvio do comportamento linear devido aos efeibouiuacdes termodinamicas.
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A componentepab(T,P) decresce com a aplicacdo de pressao externa emotod

intervalo de temperaturas investigado. O valor a@idagédo da resistividade com a pressao a

temperatura ambienta In o, (292K )/dP = -14%GPa, é comparéavel ao valor encontrado

anteriormente no monocristal de YBCO, para o qdé o, /dP = -13+1)%GPa’. Os

dados relativos a amostra texturizada confirmamtapto, os resultados da literatura, e
indicam que o forte efeito da presséo sobre atrgdede elétrica no estado normal do YBCO
independe da natureza da amostra e, portanta;jéseto a este sistema.

Os detalhes da transicdo normal-supercondutor agolada orientacéd@ab sé&o
mostrados na figura 5.3 em um intervalo expandeltechperaturas em torno da temperatura

critica. No painel (a) sdo mostradas as cur)mg;(T,P) e, no painel (b), as respectivas

curvasdp, (T,P)/dT em funcéo da temperatura.
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Figura 5.3 - Detalhes da transi¢ao resistiva paralelamente &otacdo ab para as distintas
pressbes aplicadas a amostra texturizada de YB@pPC(rvas da resistividade elétrica,

0.(T.P). (b) Respectivas curvas da derivada da resistikédap,, (T, P)/dT, em fungéo da
temperatura. A temperaturach)b(P) denota a posicdo do maximo pronunciado em

do,,(T,P)/dT . Inset: evolugéo d&2 com a pressao.

A exemplo do caso monocristalino, os arredondansestop,, (T, P) devido a efeitos
de flutuacdes supercondutoras na fase normal tesgamais acentuados com a proximidade
a transicao resistiva. Porém, ao contrario do mastat, em que a transicao ocorre de forma
bastante abrupta, a transicdo na amostra textaridadYBCO € mais larga, e as curvas
0.,(T,P) exibem uma estrutura que antecede o estabelecimergstado de resisténcia nula.

Esta estrutura ndo é observada na transicdo vesidd monocristal de YBCO, e esta
associada a granularidade.
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Os efeitos de granularidade na amostra texturigddamais evidentes nas curvas da
derivada da resistividade em funcdo da temperatisrguais sdo mostradas no painel (b) da

figura 5.3. A pressdo nulalp,,/dT exibe uma estrutura assimétrica de dois picos.pi¢m
pronunciado, cuja posicao identificamos ﬂ'gjb(P), € seguido por um maximo secundario

situado a temperaturas mais baixas. Esta estrigimi@a o aspecto geral da transicdo em duas
etapas em amostras policristalinas. Estudos areefib sugerem uma descricdo do fendémeno

em termos de um modelo granular, no qual € posgieetificar dois regimes distintos. O

primeiro, correspondente ao maximo principal ceeramT;‘,b(P), denota o estabelecimento

do estado supercondutor em regides delimitadasnuzstea, genericamente chamadas de

gréos. O segundo regime, correspondente ao maxaoendario emdp,,/dT, denota a

ocorréncia de um estado com coeréncia de longmadcatingido através da ativacédo de
ligagcOes fracas entre os gréos.

A amostra texturizada exibe, portanto, os efeitegydnularidade caracteristicos de
sistemas policristalinos. Este resultado ndo clegser surpreendente. No caso ideal, as
amostras texturizadas consistem de um empilhantdengpdos orientados ao longo dos planos
Cu-0O,. Na pratica, porém, as amostras sao sintetizamtasum certo grau de desalinhamento
entre os grao%. Este fator, bem como desvios locais da estequitarideal de oxigénio e a
presenca da fase verde, ddo origem a efeitos dwilgralade. No entanto, os efeitos de
granularidade presentes na amostra texturizadene@os intensos que os efeitos observados
em amostras policristalinas preparadas segundoce$so convencional de sinterizagao.

Nossos dados experimentais revelam que os doisiesgao afetados pela aplicagao
de pressao hidrostatica. No caso do pico mais pwado, os efeitos de pressdo sdo muito
similares aos observados no monocristal de YBCOs€)a, a pressédo desloca a transicao

resistiva para valores mais altos de temperatumagduwz um aumento linear da temperatura

b

critica, neste caso a uma taotd; /dP = 089K /GPa, e igualmente diminui a intensidade do

maximo centrado emTc";‘Jb(P). No caso da transicdo de coeréncia, que caragtexiz

aproximacgdo ao estado de resisténcia nula, a posigé estrutura do maximo secundario

situado em temperaturas inferioreicﬁ(P) também sédo afetadas pela presséo.

Os efeitos induzidos por pressdo acima descritogemaoser comparados aos efeitos
resultantes da aplicacdo de campos magnétitisA posicdo e a intensidade do méximo
principal praticamente ndo séo alteradas, indicapuo o pareamento € pouco afetado pela

aplicacdo de baixos campos. No entanto, a transie&meréncia é extremamente sensivel a
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presenca de campo magnético. Com o aumento do ¢canmmpaximo secundario é alargado e
deslocado para temperaturas mais baixas. Portantdrastando com a acdo de campo
magnético, a pressao afeta fortemente a transiggmaitamento, porém é pouco eficaz para

alterar a transicao de coeréncia.

5.2.2 - Orientacido ¢ (i //c)

A figura 5.4 mostra a dependéncia com a temperaeomponente da resistividade

perpendicular aos planosoc(T,P), para a amostra texturizada de YBCO submetida a

distintas pressdes hidrostaticas.

80 . . . , . , : , .
60
e
©
(@]
£
Q40 -
(O]
©
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2 i
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2 20| :; 4 P=0.45GPa i
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» P=111GPa
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a
Jal
O 1 '% | 1 | 1 | 1 | 1
50 100 150 200 250 300
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Figura 5.4 - Curvas de resistividade elétrica em funcdo da teatpea ao longo da

orientacao c, ,oc(T), medidas nas distintas pressfes aplicadas a amdsiturizada de

YBCO.
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A dependéncia da componen,tg(T,P) com a temperatura € mais complexa que o

comportamento linear medido a altas temperaturasiaatacao paralela aos planos. Embora
metalica em todo o intervalo de temperaturas inyaso (do./dT >0), dois regimes podem
ser identificados emp,(T,P) na fase normal. Como ilustra a figura 54(T,P) decresce
linearmente com a temperatura até aproximadam@si€. 1A partir desta temperatura, ocorre
uma mudanca suave de comportamento até o estabeteoide um novo regime linear com
menor do./dT entre 115K e 130K. A componente transversal naega&ha exibir um
comportamento do tipo semicondutato(/dT < 0) caracteristico de amostras subdopadas,
indicando que o conteludo de oxigénio da amostrmstigada no presente trabalho esta muito
proximo do 6timo.

A aplicagéo de pressdo produz um decréscimoge(fi,P) em todo o intervalo de
temperaturas investigado. A temperatura ambietbe 0, (292K)/dP =-11.9%GPa™, valor

este que € muito préximo ao valor encontrado rentacaab.

O valor da componente perpendicular da resistieday, a temperatura ambiente e

pressdo nula, € mais que uma ordem de magnitudgiaupo valor da componente paralela

da resistividade,0,,. O fator de anisotropia @_/p,, 019, e significa que a conducédo ao

longo dos planos Cu-dominam as propriedades de transporte no,¥B#; texturizado.
Este resultado reflete a forte anisotropia dasn@dades de transporte no estado normal do
YBCO, e esta relacionado a estrutura cristalina elam intrinseca aos cupratos
supercondutores.

A figura 5.5 mostra os detalhes da transicéo reaisio longo da orientag&em um
intervalo expandido de temperaturas em torno dgpéemtura critica. No painel (a) séo

mostradas as curvas, (T,P) e, no painel (b), as respectivas curdas(T,P)/dT em fungéo

da temperatura e a pressao constante.
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Figura 5.5 -Detalhes da transicéo resistiva ao longo da origdtac para as distintas pressdes
aplicadas a amostra texturizada de YBCO. (a) Curdes resistividadepc(T, P). (b)

Correspondentes curvas da derivada,(T,P)/dT em funcéo da temperatura. A temperatura

TS(P) denota a posicdio do maximo pronunciado égp(T,P)/dT . Inset: evolugéo d& g, com

a pressao.

As curvasdp, (T,P)/dT se caracterizam pela ocorréncia de um méximo piado,
cuja posicdo é identificada pochp(P), e pela presenca de uma anomalia situada em
temperaturas acima dEfp(P). A posicdo deT g € deslocada com o aumento da pressao para
temperaturas mais altas a uma tag, /dP = 083K /GPa. Ao contréario do que é observado

nas medidas na configuracéd ab, a intensidade do maximo centrado &g € menos



Capitulo 5 - Flutuac¢des Termodinamicas na Condddisie do YBCO Texturizado sob Presséo 75

sensivel a pressao. A anomalia dm(T, P)/dT , por sua vez, também ¢é afetada pela pressao,

gue tende a suprimi-la.

5.2.3 - Comparagio entre as configuragoesi//abei//c

Para fins de comparacéo, a figura 5.6 mostra @dhast da transicao resistiva para as

orientagbesb e c. As curvasdp,,/dT e dp,/dT para uma dada pressdo sdo mostradas para

um mesmo intervalo de temperaturas. Os valoresedageraturas que identificam o maximo

pronunciado em cada caso estéo relacionados ra tafe
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Figura 5.6 —Detalhes da transicao resistiva ao longo das oaedes ab e ¢ da amostra
texturizada de YBCO. As curvap,, (T,P)/dT e do,(T,P)/dT obtidas a uma dada press&o

sdo mostradas para um mesmo intervalo de tempeastuys temperaturaici,b(P) e TCCp(P)
identificam a posigdo do maximo pronunciado nasvasrdp,, (T,P)/dT e dp,_(T,P)/dT,

respectivamente.
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P (GPa) 0 0.45 0.76 1.11

T(K) | 9250€005) [ 92.81£0.04) | 93170.02) | 93.4740.04)

Te(K) | 91.88 €0.06) [ 92.13£0.09) | 92.43£0.06) | 92.80%0.06)

Tabela 5.1 -Variagdo das temperatura'E;,b(P) e TC%(P) com a pressdao, as quais denotam a

posicdlo do maximo pronunciado nas curvadp, (T,P)/dT e dp.(T,P)/dT,

respectivamente.

A figura 5.6 evidencia as diferencas entre as audaderivada da resistividade em

relacdo a temperatura nas duas orientacdes irmréatigEnquantdpab(T, P)/dT exibe uma
estrutura assimétrica de dois picd;szc(T, P)/dT apresenta um Unico pico cuja posicao nao
coincide com a do pico pronunciado ej’pab(T, P)/dT. Na verdade, o maximo pronunciado
em dpc(T, P)/dT encontra-se a temperaturas menores para todagssd@s aplicadas. As

diferencas entre as curvas refletem os efeitosndmageneidades, que sao particularmente
pronunciados nos cupratos supercondutores de eatiperatura. Embora as duas amostras
tenham sido extraidas de um mesmo bulk, a interdg&mrrente com a estrutura de defeitos

é diferente nos casas/ab ei/lc.

5.3 - As flutuagoes na fase normal da amostra texturizada de YBa,Cu3O7.5

A analise da contribuicdo das flutuacdes a conuistile elétrica da amostra
texturizada de YBCO foi realizada segundo o métegposto na secdo 4.3.1, e parte da
suposicdo de que o excesso de condutividade, deviflormacdo de pares de Cooper

evanescentes, diverge én{P) de acordo com uma lei de poténcia do tipo:

Ao(T,P)= As™, 5.9)

onde £=(T-T,(P))/T.(P). A paracondutividade Ac{T,P) é extraida dos dados

experimentais e depende da orientacéo investigada.
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Uma vez obtidaAo(T, P), é determinada numericamente a quantidade:

x,(T.P) -%m(m). (5.2

Substituindo (5.1) em (5.2), obtém-se:

X =5 -T(P). .

Portanto, a temperatura crl'tid'@(P) e 0 expoente criticd podem ser determinados

simultaneamente uma vez identificado um comportamimear em curvas dg;*(T,P) em
funcdo da temperatura.
Na sequéncia serdo apresentados os resultadosilike atima, inicialmente para as

medidas na configuracdad/ ab e, posteriormente, para as medidas na configuragac

Veremos a seguir que distintos comportamentos riasedoram observados nas curvas
)(;1(T,P) para ambas as orientagdes, o que assinala a muare diferentes regimes de
flutuacbes na condutividade na fase normal. A pnegacao destes regimes foi baseada na
expressado para o expoente critico da paracondadigid

A=v(2+z-d-n), 5.4)

ondev é o expoente critico relacionado ao comprimentocdgénciaz € o expoente critico
dindmico,d é a dimensao do espaco onde as flutuacbes sauddsfier € o expoente da
funcdo de correlacdo do parametro de ordem. Oseetg® encontrados serdo discutidos no
contexto da teoria de campo-médio de Aslamasokin *’, e das previsées do modelo
3D-XY °®, discutidas na secéo 2.3.1.3.

5.3.1 - Orientagdo ab (i // ab)

5.3.1.1 - Obtencao da contribuicdo das flutuacdesrdutividade

A contribuicdo de flutuacbes supercondutoras a wtvidade planar da amostra

texturizada de YBCO foi obtida a partir da subtoaca
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Ao(T,P)=0-0,, (5.5)

onde 0'=]/,oab(T,P) é a condutividade medida, & =1/p, é o termo normal. O termo

normal foi determinado da extrapolagdo do compaetdamlinear exibido pela resistividade
no intervalo de temperaturas entre 160K e 240Ko gbemal:

do,
dT

Py = Py + T, (5.6)

Os valores da resistividade residyal e do coeficientedp,/dT resultantes do ajuste

da equacéao (5.6) as curvp§O(T, P) estao listados na tabela 5.2.

P (GPa) 0,(mQ.cm) do,/dT(mQ.cm/K)
0 2.0527 0.00572
0.45 1.8458 0.00550
0.76 1.7220 0.00529
111 1.6832 0.00521

Tabela 5.2 —Relacdo dos valores dos parametros resultantesjusieada equacéo (5.6) as

curvas pab(T, P) no intervalo de temperaturas entre 160K e 240K.

