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Resumo

Neste trabalho foram realizadas medidas de transporte em campos
magnéticos aplicados no intervalo 0 < H < 18 T em supercondutores
granulares Sm,,CesCuO4y, x = 0.17 e 0.18, constituidos de ilhas
supercondutoras embutidas em uma matriz isolante e pertencentes a uma
transi¢do do tipo supercondutor-isolante (SI). Amostras que apresentam
coeréncia de fase supercondutora via acoplamento Josephson em temperaturas
abaixo de T mostraram ser sensiveis a aplicagdo de baixos campos
magnéticos (0 < H < 200 Oe) e os resultados de magneto-resisténcia R(T,H)
permitiram concluir que o movimento de vortices de Josephson € governado
por uma energia de ativagdo intergranular do tipo Uy(T,H) oc (1-T/T¢)(H ).
Foi ainda observado que a supressdo da fase do parametro de ordem
supercondutor ocorre preferencialmente nos contornos de grio nesses
supercondutores  granulares. Nas amostras constituidas de ilhas
supercondutoras isoladas e pertencentes ao lado dielétrico de uma transigéo
SI, observou-se um aumento abrupto na resisténcia elétrica R(T,H = 0) abaixo
da temperatura critica supercondutora T. A aplicagdo de campos magnéticos
intensos promove a supressdo da amplitude do pardmetro de ordem
supercondutor e resulta em uma magneto-resisténcia negativa em T < T,;.
Uma andlise quantitativa do excesso de resisténcia elétrica AR em T < T
revela que em 0.6 < (T/T) < 1, AR o (T/T)™* como previsto pela teoria semi-
fenomenologica de dois-fluidos. Em temperaturas (T/T,;) < 0.6, as medidas de
magneto-transporte mostraram ser sensiveis a alteragdes provocadas pela
aplicag8o de campo magnético na rede de vortices das ilhas supercondutoras.
Estas alteragGes sdo discutidas dentro do cenario de 6xidos supercondutores

que apresentam alta anisotropia.



Abstract

We have performed transport measurements in applied magnetic fields
as high as 18 T on granular superconductors of Sm,CeyCuO,y; x = 0.17,
0.18. These materials are comprised of small superconducting islands
embedeed in a non-superconducting host and belong to a superconductor-
insulator transition (SI). Transport properties of samples which show long-
range phase ordering through Josephson coupling below a given temperature
T, are very sensitive to applied magnetic fields as low as 200 Oe. The results
of magnetoresistance R(T,H) enabled us to conclude that dissipation due to
Josephson flux flow is governed by an intergranular activation energy given
by Uy(T,H) = ( l—T/Tc_i)(H'O'é). We have also observed that the phase of the
superconducting order parameter is depressed at intergranular regions or more
appropriately at the grain boundaries in these granular materials. In samples
that superconducting islands are essentially isolated, an abrupt increase of the
electrical resistance R(T,H) below the superconducting transition temperature
T, occurs. The application of high magnetic fields suppresses the amplitude of
the superconducting order parameter and an appreciable magnetoresistance
below T, is observed. A quantitative analysis of the excess of the electrical
resistance AR below T reveals that AR « (T/Tci)'4; 0.6 < (T/Ty) £ 1; as
predicted by the semi-phenomenological two-fluid theory of
superconductivity. At temperatures (T/T;) < 0.6 and under high applied
magnetic fields, transport measurements showed to be very sensitive to
changes in the dissipation of the vortex lattice of the isolated superconducting
islands. These changes are discussed within a scenario of high anisotropic

layered superconductors.



Agradecimentds

Ao Dr. Renato de Figueiredo Jardim, pela orientagdo deste trabalho e pela
importante contribui¢do a minha formagéo profissional.

Ao Dr. Alex Hugo Lacerda pela oportunidade da realiza¢do de medidas em altos
campos magnéticos durante meu estagio no Los Alamos National Laboratory,
NM, USA. '

Ao Dr. Stefano Spagna, Quantum Design, CA, USA, pela colabora¢do em
relagdo as medidas de magneto-resisténcia.

Ao Dr. Carlos Henrique Westphal, pelo incentivo e pela colaboragido durante a
realizagdo da parte experimental.

Ao Departamento de Engenharia de Materiais da Faculdade de Engenharia
Quimica de Lorena (DEMAR-FAENQUIL), pelo apoio técnico dispensado e
pela concessdo de meu afastamento parcial para a realizagdo deste trabalho.

A Paulo Atsushi Suzuki, pela colaboragdo na etapa de preparagdo das amostras
e nas medidas de difragcdo de raios-X.

A Carlos Yujiro Shigue, pela elaboragdo de alguns softwares necessarios para o
tratamento de dados.

A Marcia Tsuyama Escote, pelo companheirismo e constante apoio.

A Sarita Lea Montagna, do CTM-SP, pelo auxilio na etapa de caracterizacdo
microestrutural das amostras com o auxilio do microscopio eletronico de
varredura.

A Walter Soares de Lima e Olimpio Ribeiro da Fonseca Neto (IF-USP) pelo
suporte técnico durante a realizacdo dos experimentos.

A CAPES, em especial ao Programa PICDT, pela concessdo de uma bolsa
parcial.

Este trabalho foi financiado pelos Projetos FAPESP Nos. 93/4204-4, 96/8416-4
e 98/0019-1.



Lista de Figurés

Figura 1.1: Célula unitaria associada com os supercondutores (a) do tipo
p (LaiSry),CuOy (fase T); (b) do tipo p Lay, R,SryCuOy; (fase T*);
(c) do tipo n Nd,.«Ce,CuOy.y (fase T°).

Figura 1.2 : Transicdo resistiva de um filme homogéneo de Bi em
funcdo da sua espessura.

Figura 1.3 - Transi¢ao resistiva para um filme granular de Ga em funcio
da sua espessura [41]. As notacdes a, b ,¢ e d estdo definidas no texto.
Figura 1.4: Curvas p(T) de compostos policristalinos Sm;..Ce,CuOy.y
nos limites de: (a) supercondutividade global [13] e
(b) supercondutividade local.

Figura 1.1.1: C(Clusters aleatérios bidimensionais de grios
supercondutores [56].