5.3.1.2 - Os regimes de flutuacdes na fase normal

Resultados representativos gg'(T,P) relativos & orientagdab sdo mostrados na

figura 5.7. Dois regimes em lei de poténcia fordentificados no intervalo de temperaturas
imediatamente acima da temperatura critica. Osremldos expoentes encontrados estao

listados na tabela 5.3. Em temperaturas mais dtstaobservado um comportamento em lei
de poténcia relacionado ao expoerifC = 049+ 001) e a temperatura criticd"" (P).
Com o decréscimo da temperatura, ocorre um crospave um segundo comportamento em
lei de poténcia a uma temperatu?%(P). O expoente associado a este regime é
A, = 028+ 002) e a respectiva temperatura critica é denotada {8, como indicada na

figura 5.8. Os intervalos de validade de cada regastdo relacionados na tabela 5.3 em
termos da temperatura reduzida (T - T.(P))/T.(P).
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Figura 5.7 —Resultados representativos qgl(T, P) relativos as medidas na configuragédo
i /I ab. As retas indicadas correspondem ao ajutdteeq. (5.3). Os regimes de flutuacdes

criticas e Gaussianas tridimensionais sdo iderdifitcs pelos expoented, eA*™¢,
respectivamente. O valor do expoente critico & = 028+ 002), ao passo que
0-6 = 049(+ 001), conforme a tabela 5.3. O crossover de um comp@EO para outro

ocorre a temperaturd (P) :
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i // ab Flutuacdes criticas Flutuacbes Gaussianas

P (GPa) T.(K) A, € FEERS e
0 92.67+ 0.06 0.26 £ 0.02) 0.003 < < 0.009 0.50# 0.03) 0.009 < < 0.023
0.45 92.90+ 0.05 0.30£ 0.02) 0.005 < < 0.013 0.49 ¢ 0.04) 0.014 < < 0.024
0.76 93.31+ 0.01 0.30£0.01) 0.005 < < 0.015 0.50% 0.05) 0.016 < < 0.027
1.11 93.66+ 0.05 0.27 ¢ 0.03) 0.005 < < 0.015 0.48% 0.06) 0.016 < < 0.032

Tabela 5.3 —Relacdo dos expoentes da paracondutividade correlpudes aos regimes
identificados nas proximidades da transicdo regsto longo da orientacdo ab da amostra
texturizada de YBCO. O intervalo de validade deacaggime é indicado em termos da

temperatura reduzida = (T -T.(P))/T.(P), ondeT,(P) é a temperatura critica relacionada

ao regime assintotico descrito pelo expoeste

8 i/l ab— | ; T

Temperatura (K)

Figura 5.8 —Curva representativa dg;l(T ,O) para a amostra texturizada de YBCO relativa
a medida na configuracdo i // ab, na qual sdo nads 0s regimes em lei de poténcia

relacionados aos expoentds e A*°~°, e suas respectivas temperaturas criticase T."" .
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O regime identificado em temperaturas mais afastaear,(P) foi interpretado em

termos das previsdes de Aslamasov-Lafkicom base na teoria de campo-médio. Neste caso,
0s expoentes da paracondutividade, também ditoseetgs Gaussianos, dependem somente

da dimenséo efetivddo espaco onde as flutuacbes se definem, de aconao
d
A=2—-—. 5.7
> (5.7)

Segundo a expressao (5.7), o expoente encontradta p amostra texturizada de
YBCO investigada na configuracdo// ab, A%°-¢ [1050, é caracteristico de flutuacées
Gaussianas tridimensionais (3D-G), para as qubis . Pd@tanto, a temperatura critica

associada a este regime, obtida da extrapolacdoesjmectivo comportamento linear a
)(;1(T, P) =0, denota a temperatura critica de campo-médiegine 3D-G é estavel frente
a aplicacdo de pressdes. Conforme os dados daatab®l o intervalo de temperaturas
reduzidas que caracteriza o regime 3D-G é deslopadovalores mais altos com o0 aumento
da pressdo. Além disso, a pressao induz um alargande intervalo, em particular para o
valor mais alto aplicado.

Com a aproximacdo a temperatura critica, € obsaruath mudanca a temperatura
T.(P) para um segundo comportamento em lei de poténciamperatural,(P) demarca o
inicio da regiéo critica, na qual a teoria de cammgalio ndo mais descreve 0 comportamento
das flutuacbes na condutividade. A regido critiea abndutividade planar da amostra
texturizada se caracteriza pela ocorréncia de wnmoUregime descrito pelo expoente
A, = 028+ 002).

De acordo com Lobb® a transicdo supercondutora é descrita pela cldsse
universalidade do modelo 3D-XY. Neste caso, cakulo grupo de renormalizac&0

indicam que v = 067e n= 003 Portanto, segundo a expressao (5.4), o expoente
relacionado ao regime assintotict), = 028nbora ligeiramente inferior, € compativel com

o valor do expoente dinamico previsto por Lobb= 0. , 8&a o qualz=23/2.
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5.3.1.3 - A evolugio do niimero de Ginzburg

No caso da orientacad, o regime critico descrito pelo modelo 3D-XY-Ejrbeomo

o regime de flutuacbes Gaussianas 3D, se mantivestéweis frente a aplicacdo de pressao.

Isso nos permite determinar, portanto, o nimer&ohzburg, &, = (TG -TVF )/TCMF , COMO

funcdo da pressdo. De forma analoga ao caso metaiico, TCMF(P) corresponde a

temperatura critica de campo-médio relacionadaegome Gaussiano 3D. A temperatura de
Ginzburg,TG(P), representa a temperatura de crossover entrgiose® critico e Gaussiano,
e é determinada pela intersecao das retas quesdesticada um dos regimes. Os valores da

temperatura de Ginzburg, bem como da temperatitieacde campo-meédio e do nimero de

Ginzburg, estao relacionados na tabela 5.4 pacstosl valores de presséo investigados.

P(GPa)|  T5(K) T (K) £
0 93.52 91.85 0.018
0.45 94.10 92.20 0.021
0.76 94.70 92.36 0.025
1.11 95.11 92.50 0.028

Tabela 5.4 -Relacdo dos valores da temperatura de Ginzblygda temperatura critica de
campo médioT" e do numero de Ginzburgs, = (TG —TCMF)/TCMF , obtidos para os

diferentes valores de presséo hidrostética aplica@l@mostra texturizada de YBCO.
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Figura 5.9 - Numero de Ginzburg, em funcdo da presséo aplicada a amostra textuazad

de YBCO. Inset: evolugdo dg e T"* com a press&o.

O numero de Ginzburg a pressdo nula da amostrarigada de YBCO é igual a
0.018. O valor des; é cerca de trés vezes superior ao valor enconpraid@oo monocristal de
YBCO medido em condigdes similares. Esta mesmaitema foi verificada em um estudo da
magnetocondutividade de amostras policristalinagtepeentes a familia de cupratos
supercondutores REBaw07, onde RE é um elemento terra-r&teEstes resultados sugerem
gue efeitos de granularidade induzem um alargaméotoegime genuinamente critico e,

portanto, um aumento do numero de Ginzburg.

Como mostra a figura 5.9, a pressao induz um awumamtnimero de Ginzburg da

amostra texturizada de YBCO. A variacao, no entantelativamente menor que a verificada

no monocristal de YBCO, embora seja maior em valbsoluto @&, 0107 para a
texturizada, ao passo que, [0 2510°° para o monocristal). E importante ressaltar qoe, n

caso monocristalino, o aumento mais acentuado vid@emes, ocorre entre as pressoes de
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0.76 GPa e 1.11 GPa, quando entdo se processmudaca de comportamento critico. Na
amostra texturizada, porém, o regime de flutuacdigisas, descrito pelo modelo 3D-XY-E,

se manteve estavel até a pressao mais alta aplicada

Fazendo uso da amplitude criticad®® ®, relacionada ao regime Gaussiano

tridimensional,

eZ
e (5.8)
321.4(0)
€ possivel estimar o valor do comprimento de caéméhn temperatura nula. Os valores desta

forma determinados estdo relacionados na tabela® Gual sdo identificados péf'  (0)

P(GPa) | A, (mQ.cm)* A6 (mQ.cm)*! &0 (A) £.(0)(A)
0 0.0272 0.0122 10.6 1.20
0.45 0.0230 0.0122 10.6 1.20
0.76 0.0240 0.0131 9.81 1.11
1.11 0.0266 0.0135 9.50 1.08

Tabela 5.5 -Relacao das amplitudes critica e 3D-G, e do comgmim de coeréncia, obtidos

para os diferentes valores de pressao hidrost&igiicados a amostra texturizada de YBCO.
O comprimento de coeréncia efetivé® (O) corresponde ao valor calculado a partir da

relacéo (5.8). O comprimentéc(o) refere-se ao valor renormalizado de forma que lova

de £°(0) & presséo nula coincida com o valor intrinsecddibpara o monocristal de YBCO

a mesma pressad, (0) = 1.2A.

Os valores encontrados pafd  &Bo comparaveis aos valores obtidos a partir de
medidas em sistemas granulares, porém sdo muigoicigs ao valor obtido em monocristais.

Para o monocristal de YBCO discutido no capitultedor, por exemplo,&,(0)=12A &

pressdo nula. Esta diferenca estd associada aeratgranular da amostra, que introduz
incertezas na determinacéo dos fatores geométjioeentram no célculo do valor absoluto
da resistividade. Neste caso, a resistividade raed#&@b corresponde a uma média simples
entre as resistividades planar e paralela ao-eiEm geral, denota-se por um fator

multiplicativo, denominado fata@; o efeito quantitativo de granularidade no fateométrico
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pY

da amostra. Por conseguinte, a resistividade medirjg,, corresponde a resistividade

intrinseca ao sistema,,,, multiplicada pelo fato€, ou seja:

pmed = c:pint . (59)

Assim, todas as quantidades dependentes do vakmiuad da resistividade (ou

condutividade), como a amplitude critica (e o campnto de coeréncia) diferem do valor
intrinseco por um fator multiplicativo. Por estada, os valores calculados d& (O) para a
amostra texturizada de YBCO foram renormalizadogodma tal que o valor d&,(0) a

pressdo nula coincida com o valor intrinseco obgida 0 monocristal de YBCO a mesma
pressdo. Portanto, no caso especifico da medidesdgividade na orientacéd, C [19. Os

valores renormalizados d@&(0) para as demais pressdes estéo indicados na fabela

Conforme os dados da tabela 5.5, a amplitude vela@d regime critico ndo mostra
uma variagdo sistematica com a pressdo. Por oatlo, lobserva-se um incremento
sistematico no valor da amplitude do regime 3D-Ganseqientemente, uma redugcdo no

comprimento de coerénci&(0).

De acordo com a expressao (4.9), que relacgynaom os distintos comprimentos de
coeréncia, a diminuicdo dé& (0) com a pressdo resultaria em um aumento no ndneero d
Ginzburg, como de fato verificado. Segundo os datiosabela 5.5, o valor d&(0) varia

cerca de 10% com relacéo ao valoriem 0 GPa quando aplicada uma presséo de 1.11 GPa.

Portanto, a diminuicdo def,(0) n&o justifica o incremento de aproximadamente 56%
observado eme;. Tal como no caso do monocristal de YBCO discutidocapitulo 4, os

dados para a amostra texturizada de YBCO indicaenogaumento da pressao externa induz

uma reducdo no comprimento de coeréncia ao longplatwab, fab(o). Considerando o

decréscimo de 10% no valor gg0), a variagdo estimada pafg,(0) seria de 6%.
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5.3.2 - Orientagdo ¢ (i //c)
5.3.2.1 - Obtencao da contribuicdo das flutuacdesrdutividade

A contribuicdo de flutuacdes supercondutoras a compte da condutividade elétrica
perpendicular aos planos da amostra texturizadéB@O foi obtida a partir da subtracéo:

Ao(T,P)=0-0,, (5.10)

ondeo =1/p,(T,P) é a condutividade medida,e =1/0, é o termo normal. A contribuigéo

normal foi extraida a partir da extrapolacéo pamaperaturas baixas do comportamento linear
observado enp,(T,P) entre 115K e 130K, dado por:

An 1 (5.11)
dT

pn=p0+

Os valores dos coeficientgs, e dp,/dT resultantes do ajuste da equagédo (5.11) as

curvas p, (T, P) estéo listados na tabela 5.6.

P (GPa) 25(mQ.cm) dp,/dT(mQ.cm/K)
0 46.28 0.0571
0.45 39.98 0.0632
0.76 38.20 0.0697
111 34.48 0.0749

Tabela 5.6 —Relacdo dos valores dos parametros resultantesukieada equacao (5.11) as
curvas p, (T, P) no intervalo de temperaturas entre 115K e 130K.
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5.3.2.2 -Os regimes de flutuacdes na fase normal

Resultados representativos Ngl(T, P) para a orientacdoda amostra texturizada de
YBCO sao mostrados na figura 5.10. Trés regimedetrde poténcia sdo observados no
intervalo de temperaturas que antecede a transigsizvalores dos expoentes, identificados
por A, A3°-¢ e J*' estfo relacionados na tabela 5.7, assim comot@wvalos de validade

de cada regime, expressos em termos da temperatiwaida ¢ = (T -T.(P))/T.(P), onde

T

C

(P) € a temperatura critica relacionada ao comportemessintotico descrito pelo

expoented®™, como mostrado na figura 5.11.
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d—ill cfF—————

P =0.45 GPa |

X, (K)

P =0.76 GPa

P =1.11 GPa

0 (
92 93 94 95 96 97
Temperatura (K)

Figura 5.10 -Resultados representativos qgl(T, P) relativos as medidas na configuracéo

i // c. As retas indicadas correspondem ao ajusieed. (5.3). Os expoente¥® e A

identificam os regimes de flutuagdes na fase narmal
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92.8 93.0 93.2 93.4 93.6 93.8

Temperatura (K)

Figura 5.11 —Vis&o expandida da curvg;*(T 0), na qual sdo mostrados os detalhes da
regido que antecede a transicao resistiva ao lodgoorientacdo c. As retas identificam os

regimes de flutuagdes correspondentes aos expogdiitesi® ©.

i/l c Regime assintotico Flutuacbes Gaussianas
P (G Pa) TC(K) Aas ASD—G Aef

0 92.89+ 0.05 0.32£0.02) 0.55 ¢ 0.04) 1.3&0.1)
0.003< £< 0.006 0.006 <¢ < 0.008 0.008< £< 0.019

0.45 92.88+ 0.05 0.49£ 0.03) 1.4 ¢0.1)
0.004< £<0.011 0.011< £<0.021

0.76 93.16+ 0.09 0.55£ 0.02) 1.5¢0.1)
0.006< £< 0.012 0.020< £< 0.035

1.11 93.38+ 0.05 0.70£ 0.03) 1.5 ¢0.2)
0.007< £<0.017 0.020< £< 0.033

Tabela 5.7 -Relacéo dos valores dos expoentes observados @adasial nas proximidades
da transicdo resistiva na orientacdo c para os mifdes valores de pressdo hidrostéatica
aplicados a amostra texturizada de YBCO. O interd validade de cada regime é indicado

em termos da temperatura reduzida (T - T.(P))/T.(P), ondeT,(P) é a temperatura critica

relacionada ao regime assintético descrito peloaexye A*°.
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47 para as

Segundo a previsdo de campo-médio do modelo Astamrizkin
flutuacbes na condutividade, os expoentes Gaussideypendem somente da dimendain
espaco onde as flutuagbes se desenvolvem de ammrda expressao (5.7). Logo, o expoente
A= 1.4(1 0.1) encontrado em temperaturas mais afastadas é desiatm o valor previsto

para flutuagdes Gaussianas unidimensionais, parajuas d = 1 A pressdo nula, 0

comportamento unidimensional é seguido por um regigescrito pelo expoente
AP=¢ [0 050. De acordo com a expressao (5.7), o expoente tradoné consistente com
flutuacbes Gaussianas tridimensionais (3D-G). Estgme, no entanto, ocorre em um
intervalo de temperaturas reduzidas extremametrigtes

Imediatamente abaixo dos regimes Gaussianos, émsistamente observado um
regime em lei de poténcia cujo expoent&,, é muito sensivel a aplicacdo de pressdo. Os
dados constantes na tabela 5.7 revelam que o #gal@xpoente evolui continuamente de
A*® =032, apressao nula, par®® = 0,78 pressao de 1.11 GPa.