Figura 1.1.2: p(T) para amostras policristalinas de Sm,.4Ce,CuO,.,, com
(@) x=0.15,(b) x=0.16, (¢) x=0.17 e (d) x = 0.18.

Figura 2.2.1: Fluxograma do processamento das amostras de
Sm, 33Ceq.17CuO;.y pelo método sol-gel.

Figura 2.8.1: Representacdo esquematica do sistema de medidas.

Figura 3.1.1: Fotomicrografia do composto Sm,gCej13CuOy4.y com
aumento de (a) 1000 vezes e (b) 2500 vezes.

Figura 3.2.1: p(T) para o Sm;sCepi5CuO,4., policristalino, em
T <250 K, campo magnético nulo e corrente de excitagio 10% pA.
Figura 3.2.2: R(T) para o composto Sm;Cep13CuOs, a campo
magnético nulo, para corrente de excitacdo de 1 mA.

Figura 3.2.3: R(T) para o composto Sm,;sCepi15CuQs, para
(@)0<H<100ee (b) 1.5 <H<4.5 Oe, para I, = 1 mA.

Figura 3.2.4: Curvas de InR em funcdo de 1/T, para I.x = 1 mA, para
0<H<5.5 Oe.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.
pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

2

10

11

15

20

32

38
42

43

44

45

47



Figura 3.2.5: Energia de ativagdo Uy(H), para I;x =1mA, T=42K,e
0.5<H<5.5 Oe.

Figura 3.2.6: log Uy xlogH, paralx<= 1 mA,em T=4.2 K.

Figura 3.2.7: Dados de U/U,,,x em func¢do de H/H,,, para o composto
Sm, g,Ceg 13CuO4.y, juntamente com os dados normalizados de U(H) para
o Nd, 35Ceg.15CuQO4., monocristalino [6].

Figura 3.2.8: Curvas de R(H) para o composto Sm; s,Ceg13CuQOs.y, em
T =42 K, para 1 £ I, < 5 mA, para (a) -200 < H < 200 Oe e
(b) -50 <H <50 Oe.

Figura 3.2.9: Curvas de R(H) para o composto Sm; ,Ceq.15CuQO,.y, para
0<H<200e,em T=4.2K,coml,=1,510e 18 mA.

Figura 3.2.10: R(H) para I, = 3 mA, para 0.1 <H <20 Oe.

Figura 3.2.11: Curva de H, em funcdo da corrente de excitagdo para
0.25<I,<18mA,em T=4.2 K. H, € definido no texto.

Figura 3.2.12: Curvas de R(H) para 0 < H < 180 Oe, nos sentidos
crescente e decrescente de H, em T = 4.2 K, para (a) I.x = 2 mA e
(b) Ix =3 mA.

Figura 3.2.12: Curvas de R(H) para 0 < H < 180 Oe, nos sentidos
crescente e decrescente de H, em T = 4.2 K, para (¢) [, = 4 mA e
(d) I, = 5 mA.

Figura 3.2.13: AR = (Ry — R.) em funcdo de H, H < 200 Oe, em
T=42K, paral <I, <5 mA.

Figura 3.2.14: AR(0) = R, em func¢do da corrente de excitagéo.

Figura 3.2.15: Representacdo do perfil de fluxo em um supercondutor
granular, segundo o Modelo de Estado Critico de Dois Niveis [12].
Figura 3.2.16: Curvas I-V no intervalo de corrente de excitacdo
0<Ix<50mA,emT=42K,(a) 0<H<500ee(b) 10<H<S50.

Figura 3.2.16.c: Curvas I-V no intervalo de corrente de excitagdo

I

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.
pag.

pag.

pag.

pag.

pag.
pag.

pag.

pag.

48

50
51

53

54

34
56

59

60

62

62
63

67

68



0 < I, <50 mA, em T = 4.2 K, para H = 50, 100, 150 & ~ 200 Oe.

Figura 3.2.17: Curvas I-V no intervalo de corrente de excitacdo
0<Ix<20mA,para0<H<50,em T=4.2K.

Figura 3.2.18: I;; (H) obtida a partir dos dados da tabela 3.2.4.

Figura 3.2.19: Curvas de log Vx log I, em T=4.2 K, para H < 50 Oe.
Figura 3.2.20: Curvas I-V para ambos os sentidos crescente e
decrescente da corrente de excitacdo no intervalo 0 < I, £ 50 mA, em
T=4.2 K, para (a) H= 0 Oe (b) H = 30 Oe.

Figura 3.2.21: Curvas I-V,em T = 4.2 K, tomadas em 0 < I, < 90 mA
para 0 < H < 15 Oe e, no intervalo 0 < [, < 50 mA para
50 <H <192 Qe.

Figura 4.1.1: Difratograma de raios-X obtido para o po de
Sm; 3Ceg 17CuO4., antes de ser prensado na forma de pastilhas.

Figura 4.1.2: Fotomicrografias com aumento de 2500 vezes das
amostras (a) S-116, (b) S-147, (¢) S-196 e (d) S-245.

Figura 4.1.3: Fotomicrografias com aumento de 7000 vezes das
superficies de fratura das amostras (a) S-147 e (b) S-245.

Figura 4.2.1: Curvas de M(T) do composto Sm;s3Ceg17CuOs.,
H = 20e para as amostras (a) S-116, (b) S-147, (¢) S-196 e (d) S-245.
Figura 4.2.2: Curvas de magnetizacdo FC e ZFC das amostras S-116,
S-147 e S-196, paraH= 7 T.

Figura 4.3.1: Resistividade elétrica a H = 0 T das amostras (a) S-116,
(b) S-147, (¢) S-196 e (d) S-245.

Figura 4.3.2: (a) R(T) e (b) M(T) para a amostra S-147.

Figura 4.3.3: Curvas de R(T) para a amostra S-147, para H=0 T, com
Ix = 10, 50, 100, 500 e 1000 pA.

Figura 4.3.4: R(T) para a amostra S-147 para diversos valores de campo

magnético aplicado no intervalo (a) 0<H<2Te(b) 0<H<8.8T.

I

pag.

pag.

pag.
pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.

pag.
pag.

pag.