O expoente identificado a pressado nul,= O8Zonsistente com uma descricao
em termos do modelo 3D-XY-E. Este resultado coreaam os dados de um estudo anterior
da magnetocondutividade no mesmo sistema textariZ?adE importante observar que o
regime 3D-XY-E também foi identificado em condi¢@wmilares ao longo da orientacab,
refletindo, portanto, o carater tridimensional daguacfes supercondutoras na amostra
texturizada de YBCO a presséo nula.

A evolugdo com a pressdo do expoente critico kalacio ao regime assintético, no
entanto, € um resultado novo e sua interpretacéoéntivial. Uma possibilidade é que a
evolucdo deA* reflete uma mudanca na dinamica das flutuacoecasina direcao
perpendicular aos planos, como conseqiéncia dordanga pressdo. Como previsto por
Lobb °° e discutido na secéo (2.3.1.3), dois regimes pcsfEmidentificados na regido critica.
No chamado regime dindmico, o expoente previstd £0. 2, fara o qualv =067,

2=3/2 e n= 003 No regime estaticoy =067, porém z e 7 conservam seus valores de
campo-médio. Neste caso, o expoente critico cavrelgmte é1 = 067Portanto, o expoente
inicialmente identificado a pressédo nukg; = 0.32ria consistente com uma descricdo em
termos do modelo 3D-XY com dinadmiea= 3/ 2. Por sua vez, o expoente critico observado
a pressao de 1.11 GPaj* = Q.76 comparavel ao valor previsto por Lobbpara o

expoente caracteristico do regime critico estaficoressao, portanto, teria o efeito de induzir
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uma mudanca na dinamica das flutuacdes criticasansenecessarias medidas de outras

propriedades dinamicas para confirmar esta hipotese

5.4 - Discussdo

Para fins de comparacdo, curvas representaﬂe@\s;l(T,P) para as orientacdes

i/l abeill c sdao mostradas na figura 5.12. Os painéis (a),(¢h)e (d) correspondem a
andlise dos dados medidos a presséo de 0, 0.46e A1 GPa, respectivamente. Os valores
indicados dos expoentes correspondem aos valord®snéncontrados para cada uma das

pressdes aplicadas.
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8 T T

(c) P=0.76 GPa

X, (K

0
93 94 95 93 94 95 96
Temperatura (K) Temperatura (K)

@ T T T T T T

(b) P =0.45 GPa (dP=111GPa

X, (K

0 i
93 94 95 93 94 95 96 97
Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 5.12 -Resultados representativos Qe;l(T, P) para a amostra texturizada de YBCO

medida nas configuragbesi// ab e i// c. Asseindicadas correspondem ao ajuste da

eg. (5.3). Os valores cotados para os expoentesamise aos valores meédios encontrados
para cada uma das pressoes aplicadas.

Antes de prosseguir com a discussao, porém, € temerressaltar dois aspectos.
Primeiro, as curvas relativas as orientacéabse ¢ ndo foram medidas simultaneamente.
Segundo, os dados experimentais ndo se referend@asede um mesmo corpo de prova,
embora estes tenham sido extraidos de um mesmo Balkanto, é razoavel que haja
pequenas diferencas quantitativas entre os ressltathtivos as duas orientagfes a uma dada

presséo, principalmente no que diz respeito a@svislibs de temperatura de validade dos
regimes de flutuacdes.
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Levando-se em conta as consideracdes acima, & @artfigura 5.12 € possivel
concluir que ha uma concordancia entre os intesvdl temperatura correspondentes aos

regimes assintdticos de cada uma das orientac@estigadas, bem como entre o regime

descrito pelo expoentd®®-¢ para a configuracéd/ ab e o regime associado ao expoesite
para a configuracao// c. O que chama a atencdo nestes resultados € aldatpe, em
principio, a ocorréncia de flutuacdes Gaussiaridaniensionais na orientacdo paralela aos
planos parece incompativel com uma descricdo emmoterde flutuacbes Gaussianas
unidimensionais ao longo da orientacdono mesmo intervalo de temperaturas. Esta
observacédo, assim como o0 evolucdo do expoedtimaom a pressao para a configuraicao

Il ¢, deve levar em consideragao a estrutura anisor@uis cupratos supercondutores.

Como visto na sec¢do 1.2, a estrutura cristalin¥BGO pode ser visualizada como
uma sequéncia de camadas formadas pelos duplo®spl@n-Q, em que o estado
supercondutor se encontra bem estabelecido, al@sr@m camadas isolantes ou fracamente

supercondutoras ao longo do exaomo esquematicamente ilustrado na figura 5.13.

eixo-c
Duplos planos Cu-9
| =3.4A

Camada

Figura 5.13 - llustragdo esquematica da estrutura planar caraigéica do YBCO. A
distancia | entre os dois planos Cy-@djacentes que formam os blocos supercondutores é
igual a 3.4 A. As estruturas de duplos planos estaradas por uma camada de espessura
s [78A.

Esta estrutura planar é responsavel pela anisatrgs propriedades eletrbnicas dos
cupratos supercondutores. O comprimento de coerém orientacdo paralela aos planos

Cu-O, &,,(0), por exemplo, é da ordem de 10-26K% enquanto que o comprimento de
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coeréncia na direcédo perpendicular aos pIaﬁc(@), é aproximadamente igual a 1A. Como o

7

comprimento de coeréncia € uma estimativa da dieert® uma gota supercondutora
evanescente, o volume tipico das flutuacdes supeutoras é do tipo elipséide oblato, com o

semi-eixo maior paralelo aos planos Cy-O

E interessante estimar o valor dg para os distintos intervalos de temperatura que

caracterizam os regimes de flutuacdes. Assumingoogcomprimento de coeréncia diverge

com a aproximagdo da temperatura critica comoarat&L:
&(1) =&, (5.12)

onde £ = (T -T"F(P))/T(P), €& possivel avaliar a evolugdo de com a temperatura a
pressdo fixa. Os valores déc(O) usados na equacdo acima correspondem aos valores

renormalizados que constam na tabela 5.5. A tempard ™ (P), por sua vez, é a

temperatura critica de campo-médio, relacionadabela 5.4.

A dependéncia da componente perpendicular do camptd de coeréncia com a
temperatura a pressdo constante esta mostradgura 6.14. O intervalo de temperaturas
mostrado na figura (93K ¥ < 96K) abrange a regido dominada por flutuacfassSanas e
criticas para todas as pressodes investigadas.r€gosi cheios indicados referem-se ao valor
de ., a uma dada presséo, calculado na correspondemper@ura de Ginzbur@G(P), ou
seja, na temperatura na qual ocorre o crossover estregimes 3D-G e critico na orientacéo
paralela aos planos CuyCujos valores estao relacionados na tabela S4inAas tracejadas
indicadas na figura identificam a distancia enseestruturas de duplos planss;1 8A, e a

separacdo entre dois planos Cua@jacented,13.4 A.
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o P=0GPa
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Temperatura (K)

Figura 5.14 —Dependéncia do comprimento de coeréncia ao long@igo-c, {,, com a

temperatura e a pressao fixa. As linhas tracejadastificam os valores da distancia entre
dois planos Cu-@adjacentes, | = 3.4A, e da separacéo entre asiests de duplos planos,

s = 8A,. Os circulos cheios denotam o valorélealculado na temperaturd (P).

Evidentemente, o comportamento apresentado naafi§ui4 é aproximado. A

mudanca de regime Gaussiano para critico ndo oderferma abrupta a temperatt]&a(P)

em nenhuma das duas orientacdes investigadas. rladee existe uma regido de crossover

entre 0s regimes que compreende a temperz‘igin). Esta regido de crossover € mais larga
para as medidas na configura¢aoc. Logo, TG(P) € apenas uma temperatura de referéncia e,
conseqiientemente, o valor dg calculado eniT,(P) é uma estimativa do comprimento de

coeréncia na regido de crossover.
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Consideremos inicialmente o intervalo de tempeaatgque abrange o regime em lei de
poténcia a mais altas temperaturas, e cujo limfexior € dado aproximadamente mr(P)
De acordo com a representacéo da figura 5.14,tparperaturad > T,(P), &.(T) é sempre
maior que a separacéientre os planos adjacentes de C‘gu-Ebrém,fc(T) € da ordem ou
menor que a distancia que separa os duplos planos Cu-8so significa que os planos
adjacentes de Cu-Cencontram-se acoplados entre si, enquanto qustagueas de duplos
planos se acham desacopladas. Portanto, numa medickanfiguracaa // ab, as flutuactes
supercondutoras apresentam um carater tridimensiestato ao volume compreendido entre
os dois planos Cu-Olsso explica o expoentd®® 0  O@ncontrado em temperaturas
T > T.(P), o qual é caracteristico de flutuagdes Gaussiaigimensionais. No entanto, o
comportamento tridimensional € inibido na direcé&gopndicular aos planos. De fato, para a
medida na configuracéb// ¢, o expoente encontraddf” = 1430 é compativel com o
expoente caracteristico do comportamento Gausgratimensional, para o qual = 05
Esta analise nos permite concluir que, devido autest planar do YBCO, a ocorréncia de
flutuacBes tridimensionais numa direcdo cristalficgdparalela aos planos atémicos néo
implica necessariamente na ocorréncia de um coamperito tridimensional na direcao

perpendicular aos planos.

Consideremos agora 0 que ocorre quando a tempeerseuaproxima dé’G(P). A
situacdo € mais clara para a medida em pressacenesta representada na figura 5.15(a).
Com o decréscimo da temperatura, o comprionelet coeréncia aumenta até que,Tem

[ TG(O), fc(T) supera a distancimque separa os duplos planos. Nesta situacdo, dgsdup

planos acoplam-se, e as flutuacdes supercondusm@sirem um carater tridimensional
também ao longo da direc@o De fato, o expoentel®® ¢ [0 05@bservado num estreito

intervalo de temperaturas em torno d@g(0) é caracteristico de flutuagdes Gaussianas

tridimensionais (ver figura 5.11). Este regime eetke o estabelecimento do regime

genuinamente critico a mais baixas temperaturasieatacdo perpendicular aos planos.

As propriedades termodinamicas do YBCO na regi@icarde ambas as orientacfes
investigadas em pressao nula sdo consistentes sopnesisbes do modelo 3D-XY, com
dindmica dada pelo modelo E. No caso da medidarieatacdoab, o regime 3D-XY-E
permanece estivel até a pressdo mais alta aplidedarientacda, porém, a situacdo €

distinta. O expoente associado ao regime assiatétiolui continuamente com o aumento da
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pressao del™ = 032emP = 0 GPa, parad® = 070emP = 1.11 GPa. Como mencionado

na se¢do 5.3.2.2, uma possivel interpretacdo tesitado seria em termos de uma evolugéo
na dindmica critica. Esta proposta, porém, requez gs flutuacdes supercondutoras
permanecam correlacionadas ao longo da direcaemaiqular aos planos para temperaturas

T<T,(P). A anélise da figura 5.14, no entanto, n&o pacec®borar esta descrigéo.

TLCT,(P)

(@]}

(a)P = 0 GPa (b)P=1.11 GPa

Figura 5.15 —Representacdo da evolucédo do comportamento damfldés supercondutoras
em TO TG(P) em funcédo do aumento da pressao externa. (a) EnD5Pa, a dimenséo da
gota supercondutora ao longo do eixo-c € tal questsuturas de duplos planos tornam-se
acopladas, determinando um comportamento efetiveemgidimensional nas orientacdes
paralela e perpendicular aos planos. (b) Em P =11G3Pa, o decréscimo d& induzido pelo
aumento da pressao é suficiente para desacoplasasituras de duplos planos. Mas os
dois planos Cu-@ adjacentes permanecem acoplados e as flutuacGeslamonadas, de
forma que as flutuacdes apresentam um comportaneeitico tridimensional na orientagao

paralela aos planos.

Segundo a representacdo da figura 5.14, o crossavér] TG(P) ocorre em valores

de £, progressivamente menores com o aumento da pre€siwiderando a estrutura
lamelar, este comportamento sugere uma interpe@¢érnativa a hipotese de evolucédo da

dinamica critica. De acordo com os dados da tdh&laos expoented®™ = 048 A* = 055
encontrados nas pressodes de 0.45 e 0.76 GPa,trespente, sdo compativeis com o valor

do expoente caracteristico de flutuacdes Gaussiedasensionais. Estes resultados sugerem
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gue as flutuacbes, antes correlacionadas ao loagtirdgcdoc em pressao nula, deixam de
interagir ao longo desta dire¢do devido ao dear&scem .. O comportamento
tridimensional, no entanto, € preservado uma vezdumantém-se comparavel a distancia
entre as estruturas de duplos planos. Logo, o eegssintotico, inicialmente relacionado ao
regime critico 3D-XY-E, passa a identificar umaiiegdominada por flutuacbes randémicas
na orientacao paralela ao eigo© expoented* = 0.#ncontrado a presséo de 1.11 GPa, por
sua vez, indica que o decréscimo induzido émdevido a um incremento adicional na
pressao é suficiente para desacoplar os duplos9lafesta situagéo, representada na figura
5.15 (b), o comportamento tridimensional torna-siido na direcdo perpendicular aos

planos, pois o valor do expoente € intermediaritbeeas valores previstos para flutuacbes

Gaussianas tridimensionaié,= O® bidimensionaisd = 10

Segundo a descricAo proposta, 0 regime assintaticeervado na orientacéo
perpendicular aos planos reflete uma evolucaondaltha dimensionalidade do espaco onde
as flutuagbes se desenvolvem. A mudanga de dinraiglade estaria relacionada a

diminuicdo em¢, induzida por presséo. A diminuicdo no comprimetéo coeréncia em

consequéncia do aumento da pressdo, portanto, seafieiente para enfraquecer o

acoplamento entre as estruturas de duplos plan@Gsi-d®. No entanto, na orientacéo paralela
aos planos, o regime critico 3D-XY se mantém rabdstnte a pressdes aplicadas. Isto
significa que, nesta orientacdo, a correlacdo 3DexX¥e as flutuacdes é preservada, assim

como a efetiva tridimensionalidade do regime Gamssiacima dd(P).
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Capitulo 6

Flutuacdes Termodindmicas na Condutividade do
Hg(Re)-1223 Policristalino sob Pressao

6.1 - Introducdo

Neste capitulo serdo apresentados o0s resultadesemtds as duas amostras
policristalinas do composto higReBa,CaCusOs.5 (Hg(Re)-1223). As amostras investigadas
foram sintetizadas com distintos conteudos de Reustituicdo ao Hg. A primeira delas, a
gual chamamos HgRe-18%, exibe um conteudomamde 18% de Re (x = 0.18). A
segunda amostra, denominada HgRe-25%, apresertanieuido nominal de 25% de Re (x =
0.25). As caracteristicas gerais da transicaotieside ambas serdo discutidas na sec¢éo 6.2.
Os efeitos de pressdo hidrostética sobre os regilaeffutuacdes supercondutoras na fase
normal serdo discutidos na secdo 6.3, primeiramear a amostra HgRe-18% (sec¢éo 6.3.1)

e, posteriormente, para a amostra HgRe-25% (se8&).6
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6.2 - A transicdo resistiva

A figura 6.1 mostra a série de curvas de resisitléd elétrica em funcdo da
temperatura das amostras policristalinas de Hg{R2} medidas em distintas pressdes. No
painel (a) sdo mostrados os resultados corresptexdaramostra HgRe-18% e, no painel (b),

os resultados referentes & amostra HgRe-25%.

16 : . . . . .

(a) HgRe-18%

12

P =0 GPa
P =0.45 GPa
P =0.76 GPa
P =1.11 GPa

Resistividade p (mQ.cm)

o o B> O

| s | s |
100 150 200 250

Temperatura (K)

25 A
(b) HgRe-25%

20

10
P=0GPa

P =0.45 GPa
P =0.76 GPa
P=1.11 GPa T

Resistividade p (mQ.cm)

o o > o

100 150 200 250
Temperatura (K)

Figura 6.1 - Dependéncia da resistividade eIétricp(T, P), em funcédo da temperatura das

amostras policristalinas (a) HgRe-18% e (b) HgR&6250b distintas pressbes aplicadas.
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A resistividade das ceramicas de Hg(Re)-1223 depetu contedo de Re. A
temperatura ambiente e presséo nula, por exempéasigtividade da amostra com dopagem
de 8% € de aproximadamente 1@rmom, ao passo que a resistividade da amostra cémn 25
de Re é de cerca de 240mnem. Orlando e col®® também ja haviam verificado que a
resisténcia elétrica de policristais de Hg(Re)-1228aior nos compostos com contetdo mais
elevado de Re.

A dependéncia de,o(T, P) das amostras HgRe-18% e HgRe-25% € metalica
(dp/dT >0) em todo o intervalo de temperaturas investig&ohire 200K e 275K,p(T, P)
decresce linearmente com a temperatura. Abaixd@k,2o(T,P) desvia do comportamento
linear e sua variagdo com a temperatura tornaegggssivamente maior com a aproximacao
a transicdo supercondutora. Os pronunciados ardedoentos observados nas curyz(E, P)
sdo caracteristicos dos cupratos a base de mereumalicam que os efeitos de flutuacbes
supercondutoras na fase normal sdo muito impoganéstes sistemas. Os desvios que
ocorrem proximo a temperatura de 200K também témisterpretados como a manifestacéo
da abertura de um pseudogap no espectro eletrShico

Ao contrario das amostras anteriormente discutidaspnducédo na fase normal das
ceramicas de Hg(Re)-1223 € pouco sensivel & apbicde pressdo. As variacdes induzidas na
resistividade em funcéo do aumento da pressdoesficepas e nao podem ser visualizadas a
partir das curvas graficadas na figura 6.1. Poa earzdo, na figura 6.2 € mostrada a

dependéncia dgv(T, P) com a pressado em quatro temperaturas distifitas2(/3, 200, 150 e
135K). A fim de melhor avaliar a variagio ¢#T,P) com o decréscimo da temperatura, 0

eixo correspondente a resistividade de uma dadatesm® mostrado numa mesma escala para

todas as temperaturas.
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Figura 6.2 —Variacao da resistividade elétrica em funcdo do anto da pressdo para as

amostras HgRe-1223 em quatro temperaturas distintas

Para a amostra HgRe-18%, a pressao induz um pegligenéscimo na resistividade
em todo o intervalo de temperaturas da fase nofQuath a aproximacao a temperatura critica,
os efeitos de pressdo tornam-se mais significativosio € possivel concluir com base no
comportamento eri = 135K. A dependéncia da resistividade da ama$tyde-25% com a

7z

pressdo externa, por sua vez, € mais complicadafadéa normal,,o(T,P) nao decresce
continuamente com o aumento da pressdo, como usnt@mbservado nos cupratos de alta
temperatura critica. A resistividade atinge um wattaximo emP = 0.45 GPa e entéo

decresce para valores crescentes de pressao. dast@dntia € gradativamente alterada a
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medida que a temperatura se aproxima da tempem@itica. EmT = 135K, por exemplo, a
resistividade jA mostra a dependéncia usual comnessfo e as variacdes induzidas sdo mais
significativas. Para ambas as amostras, este ctenmpemto esta associado aos efeitos de
flutuacdes supercondutoras na fase normal, as tpramm-se cada vez mais importantes com
a aproximacao a transi¢cao supercondutora.

O comportamento acima descrito, no entanto, néongum nos cupratos a base de
mercurio. Estudos anterior®s™ das propriedades de transporte em amostramicasida
fase Hg-1223 (ndo dopadas) relatam que a resitigichormal decresce em decorréncia da
aplicacao de pressao hidrostatica. Em alguns casefgito induzido por presséo é bastante

acentuado. Exemplo disso é o resultado relatadtrabalho de Shen e cdf, em que
din po/dP O0-21%GPa™ .

Nossos resultados podem estar indicando que agigmages de transporte dos
cupratos supercondutores de Hg dopados com Reet@omghadas por duas contribuicdes
distintas. Uma hipdtese € que a fraca dependéeqizéTdP) com a presséo na fase normal,
bem como o comportamento anémalo exibido pela amékjRe-25% em temperaturas mais
altas, refletiriam propriedades néo-usuais relagas as fronteiras de gréo destes sistemas.
Com a aproximacdo a transicao supercondutorauasgfides supercondutoras tornam-se a
contribuicdo dominante a condutividade. Nesta ec#faa a resistividade decresce
continuamente com o0 aumento da pressao externa.

Os detalhes da transicdo supercondutora das as¢Hg(®e)-1223 podem ser vistos

na figura 6.3. Nos painéis (a) e (c) sdo apresantad curvaso(T,P) correspondentes as
amostras HgRe-18% e HgRe-25%, respectivamenteoespondentes curvai;o(T, P)/ dT

em funcéo da temperatura sdo mostradas nos pémeigd).
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Figura 6.3 —Detalhnes da transicdo resistiva das amostesamicas HgRe-18% e
HgRe-25%. Painéis (a) e (c): curvas da resistiviglaglétrica, ,O(T,P) em fungdo da

temperatura. Painéis (b) e (d): correspondentevasida derivadad,o(T, P)/dT.

As curvasdp(T,P)/dT exibem um méximo pronunciado centrado égg(P). Esta

temperatura denota a transicdo de pareamentoriatalgr e demarca um limite inferior para
a ocorréncia de flutuagcdes supercondutoras narfaseal. Para a amostra HgRe-18%, a

transicdo ao estado supercondutor a pressao nofeecg temperatural,, =13314K . No
sistema dopado com 25% de Re, esta transicdo oeorre@ma temperatura ligeiramente
inferior, T, =13248K . A aplicacdo de pressao induz um deslocamento cdécdgn do

méaximo pronunciado para valores mais altos de testy@. Para ambas amostras, a taxa de
variag&o deT,,(P) observada éT,,/dP = 13K /GPa.

Devido a granularidade intrinseca aos sistemasrgélinos, o estado de resisténcia

nula s6 é estabelecido em temperaturas bastarggonels, da ordem de 126-127K. A
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granularidade em escala mesoscoépica é responsdaatgirutura observada abaixquf.(P)
nas curvas p(T,P). Na amostra HgRe-18%, este efeito esta relaciorsslomaximo
secundario errd,o(T,P)/dT situado em temperaturas menores qu(ep), cujo aspecto se

assemelha muito a estrutura observada em polisrista outras familias de cupratos

supercondutore®.

bY

As curvas do(T,P)/dT relativas & amostra HgRe-25% apresentam uma aigomal
sistematica situada em temperaturas inferior@g(ﬁ’). A estrutura desta anomalia é distinta

da observada na amostra HgRe-18%. Embora estet@s@ectenha sido estudado com mais
cuidado, esta observagdo sugere que o mecanisnetivdgdo das ligagcdes fracas que
antecede o estabelecimento do estado de resist@uleia distinto nas duas amostras. Este
processo certamente € influenciado pelas propresdalds fronteiras de grdos. Portanto,
nossos resultados podem estar indicando que ausatrel a composicao das fronteiras de

graos diferem de um sistema para outro.

6.3 - As flutuagoes na condutividade na fase normal das amostras Hg(Re)-1223

A analise da contribuicdo das flutuagbes superdonalsl & condutividade elétrica das
amostras ceramicas da fase Hg(Re)-1223 seguitemgica até 0 momento adotada, ou seja,
o método de Kouvel-Fisher descrito na secdo 48.determinacdo numeérica da derivada

logaritmica do excesso de condutividade,

__4d
Xo =~ In(ao), (6.1)

e a posterior identificacdo de comportamentos tegeam curvas dg/;l(T, P) em funcéo da
temperatura, permitem que o expoente critid, e a temperatura critical, (P), sejam

determinados simultaneamente, desde que o0 excessmrilutividade siga uma lei de

poténcia simples do tipo:
Ao = As™, (6.2)

ondes = (T -T,(P))/T.(P) é a temperatura reduzidai& a amplitude critica.
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6.3.1 - A amostra HgRe-18%
6.3.1.1 - Obtenc¢édo da contribuicéo das flutuacdesrdutividade

O excesso de condutividadag(T,P), para a amostra HgRe-18% foi determinado a

partir da subtracéo:

Ao=0-0,, (6.3)

onde a::l/,o(T,P) é a condutividade medida, & =1/p, é o termo normal, obtido da

extrapolagcdo do comportamento linear exibido pessstividade no intervalo de temperaturas
entre 200K e 273K, dado por:

do,
dT

Py = Py + T (6.4)

Os valores da resistividade residugl,, e do coeficientedp,/dT, resultantes do

ajuste da equacéo (6.4) as curyd$, P) estdo listados na tabela 6.1.

P (GPa) 0,(mQ.cm) dp,/dT(mQ.cm/K)
0 4.90 0.0336
0.45 4.98 0.0324
0.76 4.98 0.0323
1.11 4.98 0.0319

Tabela 6.1 Parametros resultantes do ajuste da equa(@d) as curvas,o(T, P) referentes

a amostra HgRe-18% no intervalo de temperaturase2@0K e 273K.

6.3.1.2 - Os regimes de flutuacdes na fase normal

A figura 6.4 mostra o comportamento g&'(T,P) em funcgéo da temperatura para a
amostra HgRe-18%. Para todas as pressfes aplicdnasya-se a ocorréncia de um dnico

regime linear emy*(T,P) nas proximidades imediatas da transigéo resistivaual esta

relacionado ao expoent®® e a temperatura criticR"" .
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Figura 6.4 —Resultados representativos qgl(T, P) relativos a amostra HgRe-18%. A reta
identifica o regime de flutuagdes Gaussianas tratsionais (3D-G) relacionado ao expoente
A*P¢ = 053. A temperatural"™ denota a temperatura critica caracteristica dginee 3D-

G.
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6.3.1.2.1 - Modelo Aslamasov-Larkin

O valor do expoente encontradd’’ °, esta relacionado na tabela 6.2 para todas as

pressodes investigadas.

HgRe-18% Modelo Aslamasov-Larkin
= "
P (GPa) T, (K) AT(K) )3p-¢ TV (K) | & (O) A)

0 133.14+ 0.01| 133.7& T<134.46 0.53 0.02 133.16 28.3
0.005< £ < 0.010

0.45 133.73+0.01| 134.5&5T<135.38 0.53 0.03 133.78 29.2
0.006< € < 0.012

0.76 134.16+ 0.01| 135.1&4T<136.12 0.53 0.03 134.32 30.5
0.007<£<0.015

1.11 134.60+0.01| 135.7& T<136.91 0.5% 0.03 134.75 315
0.009< £ < 0.017

Tabela 6.2 — Parametros resultantes da analise da contribuicde dutuacoes
supercondutoras a condutividade elétrica da amostigRe-18% segundo o modelo

Aslamasov-Larkin.

No contexto do modelo Aslamasov-Larkth para a contribuicdo das flutuacdes

supercondutoras & condutividade elétrica, o expoemtontradoA*®® = 053 consistente
com flutuagcbes Gaussianas tridimensionais, parguass a dimenséo efetiva do espectro

eletrénico éd = 3 0s expoentes estaticos sde1/2 e 7 = 0, e 0 expoente dinamicaé 2.

Os valores da temperatura critica obtida da extaggo do regime 3D-G e que,
portanto, denotam a temperatura critica de campﬁemé'cMF(P), estdo relacionados na
tabela 6.2. A exemplo das amostras de YBCO, awessasiona um aumento sistemético na
temperatura critica de campo-médio da amostra H§Re-

Nenhum regime critico foi identificado com a aproacao a temperatura critica na
amostra HgRe-18%. Os arredondamentos observadoscuraas x,*(T,P) abaixo do
intervalo de temperaturas que caracteriza o regienButuacfes Gaussianas tridimensionais

estdo relacionados aos efeitos de granularidadeosaigpica resultante de desordem. A

desordem em escala microscopica deve-se, por eagenptesenca de impurezas intersticiais
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e desvios locais da estequiometria ideal de oxig@heste caso, 0 comprimento de coeréncia
intrinseco do supercondutor € da ordem de grandezaomprimento de correlacdo da

estrutura desordenada.