68

69
72

75

76

84

85

86

88

90

91

92
94

95



14Y

Figura 4.3.5: Curva de R(T) para a ‘amostra S-147, | ~para pag. 96
H = 0 T, juntamente com a curva que representa a extrapolagdo a

menores temperaturas do comportamento de R(T) no estado normal.

Figura 4.3.6: AR(T,H) em funciio de (T/T)™ para a amostra S-147, pag.98
sendo 0.6 < (T/Ty) < 1,para(a) 0<H<1.75Te(b) 0<H<B88T.

Figura 4.3.7: AR(T,H) em funcdo de (T/T.)" para a amostra S-147, pag. 99
sendo 0.8 < (T/T;) < 1,para0<H<I1T.

Figura 4.3.8: AR(T,H) em fungio de (T/T)™ para a amostra S-147, pag.100
sendo 0.6 < (T/T;)<1,para<H<8.8T.

Figura 4.3.9: R(T) para diversos valores de campo magnético aplicado pag.101
no intervalo 0 < H < 18 T para as amostras (a) S-116 e (b) S-147.

Figura 4.3.9: R(T) para diversos valores de campo magnético aplicado pag.102
no intervalo 0 < H < 18 T para as amostras (c¢) S-196 e (d) S-245.

Figura 4.3.10: Curva de R(T) da amostra S-245, para H = 18 T, pag.104
juntamente com a curva que representa a extrapolagdo da resisténcia

elétrica do estado normal em temperaturas mais baixas.

Figura 4.3.11: AR em fun¢do de (T/Tci)'”4 para a amostra S-147, em pag.106
T/T < 0.6.

Figura 4.3.12: AR(T,H) em funcdo de (T/T.)""* para a amostra S-147, pag.107
para campos magnéticos no intervalo 9 <H <17 T.

Figura 4.3.13: AR(T,H) em fungéo de (T/Te) ™ para a amostra S-116, pag.108
sendo (T/T;) <1 para(a) H=0,3e17Te(b)3<H<17T.

Figura 4.3.14: AR(T,H) em fun¢éo de (T/T)""* para a amostra S-196, pag.109
sendo (T/T)<1para(a) 0<H<5Te(b) I0<H<I3T.

Figura 4.3.15: AR(T,H) em fungdo de (T/T.)™"" para a amostra S-245, pag.110
sendo (T/T)<1para(a) 0SH<18Te(b) 75<H<LIZT.

Figura 4.3.16.: Curvas de R(H) para a amostra S-116 para pag.114



(@) T=1.96,2.53¢e4K, (b) 10STS25Ke(c)-11 <T<L175K.
Figura 4.3.17.a: Curvas de R(H) para a amostra S-147 para
1.95<T<4K.

Figura 4.3.17: Curvas de R(H) para a amostra S-147 para
(b)12<[x<175Ke(c) 10<I, <25K.

Figura 4.3.18: R(T) para a amostra S-245 para valores fixos de campo
magnético nos intervalos (a) 0 <H<4Te(b)5<H<10T.

Figura 4.3.18: R(T) para a amostra S-245 para (¢c) H=12.5,14¢ 145 T
e(dH=15,155¢el16T.

Figura 4.3.18: R(T) para a amostra S-245 para (e) H=165¢e 17 T e
HH=175e18T.

Figura 4.3.19: R(T) para a amostra S-245, para H= 10 T.

Figura 4.3.20: R(T,H) — R(T,H = 0) em func¢éo da temperatura para a
amostra S-245 para(a) H=1,25e5Te(b)H=4,6e 8 T.

Figura 4.3.20: R(T,H) — R(T,H = 0) em fung¢fo da temperatura para a
amostra S-245 para(¢) H=10,125e 14 Te(d)H=14¢e 145 T.

Figura 4.3.20: R(T,H) — R(T,H = 0) em fun¢do da temperatura para a
amostra S-245 para (e) H=15,16e 17Te(ffH=17e 18 T.

Figura 4.3.21: Curvas de R(H) para a amostra S-245 em
@T=3,5¢10Ke(b)11.5<T<125K.

Figura 4.3.21: Curvas de R(H) para a amostra S-245 em
(¢)T=13e13.5Ke(d) T=14,14.5¢e 15 K.

Figura 4.3.21: Curvas de R(H) para a amostra S-245 em
()16 <T<19Ke(f)20<T<50K.

Figura 4.3.22: AR x (T/T,)"" para a amostra $-245, 145 <H< 18 T.
Figura 4.3.23: Diagrama de fases H versus T mostrando os dados de
Humax(T) relativos aos picos de dissipagdo da amostra S-245, juntamente

com os dados de He(T) para o Nd; g4Cep ;6CuO4., monocristalino.

pag.115

pag.116

pag.121

pag.122

pag.123

pag.126
pag.127

pag.127

pag.129

pag.131

pag.132

pag.133

pag.136
pag.137



Lista de Tabelas
Tabela 1.1: Principais familias de oOxidos supercondutores
conhecidos até 1988 e seus respectivos valores de Tg; [3].
Tabela 1.2: Temperatura critica (T;) e valores estimados do campo
critico superior (H,;) para os 6xidos supercondutores dopados com
elétrons [19-23].
Tabela 1.3: Valores estimados do comprimento de coeréncia (§) e
do fator de anisotropia (y) nos 6xidos supercondutores dopados com
elétrons [19-23].
Tabela 1.4:Valores estimados da profundidade de penetragdo (1)
nos oxidos supercondutores dopados com elétrons [21-23].
Tabela 1.5: Valores estimados do campo critico superior (H,,) para
os 6xidos supercondutores YBaCuO [21,26] e BiSrCaCuO [27,28].
Tabela 1.6: Valores estimados do comprimento de coeréncia (§) e
do fator de anisotropia (y) nos 6xidos supercondutores YBaCuO e
BiSrCaCuO [21, 26-32].
Tabela 3.2.1: Valores de Uj;(H) para 0.5 < H < 5.5 Oe, para
Ix = 1 mA. Os valores de U;(H) foram estimados a partir das curvas
de InR x 1/T.
Tabela 3.2.2: Valores encontrados para H; e correspondentes
valores de A, para correntes de excitagdo no Intervalo
025<]4<18mA,em T=4.2K.
Tabela 3.2.3: Valores de R, e Hgoss0ver Obtidos a partir das curvas
irreversiveis de R(H), para 0.5 < I <5 mA.
Tabela 3.2.4: Valores de corrente critica de Josephson, I, para
0 <H <30 Oe.
Tabela 3.2.5: Intervalos de corrente nos quais V = kI" e os

respectivos valores de n, de acordo com o campo magnético H.