Uma vez identificado o regime de flutuagbes Gaussidridimensionais na amostra

HgRe-18%, teoricamente o comprimento de coerénuid e OK pode ser determinado a

partir da amplitude critica do regime 3D-&°°"° . Segundo a teoria de Aslamasov-Larkin:

pec_ €
A = —32755(0) . (6.5)

Porém, a exemplo da amostra texturizada de YBCEutii no capitulo 5, os efeitos
de granularidade introduzem uma incerteza no fggométrico. Este efeito € quantificado por
um fator multiplicativoC, discutido na sec¢éo 5.3.1.3. Por este motivo,abares calculados
para o comprimento de coeréncia ndo podem seradiegtte comparados com os valores
intrinsecos paraf,(0) ou &,(0). Logo, os valores que constam na tabela 6.2 shwesa
efetivos. Conforme os resultados relacionados bheldao aumento da pressao hidrostética
provoca um pequeno incremento éFﬁ(O), gue € um comportamento oposto ao observado no
YBCO, onde a pressdo tende a diminuir o comprimelgocoeréncia. Por outro lado, o
aumento def® (O) com a pressao é compativel com a diminuicdo det@aopia no sistema e,

portanto, ndo caracteriza um comportamento anémalo.

As estimativas para os parametros termodindmideserges aos cupratos da familia
do Hg, tais como os valores intrinsecoséi®) e &,,(0), sdo escassos e contraditorios. Isso
se deve a dificuldade de sintetizar monocristagtedecompostos com dimensdes apreciaveis
e de boa qualidade. Segundo estimativas feitas loase em medidas da magnetizagéo

reversivel em cristalitos de Hg-1223 alinhados retigamente®, EC(O) = 4.4 A. Em outro
estudo’ das propriedades de transporte sob pressdo nuwstranceramica de Hg-1223, a
andlise da contribuigdo de flutuacées supercondsi@condutividade forneég0) = 0.54 A.

Assim, dada esta enorme imprecisdo, podemos nommagstimar que o fatdZ- para a

amostra com 18% de Re situa-se num intervalo efte~50.



Capitulo 6 - Flutua¢ces Termodindmicas na Conddéde do Hg(Re)-1223 Policristalino 111

6.3.1.2.2 - Modelo Lawrence-Doniach

A figura 6.5(a) apresenta a cur\m;l(T ,O) para um intervalo mais abrangente de

temperaturas (132k< T < 152K), na qual estd identificada por uma reta giace
correspondente ao regime 3D-G. Somente é mostradeva obtida a pressao nula, pois esta
é representativa do comportamento encontrado maaisi@ressées. E possivel perceber que,

acima do intervalo de temperaturas em que ocomegimne 3D-G, os arredondamentos na

curva )(;1(T ,O) sao bastante pronunciados e regimes lineares odenpser identificados

claramente. Esta observagdo sugere que o excessondatividadeAo(T 0) da amostra

HgRe-18% n&o segue o comportamento em lei de paténgresso pela eq. (6.2) em

temperaturas mais altas.
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Figura 6.5 - Detalhes do método de andlise dos dados referentasostra HgRe-18%.

Painel (a): Curva de x;'

T,0), na qual esta identificado o regime em lei de pait
relacionado ao expoentd®© caracteristico de flutuagdes Gaussianas tridisiemais

(3D-G). A temperatura indicadal"" (0), refere-se & temperatura critica de campo-médio

obtida da extrapolacdo do regime 3D-G. Painel @cesso de condutividadlaa(T ,O) em

funcdo da temperatura. A linha continua correspoageajuste da expressao do modelo

Lawrence-Doniach, equacéo (6.8), aos dados expetsse

Foi, entdo, tentado um ajuste dos resultados ewpatais paraAU(T,P) ao modelo

de Lawrence-Doniach (LD). O modelo LD, discutido na sec&o 2.3.1.2, prevérdribuicéo

de flutuacdes supercondutoras a condutividade stensas supercondutores com anisotropia
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planar que podem ser modelizados como planos aénsigcpercondutores ligados uns aos
outros por acoplamento Josephson. De acordo comdelmLD, o excesso de condutividade

€ dado por:

Ao, =

2
© [+are] 7, (6.6)
16nle

onde | € a distancia efetiva entre os planos onde senaldi sistema de flutuactes
bidimensionais,J = £,(0)/1 é a constante de acoplamento interplanar,:e(T -TVF )/TcMF éa
temperatura reduzida. A mudanca de um comportambidimensional (2D) para um

comportamento tridimensional (3D) com a aproximad@d,"" ocorre a temperatura:
T =TV (1+232). (6.7)

Devido a natureza granular da amostra em quest&apressdo a ser ajustada aos
dados experimentais deve conter o faformencionado anteriormente. Logo, a expressao
ajustada € da forma:

Ao,
—C .

Ao = (6.8)

A figura 6.5(b) mostra a curvAa(T ,O) em funcdo da temperatura para a amostra
HgRe-18%. A linha continua representa o ajustexpgeessdo (6.8) aos dados experimentais,
o qual foi realizado tomando-3&" (O) el como parametros fixos,Je C como parametros

variaveis. A temperatura T'* (0) foi extraida da andlise do regime 3D-G identifzad

previamente na curva dp;l(T,O). O valor considerado para a distancia itaear foi

| =9.42 A, ou seja, igual & separacéo entre astests de trés planos Cy-@djacentes que
caracterizam a estrutura cristalina do Hg-1228j0 indicado na figura 6.6.
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Planos Cu-O4 g

Figura 6.6 — Representacdo esquematica da estrutura cnetalamelar do composto Hg-

1223, na qual estdo indicadas as camadas superd¢oratuconstituidas de trés planos de Cu-
O, adjacentes, intercaladas por uma camada isolaniefracamente supercondutora. A
separacao | entre as camadas supercondutoras ést@rntiia assumida para o ajuste do

modelo Lawrence-Doniach.

A figura 6.5(b) revela que a expressdo LD ajustitorhem os dados experimentais
entre 133.7K e 147K. Este intervalo de temperatun@si a regido dominada por flutuagbes
3D-G. Os parametros que forneceram o melhor ag#sié = 0.17 eC = 16.8. O valor para a
constante de acoplameniamplica queEC(O) =1.6 A, o qual é comparavel ao valor obtido
para o monocristal de YBCO e aos valores intrirsem@racteristicos da maior parte dos
cupratos supercondutores. O valor do f&ppor sua vez, € maior que o valor encontrado
para a amostra texturizada de YBCO discutida nédwayb, para a qual [19. Este resultado
€ consistente com o fato de que a amostra HgRe€l8hb sistema policristalino constituido
de fronteiras de grdos de alto angulo. Consideramdwalor efetivo £¥(0)=28.3 A
determinada partir da amplitude critica do regime 3D-G e igimdo-o pelo fatorl€, obtém-
se £,(0)=1.7 A, o qual praticamente coincide com o valor &) estimado a partir da

constante de acoplamento. Portanto, os parame&@s resultantes do ajuste sdo razoaveis e

consistentes.

O procedimento descrito anteriormente foi aplicads resultados obtidos nas demais

pressbes. Ou seja, primeiramente foi realizada andise segundo o método de Kouvel-

Fisher, a partir da qual foram extraidos os valdee3,"" (P). Posteriormente, foi realizado
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um ajuste da expressédo LD, eq. (6.8), as cutvaél,P), no qual a temperaturg™" (P)

previamente determinada foi mantida fixa. Assun@u4mmbém a mesma distancia
interplanar)] = 9.42 A, para todas as pressées estudadas. Upsisigio é razoavel visto que,
na faixa de pressdes aplicadas no presente tralmdh@arametros de rede do Hg-1223 ndo
sofrem variacBes apreciaveis frente a aplicaciprdsséo™. Logo, os UGnicos parametros

variaveis sao o fatdC e a constante de acoplamedito

As curvas medidasda(T,P), e os respectivos ajustes s&o mostrados na figidr A
expressdo LD pode ser ajustada aos dados expesim@titidos em todas as pressoes. O
valor do fator€ resultou ser o mesmo para as quatro pressosgj@mC = 16.8. A constante
de acoplamentd, porém,depende da pressao, e seus valores estdo relazsomadabela 6.3.
Também consta na tabela a temperatura desarer,T , estimada a partir da

expressao (6.7).

0.08 | .
HgRe-18%
o P=0GPa

0.06 | & P=045GPa |

o P=0.76 GPa
P=1.11 GPa

Ao(mQ.cm)™
o
o
=
T

0.02

0.00 : ' : ' : ' :
132 136 140 144 148

Temperatura (K)

Figura 6.7 - Série de curvas do excesso de condutividadg(T,P), da amostra HgRe-18%
em func@o da temperatura. As linhas continuasespondem ao ajuste da expressdo do
modelo Lawrence-Doniach para a contribuicdo daduiigbes a condutividade elétrica,

equacao (6.8), aos dados experimentais.
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HgRe-18% Modelo Lawrence-Doniach
P (GPa) AT(K) J T'(K)
0 133.78< T<147.11 0.17 140.9
0.45 134.57< T<147.11 0.18 142.4
0.76 135.14< T < 147.08 0.19 144.0
1.11 135.78< T < 147.06 0.19 144.5

Tabela 6.3 - Parametros resultantes da analise da contribuicdas flutuactes
supercondutoras a condutividade da amostra HgRe-18% acordo com o modelo de
Lawrence-Doniach.AT corresponde ao intervalo de temperaturas no qoalajustada a
equacao (6.8) aos dados experimentais, J € a cotestie acoplamento interplanar,Te é a

temperatura de crossover dimensional.

A boa qualidade dos ajustes comprova que a condlsggamostra HgRe-18% pode ser
descrita em termos do modelo LD. Conforme a tabeda a pressdo induz um pequeno
acréscimo na constante de acoplameéntdupondo que a variacdo da distancia interplanar é
desprezivel no limite de baixas pressdes, a melm@oplamento entre os planos nos quais
se estabelecem as flutuagbes bidimensionais reguitaipalmente de um incremento em
fc(O) com a aplicacéo de pressdo. Consequentementejangaude comportamento 2D para
3D se estabelece em temperaturas progressivameigesiavadas. E importante notar que o
aumento da temperatura de crossévetambém se deve, em parte, ao incremento verificado
em T'7, devido a proporcionalidade mantida entre estas duantidades (ver eq. (6.7)).

A descricdo acima € consistente com as conclus@soutros dois estudos
experimentais sobre a dimensionalidade das fluesacSupercondutoras em amostras
ceramicas da fase Hg-1223, e cujos resultados fatetutidos no contexto da teoria

Aslamasov-Larkin. Bougrine e cof! investigaram as propriedades de transporte em

condi¢cBes normais de presséo. Os resultados delasedie resistividade elétrica manifestam
o crossover de um comportamento bidimensional, paraual A'°° =1 para um

comportamento tridimensional, descrito ptP® =  .(EBm outro trabalho, Shen e céf.
mediram o0 excesso de condutividade do Hg-1223 emiges de pressao hidrostatica. Os

dados revelam igualmente o crossover de flutuagimsssianas bidimensionais para um
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regime tridimensional em mais baixas temperatuf@s. resultados indicam ainda um
incremento na temperatura em que ocorre o0 crosslavensional com o aumento da pressao,

0 gque estd em acordo com nossos resultados.

6.3.2 - A amostra HgRe-25%

6.3.2.1 - Obtencao da contribuicdo das flutuacdesrdutividade

A contribuicdo normal & condutividade elétrica deoatra HgRe-25% foi extraida da
extrapolacdo do comportamento linear exibido petsstividade no intervalo de temperaturas
entre 210K e 273K, dado por:

do,

= +
pn pO dT

(6.9)

Os valores da resistividade residyzl e do coeficientedp,/dT resultantes do ajuste

da equacdao (6.9) as curVﬁéT, P) estéo listados na tabela 6.4.

P (GPa) 2o(mQ.cm) dp,/dT(mQ.cm/K)
0 8.47 0.0577
0.45 8.70 0.0581
0.76 8.38 0.0590
1.11 8.52 0.0576

Tabela 6.4 -Parametros resultantes do ajuste da equa@e) as curvas,o(T, P) referentes

a amostra HgRe-25% no intervalo de temperaturase2itOK e 273K.
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6.3.2.2 - Os regimes de flutuagoes na fase normal

Resultados representativos g&'(T,P) para a amostra dopada com 25% de Re s&o
mostrados na figura 6.8 para todas as pressOestijagas. Trés regimes em lei de poténcia,
relacionados aos expoentds,, A,, € A°°¢, foram identificados na fase normal, ou seja, no
intervalo de temperaturas acima TGCQ(P). Os expoentes encontrados estdo relacionados na
tabela 6.5, bem como os intervalos de temperatedazida em que sdo observados 0s
respectivos regimes, os quais foram calculadosetagdo a temperatufap(P).



Capitulo 6 - Flutua¢ces Termodindmicas na Conddéde do Hg(Re)-1223 Policristalino 119

P =0.76 GPa

Lo P=111GPa
8 L 4
4l i
%0 18 140

Temperatura (K)

Figura 6.8 - Resultados representativos gg*(T,P) referentes & amostra HgRe-25%. As
retas indicadas identificam os regimes de flutuagddticas, relacionados aos expoenits

e Ay, € 0 regime de flutuacdes Gaussianas tridimenssoraaracterizado pelo expoente
AP7¢ . O crossover do comportamento critico para o corgmento Gaussiano ocorre a

temperaturaly , também indicada na figura.
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HgRe-25% Flutuacdes criticas Flutuacbes Gaussiajas
P (Gpa) TCP(K) /]crl /]cr2 ASD ¢

0 132.48+ 0.04 0.23:0.01 0.32+0.01 0.51+ 0.02
0.004< £ < 0.006 0.006< € < 0.009 0.009< £ < 0.024

0.45 133.00+ 0.10 0.29+ 0.01 0.52+ 0.02
0.006< £ < 0.011 0.014<£<0.031

0.76 133.38+ 0.03 0.31+0.01 0.58+ 0.02
0.006< £ < 0.013 0.017<£<0.049

1.11 133.92+ 0.06 0.32+0.01 0.58+ 0.04
0.007<£<0.013 0.016< £ < 0.054

Tabela 6.5 -Relacdo dos expoentes criticos para a amostra HJJ%- encontrados nas

distintas pressodes investigadas, e do intervaloadielade de cada regime expresso em termos

da temperatura reduzidag =(T -7, (P))/T.,(P), onde T,,(P) corresponde ao méximo

pronunciado endp(T,P)/dT .

Para todas as pressdes investigadas, é observadegime em temperaturas mais

afastadas deT,(P) relacionado ao expoentd™ ® = 055+ 004). De acordo com as

previsdes do modelo Aslamasov-Larkincom base na teoria de campo-médio, para o qual
v=12, z=2 e n= 0, o expoente encontrado é caracteristico de urmeegee flutuacées
Gaussianas tridimensionais £3). Segundo os dados da tabela 6.5 referentegeavalo de
temperaturas reduzida, a aplicacdo de pressdooneasim alargamento da regido dominada
por flutuacdes Gaussianas 3D. Comparativamenteistems dopado com 18% de Re, a
largura do regime 3D-G da amostra dopada com 25%edé significativamente maior. A
pressdo nula, por exemplag =0. O@ara a amostra HgRe-18%, ao passo fjae 0. 015

para a amostra HgRe-25%.

Com o decréscimo da temperatura, ocorre um crosadesnperaturd, (P) para uma

regido dominada por flutuacdes genuinamente csitidapressdo nula, a regido critica da

amostra HgRe-25% exibe uma estrutura interna, dgtahes sdo mostrados na figura 6.9.



Capitulo 6 - Flutua¢ces Termodindmicas na Conddéde do Hg(Re)-1223 Policristalino 121
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132.4 132.8 133.2 133.6 134.0
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Figura 6.9 —Detalhes da estrutura interna da regido criticaataostra HgRe-25% medida a
pressdo nula. Dois regimes em lei de poténcia $#emados, relacionados aos expoentes
A,, = 031(+ 001) e A,, = 023+ 001).

De acordo com os resultados da figura 6.9, doigmesg em lei de poténcia sao

identificados na curvay;*(T ,0). O regime identificado imediatamente abaixoTdé0) esté
relacionado ao expoentd, , = 031(+ 001). O valor deste expoente é consistente com as
previsbes do modelo 3D-XY-E, para o queak 067=3/2 e n = 003 Com o decréscimo

da temperatura e mais préximd’cg(o), € observado um segundo regime critico, desceitm p

expoenteA,, = 023(1 0.01). O pequeno valor deste expoente sugere a aproxanagqum

regime além 3D-XY (ver capitulo 4). Este regime,emtanto, € instavel frente a aplicacéo de
pressdo, e somente o regime critico 3D-XY se margém todos os valores de presséo
investigados. A evolucdo da regido critica comes$fio na amostra HgRe-25% reproduz o
comportamento observado no monocristal de YBCOgscogsultados foram discutidos no

capitulo 4. De forma similar, o0 comportamento emdie poténcia associado ao expoente

menor é suprimido e somente o regime 3D-XY persitdesalores mais elevados de pressao.

Outros dois trabalho$"*? relatam a ocorréncia de flutuacdes criticas emstam

ceramicas do composto Hg-1223 medidas em condig@esais de pressdo. Em ambos, as
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propriedades termodinamicas do estado superconsfidorompativeis com as previsées para

a classe de universalidade do modelo 3D-XY.

Como visto na sec¢ao 6.3.1.2, a amostra HgRe-18%ap@senta um comportamento
critico. Por outro lado, a andlise dos dados kalataa amostra com maior conteldo de Re

aponta a existéncia de um intervalo de temperaturesiiatamente acima dé’cp(P)

caracterizado por flutuacdes genuinamente critiEate fato sugere que, comparativamente
ao policristal com menor conteudo de Re, a amads$yae-25% constitui um sistema mais

ordenado e homogéneo em escala microscopica. Par lado, a granularidade em escala
mesoscopica, a qual afeta diretamente o procesatvéeao térmica de ligacdes fracas entre
graos, parece ser mais acentuada na amostra HgReE&Zba € provavelmente a razao pela
qgual o valor absoluto de sua resistividade na fasmal torna-se maior que para a amostra
HgRe-18%.
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Conclusoes

Medidas de resistividade elétrica em funcao da ézatpra e em condi¢cbes de pressao
hidrostética aplicada @ P < 1.11 GPa) foram realizadas numa série de amadgraspratos
supercondutores. Os resultados apresentados etidibscueferem-se a medidas de um
monocristal e de duas amostras texturizadas de.(B@;s € de dois policristais de

composicdo Hg«ReBa,CaCuOsg.5 (Ondex = 0.18 e 0.25).

Os dados experimentais mostraram que as proprigdidigansporte no estado normal
e no estado supercondutor séo afetadas pela adick; pressao hidrostatica. Para todas as
amostras investigadas, a pressao induz um aumarntenperatura critica segundo uma taxa
gue é caracteristica de cada amostra. A pressabémarmacentua os arredondamentos
observados nas curvas de resistividade em funcaterdperatura nas proximidades da
transicdo, os quais sdo causados pelo excesso mutimidade devido a flutuacdes
supercondutoras na fase normBlX T;). Este fato demonstra que os regimes de flutuacbes
gue governam o comportamento da condutividade imashancas da transicdo normal-

supercondutor sdo sensiveis a variacdo da press@ma Estas, porém, sdo observacdes
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mais gerais. As conclusdes mais especificas sa@gl® uma das amostras investigadas serao

relatadas a sequir.

I. Monocristal de YBaCwO7s:

@ A resistividad@ab(T, P) exibe uma dependéncia estritamente metalica estser

linearmente com a temperatura desde a temperanbe@te até aproximadamente 150K. A

pressdo ocasiona um decréscimo significativo @m(T,P) em todo o intervalo de
temperaturas investigado e a taxa de variagdo @aden na fase normal é

din p,,/dP O0-13%GPa™.

(b) As curvasdp,, (T, P)/dT exibem um dnico pico pronunciado centrado BpiP).

Esta temperatura é uma boa estimativa da tempereatitica de pareamento e demarca um
limite inferior para a ocorréncia de flutuacdes esgpndutoras na fase normal. Com a
aplicacdo de valores crescentes de pressdo, aretompecritica relacionada a transicdo de
pareamento é deslocada para temperaturas maiddatev@ deslocamento da transicdo €
acompanhado por uma diminuicdo da intensidade rgaaeento do pico pronunciado nas

curvas dpab(T,P)/dT, indicando que os regimes de flutuacbes supertoratu na fase

normal séo afetados pela presséao.

(c) Com relacdo a analise da contribuicdo de fifiea supercondutoras, feita com
base no método de Kouvel-Fisher, os resultadosramast que o excesso de condutividade
no YBCO ¢é descrito por flutuacdes Gaussianas admmehamada temperatura de Ginzburg,
T.(P), e por regimes genuinamente criticos abaixoTgdP). O intervalo de temperaturas
mais afastado da temperatura critica € dominaddlpiracdes Gaussianas tridimensionais
(3D-G). Este regime se mostrou bastante robustateovalo de pressdes estudado. A regiédo
critica do monocristal de YBCO apresenta uma ®stunterna que evolui com a variagao
de P. O pequeno expoente assintétich, [ Q&8contrado no limite de baixas pressoes
(P < 0.76GPa) é interpretado como indicativo da aprexéo a uma transicdo de fase

fracamente de primeira ordem. Este regime, porémstavel frente & aplicacdo de pressdes
mais elevadas. A pressédo de 1.11GPa, o expoeatiorghdo ao regime assintético assume o
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valor A, 0 032. Este expoente € compativel com as previsdesapelesse de universalidade

do modelo 3D-XY, com dindmica dada pelo modelo &.résultado sugere uma descrigdo do
estado supercondutor no YBCO em termos de um p#&m@rde ordem complexo de duas
componentes.

A mudanca de um comportamento Gaussiano para umidorelominada por
flutuacbes genuinamente criticas ocorre em tempasafT, G(P) progressivamente mais
elevadas em decorréncia do aumentddA pressao externa também induz um aumento da
temperatura critica do regime genuinamente crigoda temperatura critica de campo-médio

relacionada ao regime Gaussiano tridimensional.

(d) O aumento da pressédo hidrostéatica induz unemento significativo no nimero
de Ginzburg,s., 0 qual implica que a pressdo externa alargaeovialo de temperaturas em
que as flutuagBes criticas sdo importantes. Fazesdoda expressdo para as amplitudes
criticas relacionadas ao regime 3D-G, os valate comprimento de coeréncfa(0) em
T = 0 K foram calculados para cada pres$8oOs resultados mostram qu;Q(O) do
monocristal de YBCO estudado é pouco dependentP. d&ssim, o aumento apreciavel

verificado em &, € atribuido a uma reducdo induzida por pressdacamprimento de

coeréncia na diregéo paralela aos pladgg).

[l. Amostras texturizadas de YB2WO7.5:
Il.1. Configuracéa // ab

(a) A componente da resistividade eIétrjag,(T, P) € sensivel a aplicacédo de pressao

externa. O decréscimo induzido é essencialmenteesmm observado no monocristal de
YBCO. Nossos dados sustentam, portanto, a propestgue as variacdes induzidas por

pressao na resistividade elétrica do estado nawawaintrinsecas ao YBCO.

(b) A amostra texturizada de YBCO apresenta efeaigdgcionados a presenca de
granularidade em escala mesoscopica, 0s quais icardifa estrutura da transicdo normal-

supercondutor com relacao a transicdo no monociistes efeitos sdo notados, por exemplo,
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nas curvas da derivada da resistividade com relagémperaturadpab(T, P)/ dT. No caso

da amostra texturizada, as cunds,, (T, P)/dT apresentam uma estrutura de dois picos. O
pico pronunciado situado em temperaturas mais altdsntificado pofT, :,;b(P), corresponde

a temperatura critica da transicdo de pareamemtagmanular. O maximo secundario que

ocorre em temperaturas inferioreé'cab(P) esta relacionado aos efeitos de granularidade em

escala mesoscopica, tais como fronteiras de gramaicte angulo e inclusées da fase Y211.
Com relacdo a evolucdo da transicdo de pareamentcomportamento observado na
configuracdoi // ab com o aumento da pressdo é bastante similar agpartamento
observado no monocristal de YBCO.

(c) Segundo a analise da contribuicdo de flutuatémsodinamicas a condutividade
elétrica, dois regimes de flutuacdes foram idergtdbs na fase normal. O primeiro, em
temperaturas mais elevadas, corresponde a um régamesiano tridimensional (3D-G). Com
o decréscimo da temperatura, € observada uma régiimada por flutuacdes genuinamente
criticas. A regido critica da amostra texturizadga ¥YBCO é caracterizada por um unico
regime, o qual é consistente com as propriedadastinamicas do modelo 3D-XY, com
dindmica dada pelo modelo-E. Tanto o regime Ganesiquanto o0 regime critico
mantiveram-se para todos os valores de pressamadp$ a amostra texturizada. Tal como
observado para o monocristal de YBCO, a aplicagéiopmressdo induz um aumento na

temperaturaTG(P) em que ocorre a mudanca de comportamento Gaugsaacaritico, bem

como nas temperaturas critica e de campo-médio.

(d) A exemplo do monocristal de YBCO, a aplicac@&gdessao hidrostética ocasiona
um alargamento do intervalo de temperaturas ermagukituacdes genuinamente criticas séo

dominantes, o que € mostrado pelo incremento gadfi no nimero de Ginzbuwgy,. No
entanto, a variagao de, induzida porP no sistema texturizado € menor que no monocristal
de YBCO. O aumento de; encontrado para a amostra texturizada indica quess&o induz

um decréscimo end, (0).
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II.2. Configuracéa // c:

(a) O valor dep_, é mais que uma ordem de magnitude superior ao dal@,_, . O
fator de anisotropiap,/p,, 019 revela que a condugdo ocorre predominantemente na

orientacdo paralela aos planos de Gu-® aplicacdo de pressao hidrostatica produz um

decréscimo consideravel em (T, P). A temperatura ambiente,In p, /dP 0-11.9%GPa™.

(b) As estruturas das curvaip, (T,P)/dT e dp,(T,P)/dT sédo bastante distintas.
Enquanto dp,, (T,P)/dT exibe uma estrutura assimétrica de dois pias,(T,P)/dT

apresenta um Unico pico cuja posicdo nao coincaia a do maximo pronunciado em

dpab(T,P)/dT. A diferenca de comportamentos esta relacionada afeitos de

inomogeneidades caracteristicos dos cupratos supkrores e indica que a interacdo da

corrente com a estrutura de defeitos é diferergecasosi // c ei // ab.

(c) Com relacéo a contribuicdo de flutuacdes sugmetutoras & condutividade, foram
identificados dois regimes na fase normal. O primecorre num intervalo de temperaturas
mais afastado da temperatura critica é e des@itogxpoentel® 0 140 segundo regime é
observado nas proximidades da transicdo. O expaetaeionado a este regime evolui
progressivamente com o aumento da pressao. Oesaaocontrados foram=  03D.49,
0.55e0.70erR =0, 0.45, 0.76 e 1.11 GPa, respectivamente.

I1.3. Comparacao dos resultados obtidos nas carfygeds // abe i// c:

Ao comparar os resultados obtidos para os regimefiutlacfes observados nas

configuracdes // abe i // c, foi constatada uma concordancia entre os intesvaé validade

do regime 3D-G e do regime relacionado ao exgoéfitd 1.4, identificados nas medidas
Il abe i/l c, respectivamente. Também foi verificado que aaegdio regime 3D-XY, quando

i // ab, coincide com o intervalo de temperaturas em @quere o regime assintotico descrito

as

pelo expoented®™ nas medidas realizadas cant/ c. Portanto, os regimes de flutuagcbes
supercondutoras que se estabelecem na fase nosmale¥olu¢do com o aumento da presséo

hidrostatica dependem da orientacdo investigadéesEresultados foram interpretados
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considerando a estrutura cristalina anisotrépisasamprimentos de coeréncia extremamente
reduzidos dos cupratos supercondutores e sua dapgadcom a temperatura. Assumindo

gue o comprimento de coeréan@(T) diverge com a aproximacdo a temperatura critica

segundo a teoria Ginzburg-Landau, foi propostegaiste descricao:

+ No intervalo de temperaturas acima da tempera@assovef, (P) (intervalo

Gaussiano), o comprimento de coeréncia na diregfijpepdicular aos planos,

é, (T) € maior que a separacdo entre os planaceadps de Cu-0 Porém,
£.(T) é da ordem (e = 0 GPa) ou menor (ef=> 0.45 GPa) que a distancia

gue separa as estruturas de duplos planos LCaeOlongo do eixa: Nesta

situacdo, em medidas na orientacdo paralela aneglas flutuacdes Gaussianas
se desenvolvem num espaco efetivamente tridimeal. Para a configuracao
i // ¢, o comportamento 3D-G s6 ocorre din= 0 GPa e em temperaturas muito

proximas af (O) quando entadd, torna-se suficientemente grande para acoplar

as estruturas de duplos planos na dire@ioEm pressdes maiores, a
dimensionalidade efetiva do espectro de flutuagbele fato menor que 3 para

esta orientacéo.