VI

pag. 1

pag. S

pag. S

pag. S

pag. 6

pag. 6

pag. 49

pag. 57

pag. 61

pag. 66

pag. 72



Tabela 3.2.6: Intervalos de corrente para os quaié Vol

Tabela 4.3.1: Intervalos de temperatura para os quais
AR o (T/T4)™, para a amostra S-116.

Tabela 4.3.2: Intervalos de temperatura para os quais
AR o (T/Tg)™"*, para a amostra S-147.

Tabela 4.3.3: Intervalos de temperatura para os quais
AR o (T/T4)™", para a amostra S-196.

Tabela 4.3.4: Intervalos de temperatura para o0s quais
AR o« (T/T4)™"*, para a amostra S-245.

Tabela 4.3.5: Caracteristicas dos picos de dissipacdo da amostra
S-245, obtidas a partir da figura 4.3.18.

Tabela 4.3.6: Intervalos de temperatura em fung¢do do campo

magnético para os quais AR o (T/Tsy" para a amostra S-245.

VII

pag. 74
pag. 111

pag. 111

pag.112

pag. 112

pag. 125

pag. 135



INDICE

1. Introducio
1.1 Supercondutividade Global
Modelo de pseudo-spin aplicado a um supercondutor granular
Enfoque deste trabalho no limite de supercondutividade global
1.2 Supercondutividade Local
Teoria Semi-Fenomenoldgica de Dois Fluidos
Enfoque deste trabalho no limite de supercondutividade local

Referéncias

2. Procedimento Experimental

2.1 Sobre 0 método de preparacio de amostras
2.2 Preparacdo dos compostos Sm;.,Ce,CuOs.y
2.3 Caracterizagdo por difracdo de raios-X

2.4 Compactagdo das amostras

2.5 Sinterizacdo das amostras

2.6 Microscopia eletronica de varredura

2.7 Medidas de susceptibilidade magnética em func¢éo da temperatura

2.8 Medidas de transporte
Medidas de transporte no limite de baixos campos magnéticos
Medidas de transporte no limite de altos campos magnéticos

Referéncias

3. Propriedades de transporte no limite de baixos campos
magnéticos

3.1 Caracterizag@o microestrutural do composto Sm; g,Ceg 13CuO4.,

14
14

22
23
25
26

30
30
31
33
34
34
34
35
36
37
40
41

42

42



3.2 Propriedades de transporte
Curvas de R(T) para valores fixos de H
Curvasde R(H)em T=4.2K
Irreversibilidade nas curvas de R(H)
Curvas I-V para valores fixosde H em T =4.2 K
Conclusdes Preliminares

Referéncias

4. Propriedades de transporte no limite de altos campos magnéticos
4.1 Caracterizagfo estrutural e microestrutural do composto
Sml.83ceO.l7cuO4-y
4.2 Caracterizagdo magnética
4.3 Propriedades de transporte
Curvas de R(T) para valores fixos de H
Curvas de R(H) para valores fixos de T
Picos de dissipacdo da amostra S-245
Curvas de R(T) para valores fixos de H
Curvas de R(H) para valores fixos de T
Sobre a fusdo da rede de vortices
Picos de dissipagd@o da amostra S-245 e a fusdo da rede de vértices
Conclusdes Preliminares

Referéncias

5. Conclusoes Finais

43
43
52
58
65
79
82

84
84

87

90

90

113
120
120
130
140
141
144
147

150



1. Introducao

A descoberta da supercondutividade de alta temperatura critica em
compostos do tipo LaBaCuO por Bednorz e Miiller [1], em 1986, deu inicio a
uma nova geragdo de materiais supercondutores.

Até o final de 1988, sabia-se que os portadores de carga responsaveis
pela supercondutividade nestes compostos eram buracos moveis confinados aos
planos de CuO,, a estrutura basica desses novos materiais [2]. Na tabela 1.1 sdo
mostradas as principais familias de oOxidos supercondutores descobertas até

1988 e seus respectivos valores de temperatura critica supercondutora (T;) [3].

Material T (K) Ano
Ba,Las «CusOss.y, 30-35 1986
x=075el;y>0
(LagoBag; ),Cussal GPa 52 1986
YBa,Cu;07. 95 1987 J
Bi,Sr,Ca,Cu30 110 1988 \
T1,Ba,Ca,Cu;01 125 1988 J

Tabela 1.1: Principais familias de 6xidos supercondutores conhecidos até 1988
e seus respectivos valores de T [3].

A idéia de que todos os supercondutores de alta temperatura critica
(HTSC) eram do tipo p, ou seja, que os planos de CuO, eram dopados com
buracos, parecia ser um fator essencial para a existéncia da supercondutividade
nesses materiais. Por essa razdo, o anuncio da descoberta do primeiro
supercondutor dopado com elétrons, Nd, gsCep 15CuO4., (T ~ 25 K), em 1989
[4], causou grande impacto na comunidade cientifica. Logo em seguida a

descoberta de Tokura, Takagi e Uchida [4,5], varios trabalhos concluiram que
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os oxidos supercondutores do tipo n tem a formula geral Ln,,M;CuQO,,, onde
Ln = Pr, Nd, Sm, Eu; M =Ce, Th; 0.0 <x <0.2 [6-9].

Os supercondutores dopados com elétrons apresentam a estrutura
cristalina tetragonal T" [4], relativa ao sistema Ln,CuOQs.y, com pardmetros de
rede com valores tipicamente da ordem de a ~ 3.9 A e ¢ ~ 12.1 A [4] e grupo
espacial 14/mmm [10]. Esse sistema apresenta trés varia¢Ges estruturais, T, T* e
T, sendo que as estruturas cristalinas T e T* sdo associadas a supercondutores
do tipo p. Essas estruturas cristalinas sdo mostradas na figura 1.1 para fins de

comparagao.