 Com o decréscimo da temperatura, 0 comprimentoodeénciaé, aumenta de
forma que, enP = 0 GPa €T 0 T,(0), as flutuagdes supercondutoras tornam-se

correlacionadas ao longo das direcdes paralelapempdicular aos planos, dando
origem ao comportamento critico descrito pelo modD-XY. No entanto, o

aumento da press&o induz um decréscimo progressivé.(T) emT = T, (P) .

A reducédo ndo é suficiente para desacoplar os maiws Cu-@ adjacentes e,
consequentemente, o comportamento critico 3D-Xgigker até a maxima pressao
aplicada em medidas realizadas na configurad¢@ab. Na configuracde// c, o
expoente relacionado ao regime assintotico evolanticuamente desde
A*=049 a A* =070 (0.45< P < 1.11 GPa). Como estes valores sao
intermediario entre o0s valores previstos para #obes Gaussianas
tridimensionais, A = 05e bidimensionaisd = 1,00 comportamento do regime
assintotico reflete uma evolucdo na dimensionaéidefétiva do espaco onde as

flutuacbes se desenvolvem.
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lll. Amostras policristalinas de Hg(Re)-1223:

Os resultados das medidas realizadas nos pdisri¢ HgReBaCaCuOg.5 (ONde
x = 0.18 e 0.25) refletiram efeitos de granularidadedistintas escalas. Dentre as principais

conclusfes podemos citar:

(a) O valor da resistividade elétrica dos compodsnercurio depende do contetudo
de Re e é pouco sensivel a aplicacdo de press@eis de flutuacdes termodinadmicas sao
muito pronunciados nestes sistemas e tornam-se ralEgantes com o decréscimo da

temperatura e o aumento da presséao hidrostatica.

(b) A transicdo supercondutora nas ceramicas deumeré um processo em duas

etapas, como demonstram as curdp(sT, P)/dT em funcado da temperatura. A primeira etapa
esta relacionada ao pico pronunciado que ocorré’cg("ﬁ’) e identifica o estabelecimento do

estado supercondutor no interior dos gréos. A s@tapa corresponde ao comportamento

observado em temperaturas inferiores‘l’cg(P), 0 qual é governado por um processo de

ativacao térmica de ligacdes fracas entre graos.

(c) A analise dos dados relativos a amostra dopanal8% de Re, segundo o método
de Kouvel-Fisher, identificou um anico regime emde poténcia localizado imediatamente

acima de Tcp(P). O expoente relacionado a este regime € cardieride flutuacoes

Gaussianas tridimensionais. A exemplo das amoskea¥BCO, a temperatura critica de
campo-médio, relacionada ao regime 3D-G, aumentafiemgdo da pressdo. Nao foi
identificado nenhum regime critico abaixo do intédovde temperaturas descrito pelo regime
3D-G, o que sugere que a granularidade em escal@soopica € importante na amostra

dopada com 18% de Re.

(d) O excesso de condutividade da amostra com memwelddo de Re pode ser
descrito pelo modelo Lawrence-Doniach. Segundo mpootamento encontrado para a
constante de acoplamentd)=5c(0)/d a partir dos ajustes da expressdo de Lawrence-
Doniach aos dados experimentais, deduz-se quesagor@romove um melhor acoplamento

das camadas supercondutoras. Supondo que, noalotele pressdes estudadas as variacoes

dos parametros de rede s&do despreziveis, 0 inctentlen constante de acoplamento é
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atribuido a um aumento do comprimento de coerémaidirecdo perpendicular aos planos
Cu-G..

(e) A andlise da contribuicdo de flutuagbes supelatoras a condutividade da
amostra dopada com 25% de Re permitiu identificstindos regimes nas proximidades da
transicdo supercondutora:

« Em temperaturas mais afastadaquae(P) e para todas as pressdes estudadas, é

observado um extenso intervalo de temperaturas rdaoi por flutuagdes

Gaussianas tridimensionais.

» Efeitos de flutuagbes genuinamente criticas forservados abaixo do intervalo
caracteristico do regime 3D-G, 0s quais sugerenegtaeamostra € mais ordenada
em escala microscépica que o sistema com mencelmide Re. A regido critica
da amostra HgRe-25% apresenta uma estrutura irdgon@ssao nula, na qual sdo
observados dois regimes. O primeiro, mais afast@ldemperatura critica, €
consistente com as previsbes para o modelo 3D-Xvi domamica dada pelo
modelo E. O segundo regime, situado imediatéenantes da transicao, €

descrito por um expoente pequeni (= Dasqual pode ser interpretado como

precursor de uma transicdo de fase fracamente ideeim ordem. A presséo

externa desestabiliza o regime relacionado eapoenteA_,, porém o regime

crl?

critico 3D-XY é preservado até pressfes mais altas.



131

Referéncias Bibliograficas

[1] BRANDT, N. B., GINZBURG, N. I. Superconductivity dtigh pressure Scientific
American New York, v. 224, n. 4, p. 83-94, Apr. 1971.

[2] MAPLE, M. B.,cond-mat/98022021998.

[3] GAVALER, J. R. Superconductivity in Nb-Ge fiégm above 22KApplied Physics
Letters Woodbury, v. 23, n. 8, p. 480-482, Oct. 1973.



Referéncias Bibliogrificas 132

[4] BEDNORZ, J.G., MULLER, K. A. Possible higi. superconductivity in The
Ba-La-Cu-O system.Zeitschrift fir Physik BBerlin, v. 64, n. 2, p. 189-193, Sept.
1986.

[5] CHU, C. W., HOR, P. H., MENG, R. L. et al. Evidenfor superconductivity above 40K
in the La-Ba-Cu-O compound systehysical Review Letters§Voodbury, v. 58, n. 4,
p. 405-407, Jan. 1987.

[6] WU, M. K., ASHBUN, J. R., TORNG, C. J. et al. Swponductivity at 93K in a new
mixed-phase Y-Ba-Cu-O compound system at ambipréassure.Physical Review
Letters Woodbury, v. 58, n. 9, p. 908-910, Mar. 1987.

[7] MICHEL, C., HERVIEU, M., BOREL, M. M. et al. Supssnductivity in the Bi-Sr-Cu-O
system. Zeitschrift fur Physik BBerlin, v. 68, n. 4, p. 421-423, Oct. 1987.

[8] MAEDA, H., TANAKA, Y., FUKUTOMI, M. et al. A new highI oxide
superconductor without a rare earth elemedapanese Journal of Applied Physics
Tokyo, v. 27, n. 2, p. L209-L210, Feb. 1988.

[9] SHENG, Z. Z., HERMANN, A. M. Superconductivity the rare-earth-free TI-Ba-Cu-O
system above liquid-nitrogen temperaturBature London, v. 332, n. 6159, p. 55-58,
Mar. 1988.

[10] PUTILIN, S. N., ANTIPOV, E. V., CHMAISSEM, O. et al Superconductivity at
94K in HgBaCuOy+s. Nature London, v. 362, n. 6417, p. 226-228, Mar. 1993.

[11] PUTILIN, S. N., ANTIPOV, E. V., MAREZIO, M. Supeonductivity above 120K
in HgBaCaCuyOe.s. Physica C Amsterdam, v. 212, n. 3-4, p. 266-270, 1993.

[12] SCHILLING, A., CANTONI, M., GUO, J. D. et al. Sepconductivity above 130K
in the Hg-Ba-Ca-Cu-0O systenNature London, v. 363, n. 6424, p. 56-58, May 1993.



Referéncias Bibliogrificas 133

[13] CHU, C. W., GAO, L., CHEN, F. et al. Superconduityivabove 150K in
HgBaCaCusOg.s at high pressuredNature London, v. 365, n. 6444, p. 323-325, Sept.
1993.

[14] NUNEZ-REGUEIRO, M., THOLENCE, J-L., ANTIPOV, E. Vet al. Pressure-
induced enhancement of @above 150K in Hg-1223&cience London, v. 262, n. 5130,
p. 97-99, Oct. 1993.

[15] GAO, L., XUE, Y. Y., CHEN, F. et al. Supercontiuty up to 164K in
HgB&Can-.1CunOomszs (M = 1, 2, and 3) under quasihydrostatic pressupéysical
Review BWoodbury, v. 50, n. 6, p. 4260-4263, Aug. 1994.

[16] BENO, M. A, SODERHOLM, L., CAPONE, D. W. eal. Structure of the
single-phase high temperature  superconduct¥Ba,Cuz;O75. Applied Physics
Letters Woodbury, v. 51, n. 1, p. 57-59, July 1987.

[17] ANTIPOV, E. V., LOUREIRO, S. M., CHAILLOUT, C. etla The synthesis and
characterization of the HgB@aCusOgs:s and HgBaCaCwO;0+5 phases. Physica C
Amsterdam, v. 215, n. 1-2, p. 1-10, 1993.

[18] WIINGAARDEN, R. J., GRIESSEN, R. In: Narlikar, X. (Ed.) Studies of High
Temperature Superconductoks I, Commack: Nova Science, 1989. p. 29-77.

[19] SCHILLING, J. S., KLOTZ, S. The influence of higihessure on the superconducting
and normal properties of high temperature supemncctods. In: GINSBERG, D. M. (Ed.)
Physical properties of high temperature supeductors v. lll, Singapore: World
Scientific, 1992. p. 59-157.

[20] GUBSER, D. U., WEBB, A. W. High-pressure effects the superconducting
transition temperature of aluminumhysical Review Letter§Voodbury, v. 35, n. 2, p.
104-107, Jul. 1975.



Referéncias Bibliogrificas 134

[21] TAKAHASHI, H., MORI, N. In: NARLIKAR, A. V. (Ed.) Studies of high

temperature superconductors 16, New York: Nova Science, 1995. p. 1.

[22] HOR, P. H., GAO, L., MENG, R. L. et al. High-press study of the new Y-Ba-Cu-O
superconducting compound systemhysical Review Letter8Voodbury, v. 58, n. 9, p.
911-912, Mar. 1987.

[23] BORGES, H. A., KWOK, R., THOMPSON, J. D. et al. r@parison of the pressure
dependencies of:Tin the 90-K superconductors REasO, (R = Gd, Er, and Yb) and
YBa,Cu;Ox. Physical Review BNoodbury, v. 36, n. 4, p. 2404-2407, Aug. 1987.

[24] MEDVEDEVA, |. V., BERSENEV, Y. S., GIZHEVSKY, B. A.CHEBOTAEV, N.
M., NAUMOV, S. V., DEMISHEV, G. B.. Pressure effeon T, and resistivity:
localization in YBaCuOy oxides. Zeitschrift fur Physik BBerlin, v. 81, n. 3, p. 311-317,
Nov. 1990.

[25] KLEHE, A.-K., SCHILLING, J. S., WAGNER, J. L. et .al Hydrostatic pressure
dependence of the superconducting transition tesyer of HgBaCaCuyOg.s and
HgBaCaCuOg.s. Physica C Amsterdam, v. 223, n. 3-4, p. 313-320, Apr. 1994.

[26] JORGENSEN, J. D., PEI, S., LIGHTFOOT, P. et ales8ure induced charge transfer
anddT, /dP in YBaCuO;.. Physica C Amsterdam, v. 171, n. 1-2, p. 93-102, 1990.

[27] SCHOLTZ, J. J., VAN EENIGE, E. N., WIJNGAARDEN, R. et al. Pressure
dependence of ;Tand H, of YBa&CuwOs. Physica Review ,BNoodbury, v. 45, n. 6,
p. 3077-3082, Feb. 1992.

[28] MURAYAMA, C., lye, Y., Enomoto, T. et al. Correlatn between the pressure-
induced changes in the Hall-coefficient andi superconducting cuprate®hysica C,
Amsterdam, v. 183, n. 4-6, p. 277-285, Nov. 1991.



Referéncias Bibliogrificas 135

[29] ANGILELLA, G. G. N.,, PUCCI, R., SIRINGO, F. Intdgy among critical
temperature, hole content, and pressure in theateiguperconductorBhysical Review
B, Woodbury, v. 54, n. 21, p. 15471-15477, Dec. 1996

[30] de MELLO, E. V. L., ACHA, C. Extended Hubbard modgplied to study the
pressure effects in high-temperature supercdndui®hysical Review BNoodbury,
v. 56, n. 1, p. 466-469, Jul. 1997.

[31] ALMASAN, C. C., HAN, S. H., B. W. LEE et al. Prese dependence of.Tand
charge transfer in YB&€wOx (6.35< x < 7) single crystalsPhysical Review Letters
Woodbury, v. 69, n. 4, p. 680-683, Jul. 1992.

[32] NEUMEIER, J. J., ZIMMERMANN, H. A. Pressure depende of the
superconducting transition temperature of YB&O; as a function of carrier
concentration: A test for a simple charge-transfedel. Physical Review BNoodbury,
v. 47, n. 13, p. 8385-8388, Apr. 1993.

[33] WIINGAARDEN, R. J., JOVER D. T., GRIESSEN, R. insic and carrier density
effects on the pressure dependence.ajfhigh-temperature superconductd?bysica B
Amsterdam, v. 265, n. 1-4, p. 128-135, 1999.

[34] TOZER, S. W., KLEINSASSER, A. W., PENNEY, T. et alMeasurement of
anisotropic resistivity and Hall constant for segirystal YBaCuwOy.x. Physical Review
Letters Woodbury, v. 59, n. 15, p. 1768-1771, Oct. 1987.

[35] MARTIN, S., FYORI, A. T., FLEMING, R. M. et al. Teperature dependence of the
resistivity tensor in superconducting,Br, ;Ca sCwOg crystals. Physical Review Letters
Woodbury, v. 60, n. 21, p. 2194-2197, May 1988.

[36] TOZER, S. W., KOSTON, J. L., McCARRON, E. M. Vdian of the ab-plane
normal-state resistance and the superconductingiti@n temperature of a YBEGuwO7-5
single-crystal to pressures of 13 GPhysical Review BNoodbury, v. 47, n. 13, p. 8089-
8095, Apr. 1993.



Referéncias Bibliogrificas 136

[37] LANDAU, L. D., LIFSHITZ, E. M., Statistical Physicsv. 1, Pergamon 1980.