® Cu
c O
O La, Nd

@ Sr

() (b) (c)

Figura 1.1: (a) Célula unitaria associada com os supercondutores do tipo p
(La;Sry),CuQy4 (fase T); (b) célula unitdria dos supercondutores do tipo p
LayxyR,SryCuO;4, onde R = Sm, Eu, Gd e Tb (fase T*). A fase T* ¢ uma
estrutura cristalina hibrida, sendo a parte superior da célula unitéria do tipo T e
a inferior do tipo T’; (c¢) célula unitaria dos supercondutores do tipo n
Nd,«CexCuOy., (fase T”). Os dtomos de La na estrutura cristalina da esquerda
sdo substituidos por atomos de Nd na estrutura cristalina da direita [3].

As estruturas cristalinas T* e T s8o constituidas por camadas
bidimensionais de CuO, com um ou dois atomos de oxigénio na posi¢éo apical
formando, respectivamente, piramides ou octaedros de Cu-O. A estrutura

cristalina T’, relacionada aos supercondutores do tipo n, consiste de planos de
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CuO; nos planos ab, nos quais os ions de cobre estdo no centro de um arranjo
quadrado de ions de oxigénio. Os planos condutores de CuO, sdo separados por
planos isolantes de Ln,0O, [4].

A diferenga entre as estruturas cristalinas T, T* e T’, quanto ao sinal dos
portadores de carga, estd relacionada ao processo de dopagem que converte o
sistema ndo dopado Ln,CuO,., em um supercondutor [3]. Por exemplo, para
induzir propriedades supercondutoras no sistema La,CuQO,., (estrutura cristalina
T) € preciso substituir uma pequena quantidade de La (trivalente) por Sr
(divalente), resultando em uma dopagem com buracos nos planos de CuQO,,
produzindo um supercondutor do tipo p. Para que o sistema Nd,CuO,,
(estrutura cristalina T’) torne-se supercondutor ¢ preciso introduzir Ce
(tetravalente) nos sitios do elemento Nd (trivalente), doando elétrons para os
planos de CuO,. A investigacdo das propriedades supercondutoras dos
compostos Ln,,CeyCuO4y (Ln = Pr, Nd, Sm, Eu; 0.0 < x < 0.2), tem
demonstrado que amostras com x = 0.15 usualmente apresentam maiores
valores de T.. Essa concentragdo do elemento dopante também maximiza os
valores de T,; para os supercondutores do tipo p, com estruturas cristalinas T e
T* [11,12,13]. Para os supercondutores do tipo n verifica-se que, além do
processo de dopagem, a remo¢do de uma pequena quantidade de oxigénio é
crucial para a indugdo da supercondutividade, indicando um aumento do
namero de portadores de carga através do processo de reducdo [4,14,15]. Os
supercondutores dopados com elétrons apresentam temperaturas criticas tao
altas quanto 25 K, como a obtida para o Pr; gsCeg ;5CuQO,.y, onde y ~ 0.02 [4].

Em fun¢do da dopagem anteriormente descrita, os supercondutores de
féormula geral Ln, M;CuOy., (Ln = Pr, Nd, Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 < x < 0.2)
foram classificados como supercondutores do tipo n, ou supercondutores
dopados com elétrons. Entretanto, posteriormente a sua descoberta, medidas de

transporte e de efeito Hall em monocristais de alta qualidade evidenciaram que
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ambos, buracos e elétrons, participam no tranéporte de carga destes oOxidos
supercondutores [16]. Atualmente, a existéncia de duas bandas associada aos
supercondutores do tipo n € bem aceita, porém ainda existem controvérsias
acerca da influéncia de cada uma delas nas propriedades de transporte e
supercondutoras desses 6xidos [17].

Devido a estrutura lamelar dos HTSC, constituida de planos de CuO,
altamente condutores, uma caracteristica comum a esses compostos € a alta
anisotropia. Nos HTSC os planos condutores de CuO, séo separados na dire¢éo
cristalografica ¢ por planos isolantes de Ln,O, [4]. Isto sugere um acoplamento
fraco entre os planos condutores, levando a um sistema anisotropico e
essencialmente bidimensional. Desse modo, acredita-se também que no estado
supercondutor o acoplamento entre os planos condutores ocorra via efeito
Josephson [18]. Em consequéncia desta estrutura, a profundidade de penetragéo
A, o comprimento de coeréncia & e os campos criticos dos HTSC séo também
anisotropicos. Nas tabelas 1.2-4 sdo apresentados os valores dos campos
criticos, comprimentos fundamentais e fator de anisotropia para os
supercondutores do tipo n [19-23]. Estes parametros, A e &, foram estimados a
partir dos valores de H(T), obtidos a partir de medidas de magneto-resisténcia
[19,20,23] e de magnetizagdo [21-23]. Nas referéncias 19, 20, 21 e 23, os
valores de  H(0) foram  estimados  utilizando-se a  relagdo
H(0) =- 0.69T(dH.,/dT), sendo dH.,/dT obtido em T ~ T,; [24]. Na referéncia
22, H(0) foi estimado a partir do ajuste da curva de H(T) a lei empirica
Heo(T) = Hep(0)(1-T/T)’? [25). Os demais parametros supercondutores foram
obtidos a partir dos valores de campos criticos, utilizando-se a teoria de
Ginzburg-Landau [19-23]. A anélise desses dados torna evidente que, para os
supercondutores dopados com elétrons, ndo existe um consenso quanto aos

valores dos parametros supercondutores fundamentais.
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Uma caracteristica interessante dos superéondutores do tipo n € que os
valores estimados para Hc,(0) sdo muito menores do que para a maioria dos
supercondutores do tipo p [22]. Para fins de comparacdo, na tabela 1.5 sdo
mostrados valores tipicos de Hc(0) para dois supercondutores do tipo p,
YBaCuO e BiSrCaCuO. A partir das tabelas 1.3 e 1.6 pode ser observado que o
valor estimado para £(0) // ab para os supercondutores do tipo n, da ordem de

80 A, é bem superior aos valores correspondentes estimados para esses 6xidos.

Composto Ref. | Ti(K) | H; (0)// ab(T) | H,, (0) Lab (T)
Nd1,34Ceo'16CuO4_y [19] 22.5 137 6.69
Sm1'85Ce0.15Cu04_}, [20] 11.4 28.2 5.23
Sm1,35Ceo.15CuO4_Y [21] 19.7 23.9 6.48
Prl _85C60_ 1 5CUO4_V [22] 19.2 / 7
Nd1_35Ceo,15CuOb, [23] 22 / /

Tabela 1.2: Temperatura critica (T,) e valores estimados do campo critico
superior (H.,) para os 6xidos supercondutores dopados com elétrons [19-23].

Composto Ref. £(0)//ab(A) | E(0)L ab (A) y
Nd1.34C60_16CUO4.y [19] 70.2 34 21
Sm1,85Ceo_15CuO4_y [20] 79 14.7 5
Sml.g5Ceo,15CuO4_y [2 1] 59.2 16.1 3.7
Pr1_85Ceo_15CuO4_y [22] 70 /
Nd1_85Ceo_15CuO4_v [23] 80 /

Tabela 1.3: Valores estimados do comprimento de coeréncia () e do fator de
anisotropia () nos 6xidos supercondutores dopados com elétrons [19-23].

Composto Ref. A (0)// ab A (0) L ab
Sm, gsCeq.15Cu04.y [21] 456 nm 1675 nm
Pr;.85Cep.15Cu04.y [22] 700 A /
Nd1_35Ceo‘15CuO4_y [23] 1100 + 300 A /

Tabela 1.4:Valores estimados da profundidade de penetracdo (A) nos 6xidos
supercondutores dopados com elétrons [21-23].



Composto Ref. H,,(0) // ab (T) H.(0) L ab (T)
YBaCuO [21,26] 674 122
BiSrCaCuO [27] 523 22
BiSrCaCuO [27] 2640 44
BiSrCaCuO [28] 1210 39

Tabela 1.5: Valores estimados do campo critico superior (H,,;) para os 6xidos

supercondutores YBaCuO [21,26] e BiSrCaCuO [27,28].

Composto Ref. E(0)//ab(A) | £ (0)Lab(A) Y
YBaCuO | [21,26,29,30] 16 3 5-10
BiSrCaCuO | [27,28,31,32] 15-38 0.2-1.6 55-250

Tabela 1.6: Valores estimados do comprimento de coeréncia (&) e do fator de
anisotropia (y) nos o6xidos supercondutores YBaCuO e BiSrCaCuO [21, 26-32].

A familia de 6xidos supercondutores do tipo Ln,MyCuOy., (Ln = Pr, Nd,
Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 < x < 0.2) apresenta caracteristicas interessantes, tanto
do ponto de vista estrutural e dos portadores de carga, como também quanto as
propriedades de transporte. Para os monocristais verifica-se que, em T > T, as
resistividades elétricas paralelas tanto aos planos de CuO, (p,) como ao eixo
cristalografico ¢ (p.) apresentam uma dependéncia da temperatura tal que
dp/dT > 0, ou seja, p(T) no estado normal possui cardter metélico [19].
Observou-se que a dependéncia da resistividade com a temperatura € melhor
expressa por uma relagdo do tipo p(T) = p, + AT? [33,34], explicada em termos
[33].

de um mecanismo de elétron-elétron

espalhamento do tipo
Comportamento bem diferente é observado para os supercondutores do tipo p,
onde p(T) em T > T, varia linearmente com a temperatura, o que ¢
caracteristico de um espalhamento baseado na interag@o elétron-fonon [33,34].
Em T < T, e na presenca de campos magnéticos observa-se que as transi¢des

resistivas dos supercondutores dopados com elétrons sdo mais estreitas que as



observadas nos supercondutores do tipo p. Este tipo de comportamento
assemelha-se ao observado nos supercondutores convencionais. Na presenca de
um campo magnético H paralelo ao eixo cristalografico ¢, o alargamento da
transi¢cdo supercondutora € mais pronunciado, com o deslocamento paralelo da
transi¢do supercondutora em diregdo a menores temperaturas com o aumento de
H [19,35]. Além das propriedades de transporte mencionadas acima, alguns dos
supercondutores dopados com elétrons Ln, M,CuOs, (Ln = Sm, Nd;
M = Ce, Th; 0.0 £ x < 0.2) apresentam coexisténcia entre supercondutividade e
magnetismo em baixas temperaturas (T < 5 K) [10,20,35,36].

As propriedades de transporte das amostras policristalinas dos
supercondutores do tipo n sdo bem diferentes das anteriormente descritas para
os monocristais. O processo de redugdo [4,14,15], essencial para o
desenvolvimento da supercondutividade nos ¢6xidos Ln, M,CuO,4, (Ln = Pr,
Nd, Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 < x £ 0.2) resulta em uma variagdo no teor de
oxigénio desses compostos de apenas 0.02 por formula. Isto sugere que as
regides supercondutoras sejam criadas apenas nas vizinhancas de onde o
oxigénio € removido [13]. Por essa razdo, as amostras policristalinas dos
supercondutores do tipo n sdo descritas como compositos, ou seja, materiais que
sdo constituidos de regides supercondutoras imersas em uma matriz isolante
[13]. De fato, as fragdes volumétricas supercondutoras calculadas nessas
amostras s30 muito pequenas, nunca maiores que 30% [13]. No estado normal
observa-se que p(T) aumenta com o decréscimo da temperatura, ou seja,
apresenta um comportamento semicondutor [37]. Isto significa que os contornos
de grio de amostras policristalinas de supercondutores do tipo n ndo apresentam
carater metélico e, portanto, determinam a natureza da resistividade elétrica do
estado normal nessas amostras [12]. Esta ¢ uma caracteristica tipica de um
sistema supercondutor granular. Entretanto, deve ser observado que os gréos

fisicos do material ndo sdo necessariamente os grdos supercondutores. Esses
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graos fisicos podem ser constituidos de péquenas ilhas supercondutoras
cercadas de material ndo supercondutor [13].