[38] GINZBURG, V. L., LANDAU, L.D. Zh Eksp. Teor. Fizv. 20, p. 1064, 1950.

[39] GORKOV, L.P. Microscopic derivation of th@&inzburg-Landau equations in
the theory of superconductivitySoviet Physics-JETMNew York, v. 36, n. 6, p. 1364-
1367, Dec. 1959.

[40] SKOCPOL, W. J., TINKHAM, M., Fluctuations near swpenducting phase
transitions. Reports on Progress in Physj@&ristol, v. 38, n. 9, p. 1049-1097, Sept. 1975.

[41] GINZBURG, V. L. Some remarks on phase transgioof the second kind and
The microscopic theory of ferroelectric eréls. Soviet Physics- Solid Statdew
York, v. 2, n. 9, p. 1824-1834, Mar. 1961.

[42] INDERHEES, S. E., SALAMON, M. B., RICE, J. P. et. alHeat capacity of
untwinned YBaCuwOy.5 crystals along the  line. Physical Review Letter&Voodbury,
V. 66, n.2, p. 232-235, Jan. 1991.

[43] PIERSOM, S. W., KATONA, T. M., TESANOVIC, Z. et aCritical fluctuations and
lowest-Landau level of the specific heat of the hRigmperature superconductors.
Physical Review BWoodbury, v. 53, n. 13, p. 8638-8642, Apr. 1996

[44] LI, Q., SUENAGA, M., HIKATA, T. et al. Two-dimensnal fluctuations in the
magnetizations of BEr,CaCusO1o. Physical Review BWoodbury, v. 46, n. 9, p. 5857-
5860, Sept. 1992.

[45] FREITAS, P. P., TSUEI, C. C., PLASKETT, T. S. Timedynamic fluctuations in
the superconductor YB@wOgs evidence for three-dimensional supercondiigti
Physical Review BNoodbury, v. 36, n. 1, p. 833-835, July 1987.

[46] PUREUR, P., COSTA, R. M., RODRIGUES JUNIOR, P. a@l. Critical and
Gaussian  conductivity  fluctuations in  YBagO;5 Physical Review B
Woodbury, v. 47, n. 17, p. 11420-11425, May 1993.



Referéncias Bibliogrificas 137

[47] ASLAMAZOV, L. G., LARKIN, A. I. Effect of fluduations on the properties of
a superconductor above the critical tempeeat@oviet Physics-Solid StateNew
York, v. 10, n. 4, p. 875-880, Oct. 1968.

[48] VARLAMOV, A. A. The peculiarities of c-axis tranept in the normal phase of high-
T. materials.ll nuevo CimentpBologna, v. 16D, n. 10-11, p. 1821-1826, Oct.-NI894.

[49] MAKI, K. The critical fluctuation of the ordeparameter in type-Ii
superconductorgrogress of Theoretical PhysicKyoto, v. 39, n. 4, p. 897-906,
Apr., 1968; THOMPSON, R. S. Microwave, flux floand fluctuation resistance of dirty
type-Il superconductorsPhysical Review BNoodbury, v. 1, n.1, p. 327-333, Jan. 1970.

[50] POMAR, A., RAMALLO, M. V., MOSQUEIRA, J. et al. Bttuation-induced in-
plane conductivity, magnetoconductivity, andardagnetism of B&rn,CaCuyOg single
crystals in weak magnetic field®hysical Review BWoodbury, v. 54, n. 10, p. 7470-
7480, Sept. 1996.

[51] LAWRENCE, W. E., DONIACH, S. Theory of layertrigcture superconductors.
In: KANDA, E. (Ed.) Proceedings of the twelfth internationalnference on low
Temperature physicsl970, Kyoto. Keigaku, Tokyo: Academic Press opaig 1971.
p. 361.

[52] HOHENBERG, P. C., HALPERIN, B. I. Theory of dynamic critical
phenomenaReviews of Modern Physjadew York, v. 49, n. 3, p. 435-479, Jul. 1977.

[53] OVEREND, N., HOWSON, M. A,, LAWRIE, I. 3D X-Y stiag of the specific
heat of YBaCuwOy.5 single crystalsPhysical Review LetteraNoodbury, v. 72, n. 20,
p. 3238-3241, May 1994.

[54] COSTA, R. M., PUREUR, P., GUSMAO, M. et al. Fluation magnetoconductivity
in YBaCuO7: Gaussian, three-dimensional XY, beyond three-dsimal XY, and
lowest-Landau-level scalingPhysical Review BWoodbury, v. 64, n. 214513, p. 1-9,
Dec. 2001.



Referéncias Bibliogrificas 138

[55] LOBB, C. J. Critical fluctuations in highsTsuperconductorsPhysical Review
B, Woodbury, v. 36, n. 7, p. 3930-3932, Sept. 1987.

[56] Le GUILLOU, J. C., ZINN-JUSTIN, J. Ciritical expents from field theory.
Physical Review ,BNoodbury, v. 21, n. 9, p. 3976-3998, May 1980.

[57] KAISER, D. L., HOLTZBERG, F., SCOTT, B. A., McGUIRET.R.. Growth of
YBa,CuOx single crystals Applied Physics LetteiWoodbury, v. 51, n. 13, p. 1040-1042,
Sept. 1987.

[58] WANG, J., MONOT, I., DESGARDIN, G. et al. Fabrimm and characterization of
large-grain  YBaCuwO; superconductors by seeded melt texturingPhysica C
Amsterdam, v. 304, n. 3-4, p. 191-201, Aug. 1998.

[59] CALLEJA, A., SIN, A, FABREGA, L. et al Successfusynthesis  of
Hgo.sdR& 2051RCa-1CuhO2ni245 (N = 1, 2) by the sealed quartz tube techniglieMater.
Sci, Norwell, v. 33, n. 22, p. 5359-5363, Nov. 1998.

[60] SIN, A.,, CUNHA, A. G., CALLEJA, A. et al. Pressucentrolled synthesis of the
Hgo sR& 18BaxCaCusOs.:5 superconductorAdv. Mater, Weinheim, v. 10, n. 14, p. 1126-
1129, 1998.

[61] THOMPSON, J. D. Low-temperature pressure variationa self-clamping pressure
cell. Rev. Sci. InstrumWoodbury, v. 55, n. 2, p. 231-234, Feb. 1984.

[62] DRAPERI, A. Developpement de moyens experimentaays haute pression.
Grenoble, France: Université Joseph Fourier. Tesdgodtorado, 1989.

[63] CIEPLAK, M. Z., XIAO, G., CHIEN, C. L. et al. Ungected effects of gold on the
structure, superconductivity, and normal stafe Y8Ba,CuO;. Applied Physics Letter
Woodbury, v. 57, n. 9, p. 934-936, Aug. 1990.



Referéncias Bibliogrificas 139

[64] KONCZYKOWSKI, M., RULLIER-ALBENQUE, F., COLLIN, G.. Anisotropic
electrical properties of superconducting singlestats YBaCuwO;x.  Physica C
Amsterdam, v. 153-155, Parte Il, p. 1365-1366, 1988.

[65] FERREIRA, L. M. Efeitos de Granularidade e Flutgaes Termodinamicas em
Supercondutores de YEBas.ZnO7.s Porto Alegre: Curso de Pés-Graduagdo em Fisica
da UFRGS, 1997. Dissertacdo de Mestrado em Fisica.

[66] KOUVEL, J. S., FISHER, M. E.. Detailed magnetihaeior of nickel near its Curie
point. Physical Review ANew York, v. 163, n. 6, p. 1626-1632, Dec. 1964.

[67] COSTA, R. M., PUREUR, P., GUSMAO, M. et al. Scgliheyond 3D-XY in the
fluctuation conductivity of YBzCwO;. Solid State Commuywv. 113, n. 1, p.23-27, Nov.
1999.

[68] HOLM, W., ELTSEV, Y., RAPP, O. Paraconductivity atp thea and b axes in
YBa,CuwOy7.5 single-crystalPhysical Review BWoodbury, v. 51, n. 17, p. 11992-11995,
May 1995.

[69] KIM, J., GOLDENFELD, N., GIAPINTZAKIS, J., GINSBERGD. M. Magnetic-
field dependence of the critical dynamics of a sopeducting YBaCuO;.5 detwinned
single-crystalPhysical Review BNoodbury, v. 56, n. 1, p. 118-121, Jul. 1997.

[70] ROA-ROJAS, J., JURELO, A. R., COSTA, R. M., FERREI|R.. M., PUREUR, P.,
ORLANDO, M. T. D., PRIETO, P., NIEVA, G.. Fluctuah conductivity and the
dynamical universality class of the superconductiramsition in the high-Tc cuprates.
Physica C Amsterdam, v. 341-348, Parte Ill, p. 1911-1918yN200O0.

[71] BLATTER, G., FEIGEL'MAN, M. V., GESHKENBEIN, V. B.,LARKIN, A. I
VINOKUR, V. M. Vortices in high-temperature supencluctors.Reviews of Modern
Physics New York, v. 66, n. 4, p. 1125-1388, Oct. 1994.

[72] BORGES, H. A., CONTINENTINO, M. A. Pressure stunfythe paraconductivity of
high T, superconductors$olid State Commuyrv. 80, n. 3, p. 197-199, Oct. 1991.



Referéncias Bibliogrificas 140

[73] WANG, Q., SAUNDERS, G. A, LIU, H. J. et al. Eldchl resistance under pressure
in textured BiSnLCaCuyOg:y: Enhancement of the energy gap and thermodynamic
fluctuations.Physical Review BNoodbury, v. 55, n. 13, p. 8529-8543, Apr. 1997.

[74] SHEN, L. J., LAM, C. C., LI, J. Q. et al. Thermadynic fluctuation under high
pressure in Hg-1223 superconductdssiperconductor Science and Techno)dgystol,
v. 11, n. 11, p. 1277-1282, Nov. 1998.

[75] POMAR, A., DIiAZ, A., RAMALLO, M. V. et al. Measurements of
the paraconductivity in the a-direction wftwinned YBaCuwO;;5 single crystals.
Physica C Amsterdam, v. 218, n. 1-2, p. 257-271, Dec. 1993.

[76] LEE, W. C., KLEMM, R. A., JOHNSTON, D. CSuperconducting fluctuation
diamagnetism above (Tin YBaCwO;, La gSh CuQ,, and BpPhSrCaCuyOsg.s.
Physical Review Letter¥Voodbury, v. 63, n. 9, p. 1012-1015, Aug. 1989.

[777 OH, B., CHAR, K., KENT, A. D. et la Upper critical field,
fluctuation conductivity, and dimensionality of YEauO,;x Physical Review B
Woodbury, v. 37, n. 13, p. 7861-7864, May 1988.

[78] TORRON, C., DIAZ, A., JEGOUDEZ, J. et al. Measureseof the magnetic
susceptibility above the superconducting transitbiYBa,Cu;O75 single crystalsn the
weak magnetic field limit.Physica C Amsterdam, v. 212, n. 3-4, p. 440-450, Jul. 1993.

[79] KAPITULNIK, A., BEASLEY, M. R., CASTELLANI, C., DI CASTRO, C.
Thermodynamic fluctuations in the higl-perovskite superconductor&hysical Review
B, Woodbury, v. 37, n. 1, p. 537-540, Jan. 1988.

[80] ALLGEIER, C., HEISE, J., REITH, W. Magnetizatiotudies of the high temperature
superconductors LEuO,y and YBaCuO;y under hydrostatic pressurBhysica C
Amsterdam, v. 157, n. 2, p. 293-300, Feb. 1989.



Referéncias Bibliogrificas 141

[81] MURAKAMI, M. Melt Processed High-Temperature Superconductdsmgapore:
World Scientific, 1992.

[82] DIAS, F. T. Efeito Meissner Paramagnético e Magnetocondutivedaem
Supercondutores de YEBasO;.s TexturizadoPorto Alegre: Curso de Pds-graduacdo em
Fisica da UFRGS, 2003. Tese de Doutorado em Fisica.

[83] FABRIS, F. W. Magnetotransport properties and itheversibility line in ceramic
DyBa&CuwOy7.5. Physica G Amsterdam, v. 354, n. 1-4, p. 304-308, May 2000.

[84] ROJAS, J. R. Flutuagcbes nas Propriedades de Magnetotransporte de
Supercondutores de Alta Temperatura CritiParto Alegre: Curso de Pos-graduacédo em
Fisica da UFRGS, 1999. Tese de Doutorado em Fisica.

[85] ORLANDO, M. T. D., CUNHA, A. G., de MELLO, E. V. Let al. Effect of
hydrostatic pressure on HgEaCusOg:s superconductor doped with R&hysical
Review BWoodbury, v. 61, n. 22, p. 15454-15461, Jun. 2000

[86] de MELLO, E. V. L., ORLANDO, M. T. D., GONZALEZ, JL. et al. Pressure
studies on the pseudogap and critical temperatfrashigh-T superconductorPhysical
Review BWoodbury, v. 66, n. 9, p. 092504, 2002.

[87] GAO, L., HUANG, Z. J., MENG, R. L. et al. Studgf superconductivity in the
Hg-Ba-Ca-Cu-O systemPhysica C Amsterdam, v. 213, n. 3-4, p. 261-265, Aug. 1993.

[88] ROJAS, J. R.,, COSTA, R. M., PUREUR, P. et al. iRgittransition, coherence
transition, and the irreversibility line in granul@dBaCusO;.s. Physical Review By. 61,
n. 18, p. 12457-12462, May 2000.

[89] PUZNIAK, R., USAMI, R., ISAWA, K. et al. Supercouodting-state thermodynamic
parameters and anisotropy of HgBa..Cu,Oy by reversible magnetization
measurementsPhysical Review BNoodbury, v. 52, n. 5, p. 3756-3764, Aug. 1995.



Referéncias Bibliogrificas 142

[90] ARMSTRONG, A. R., DAVID, W. I. F., GAMESON, |. etl.a Crystal structure of
HgBaCaCuwOg.s at high pressure (to 8.5 GPa) determined by powadeutron
diffraction. Physical Review BNoodbury, v. 52, n. 21, p. 15551-15557, Dec. 1995

[91] BOUGRINE, H., HOUSSA, M., CLOOTS, R. et al. Traosgp properties of
HgBaCaCuO(1223) polycrystalline superconductorsSuperconductor Science and
TechnologyBristol, v. 11, n. 1, p. 128-132, Jan. 1998.

[92] ROA-ROJAS, J., PUREUR, P., FERREIRA, L. M. et #lall effect and longitudinal
conductivity in a HgsRe 18BaxCaCusOg.5 superconductor. Superconductor Science
and TechnologyBristol, v. 14, n. 11, p. 898-903, Nov. 2001.