Supercondutores cldssicos com estrutura granular ha bastante tempo tem
sido investigados, como por exemplo os filmes finos de Al-Al,O; [38]. Nestes
filmes as particulas de aluminio s@o oxidadas de tal forma que o resultado final
sdo particulas pequenas de aluminio envolvidas por uma fina camada de Al,Os.
Quando essas particulas coalescem, € estabelecida uma jungdo SIS
(supercondutor-isolante-supercondutor) entre elas, do tipo Al-Al,0s-Al [38]. No
caso dos HTSC a granularidade assume um carater fundamental, devido ao
pequeno comprimento de coeréncia (~ 10 A) destes materiais, se comparados
aos supercondutores classicos (~ 10°-10° A) [39]. Isto faz com que a
supercondutividade nos HTSC seja altamente sensivel as imperfei¢des
estruturais de pequena escala, as quais podem causar a supress@o a nivel local
do parametro de ordem supercondutor [39]. Portanto, mesmo as amostras
monocristalinas dos HTSC possuem uma estrutura granular intrinseca. Devido a
isso, a investigagdo das propriedades de transporte nesses compostos tem
aumentado o interesse em sistemas supercondutores granulares e desordenados.

O entendimento de propriedades supercondutoras em sistemas
supercondutores desordenados € baseado na distingdo entre os limites de
desordem chamados de homogéneo e ndo-homogéneo [40]. O que determina a
fronteira entre estes dois limites € a razdo entre o comprimento de coeréncia
supercondutor (&) e o comprimento caracteristico de desordem (&y). Para
sistemas supercondutores com desordem em escala atomica, ou seja, &4 << &;, 0
meio supercondutor € considerado homogéneo. No limite oposto, para &4 >> &;,
os sistemas supercondutores sdo considerados ndo-homogéneos ou granulares.
Nesse limite, a morfologia do sistema supercondutor influencia fortemente as

propriedades supercondutoras [40,41].
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Experimentos utilizando filmes finos sdo bastante uteis para a
investigacdo de sistemas supercondutores desordenados. Pode-se investigar a
transicdo do estado isolante para o estado supercondutor e vice-versa, apenas
através da variacdo da espessura desses filmes. A transi¢do supercondutor-
isolante (SI) ocorre de forma muito diferente para os sistemas supercondutores
homogéneos e granulares, o que € um reflexo do comportamento do parametro
de ordem supercondutor [42] através dessa transicdo. O parametro de ordem
supercondutor, denotado como “W(r), foi introduzido dentro da teoria
fenomenoldgica de Ginzburg-Landau [42] para caracterizar o grau de
supercondutividade em um determinado ponto do material. |¥(r)| é definido
como sendo igual a zero para uma regido normal e igual & unidade para uma
regido supercondutora. W(r) €é tomada como uma fun¢do complexa e
interpretada como uma fung¢fo de onda para a supercondutividade, tal que
¥ = Ae“, onde a amplitude de ¥ € o gap supercondutor (A) e ¢ € a fase do
pardmetro de ordem supercondutor [42].

De volta aos filmes, na figura 1.2 sdo mostradas as curvas de R(T) para
diferentes espessuras de um filme homogéneo de Bi [41,43]. A partir dessa
figura observa-se que o filme supercondutor homogéneo exibe uma transi¢io
direta do estado isolante para o estado supercondutor com o aumento da
espessura do filme. No caso do Bi, a transi¢do SI ocorre para R ~ 6.5 kQ/[,
correspondente a um filme de espessura ~ 6.7 A [43]. De fato, verificou-se em
filmes de diferentes metais que o estado supercondutor somente ¢ atingido
quando o valor de resisténcia elétrica no estado normal estd abaixo de
~ 6.45 kQ/[1 [43]. Outra importante caracteristica de um sistema supercondutor
homogéneo diz respeito & variagdo da temperatura critica supercondutora T,; na
transicdo supercondutor-isolante. Neste sistema, observa-se uma diminui¢&o
sistematica de T.; com a diminuic¢do da espessura do filme. Este comportamento

pode ser observado na figura 1.2 quando a espessura do filme de Bi € diminuida
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a partir de 74.27 A. Essa variagdo em T implida também em uma variagdo do
gap supercondutor (A), uma vez que A € dependente de T;. De fato, a partir de
medidas de tunelamento observou-se que A e T, decrescem monotononicamente
através da transicdo SI, de forma que 2A/T; ~ constante [44]. Isto significa que
o desaparecimento da supercondutividade nesse sistema ocorre devido a

supressdo da amplitude do pardmetro de ordem ou do gap supercondutor [41].
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Figura 1.2 : Transi¢do resistiva de um filme homogéneo de Bi em fun¢do da
sua espessura [41,43].
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Contrastando com a transigdo SI em um sistema supercondutor
homogeéneo, na figura 1.3 € mostrada a transig&o resistiva para filmes granulares

de Ga [41] em fungdo da espessura.

10000k | Y .
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Figura 1.3 - Transicédo resistiva para um filme granular de Ga em fung¢éo da sua
espessura [41]. As notagdes a, b ,c e d estdo definidas no texto.

Como exemplificado na figura 1.3, na transi¢do SI de um sistema supercondutor
granular existe uma sucessdo de comportamentos fisicos distintos. Entretanto, o

valor de T; permanece constante durante toda a transi¢do, o que significa que o
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gap supercondutor € preservado através da tré.nsigﬁo supercondutor-isolante.
Partindo-se do estado de supercondutividade global (resisténcia elétrica zero), o
comportamento resistivo do sistema evolui para os estados metalico e de
supercondutividade local antes de atingir o estado isolante. Seguem abaixo as
principais caracteristicas de cada um desses comportamentos resistivos,
utilizando-se como exemplo as curvas de R(T) para filmes granulares de Ga
[41], as quais sdo mostradas na figura 1.3:

1) a supercondutividade global, exibida nas curvas entre a e b na figura
1.3, ¢ caracterizada por um estado de coeréncia de fase do parametro de ordem
supercondutor através do material. Nesse caso, mesmo que a fragdo volumétrica
supercondutora seja inferior ao limite de percolagdo, o acoplamento entre os
graos supercondutores ocorre em T < T, levando o composto para o estado de
resisténcia elétrica zero. Dependendo da natureza da matriz, este acoplamento
ocorre via efeito Josephson ou pelo efeito de proximidade, no caso de matrizes
isolantes ou metalicas, respectivamente [45]. Nesse limite, os efeitos de
flutuagdo de fase do pardmetro de ordem supercondutor sio dominantes e o
desaparecimento do estado de supercondutividade global ocorre devido a
supressdo da coeréncia de fase de longo alcance do parametro de ordem
supercondutor [41];

2) o estado resistivo caracterizado como metalico € aquele no qual ocorre
a diminui¢fo da resisténcia elétrica com o decréscimo da temperatura, em
T < T. Entretanto, o sistema ndo evolul para o estado de resisténcia elétrica
zero. Nesse caso, o sistema atinge um valor ndo-nulo de resisténcia elétrica que
persiste até temperaturas mais baixas. Na figura 1.3 esse comportamento da
transi¢do resistiva € observado nas curvas entre b € c;

3) o estado de supercondutividade local ou reentrante pode ser observado
nas curvas entre ¢ ¢ d na figura 1.3. Com a diminui¢do da temperatura, observa-

se uma queda parcial na resisténcia elétrica logo abaixo de T, seguida de um
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aumento abrupto na magnitude de R(T) até o limite de baixas temperaturas. Este
comportamento resulta em um minimo na curva de R(T) logo abaixo de T;.Com
a diminui¢do da espessura do filme, a queda de resisténcia elétrica em T = T
torna-se cada vez menos evidente, enquanto que o aumento de resisténcia
elétrica em T < T,; é cada vez mais abrupto;

4) ao término da transi¢do SI, o sistema evolui para o estado isolante
onde o processo de condugdo € ativado termicamente. Esta caracteristica de
R(T) é observada para os filmes de Ga [41] com espessura variando entre 12.17

e 12.95 A.

Os estados de supercondutividade local e isolante pertencem ao chamado
lado dielétrico da transicdo SI de sistemas granulares [46]. O regime dielétrico é
caracteristico de sistemas granulares nos quais a fragdo volumétrica da fase
isolante ou semicondutora € grande, tal como o que se observa quando
inclusdes metalicas sdo distribuidas em uma matriz isolante. Além disso, se a
fragcdo volumétrica supercondutora estiver abaixo do limite de percolagio e nio
for possivel o acoplamento entre os grdos supercondutores via efeito Josephson,
a condutividade elétrica sera pequena e ativada [46].

As propriedades acima descritas para sistemas descontinuos classicos tem
sido investigadas em um amplo espectro de sistemas bi (2D) e tridimensionais
(3D) tais como: filmes de In (2D) [46,47], filmes ultra-finos de Sn (2D) [48],
filmes granulares de Al-Ge (2D) [49], filmes de Pb e Bi (2D) [43], filmes finos
de MoC (2D) [50], particulas metalicas prensadas (3D) [51] e aluminio granular
(3D) [52].

Neste trabalho investigou-se o comportamento de compostos
Sm, ,Ce,CuOy,.y, x = 0.17 e 0.18, em dois limites da transigdo SI, ou seja, a

supercondutividade local e a supercondutividade global, respectivamente.
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Os comportamentos resistivos dos compostos Srhz_XCeXCuO4-y, x =0.17 ¢ 0.18,
nestes dois limites sdo mostrados na figura 1.4. No limite de supercondutividade
global (figura 1.4(a)) foram investigadas as correlacbes de fase do parametro de
ordem supercondutor devido ao acoplamento Josephson, o qual é altamente
sensivel a baixos campos magnéticos (H < 200 Oe) e varia¢des na corrente de
excitagdo [3]. No limite de supercondutividade local (figura 1.4(b)), investigou-
se a influéncia da amplitude do parametro de ordem supercondutor sobre o
comportamento resistivo do sistema, mediante a aplicacdo de altos campos
magnéticos (H < 18 T). Para melhor clareza de apresentagdo, os limites de
supercondutividade local e global dos compostos Sm;..Ce,CuO,y, x = 0.17 ¢

0.18, serdo discutidos separadamente.

1.1 - Supercondutividade Global

No inicio dos anos 90, o aprimoramento das técnicas de preparagdo de
amostras policristalinas dos supercondutores dopados com elétrons [54]
possibilitou um consideravel avango na investigagdo das suas propriedades de
transporte, principalmente no limite da supercondutividade global [12,13,55].
Nesse limite, o objetivo deste trabalho foi investigar mais profundamente as
correlagoes de fase do pardmetro de ordem supercondutor nesses compostos, em
continuidade ao que foi desenvolvido basicamente até a metade dessa década.

Segue abaixo uma descrigdo sucinta do modelo de pseudo-spin aplicado
aos supercondutores granulares. Com base nesse modelo, serdo apresentados os
motivos da escolha do composto Sm,s,Cep3CuQOs, para o estudo das

correlagdes de fase do parametro de ordem supercondutor.

Modelo de pseudo-spin aplicado a um supercondutor granular
Em um sistema consistindo de regides supercondutoras fracamente

conectadas, ou mesmo isoladas, as supercorrentes ndo podem fluir de uma
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Figura 1.4: Curvas p(T) de compostos policristalinos Sm,.,CeyCuOs.y nos
limites de: (a) supercondutividade global [13] e (b) supercondutividade local
[53].
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regifio para a outra e, a priori, ndo existe correlago entre as fases do parametro
de ordem supercondutor [42] entre essas regides. Porém, quando essas regides
sdo acopladas de algum modo que permita a passagem das supercorrentes de
uma regido para outra, como por exemplo, via efeito Josephson, observa-se o
aparecimento de uma correlagdo entre as fases do pardmetro de ordem
supercondutor nessas regides. A partir dai o sistema torna-se efetivamente uma
Unica regido supercondutora. Dentro desse contexto, o comportamento dos
supercondutores granulares pode ser descrito por um modelo denominado de
pseudo-spin [45,56,57]. De acordo com esse modelo, cada ilha supercondutora
adquire um gap ou pardmetro de ordem a medida que a temperatura diminui
abaixo da temperatura critica T, caracteristica dessas ilhas. A amplitude desse
gap ¢ fixada pelas caracteristicas de cada ilha, porém sua fase € variavel,
dependendo do tipo de acoplamento entre ilhas. Dessa forma, o pardmetro de
ordem supercondutor apresenta um comportamento andlogo a um sistema XY
de spins em 3 dimensdes e de duas componentes [45,56].

Em campo nulo, em T = T, tal que T < T, o fraco acoplamento entre as
ilhas supercondutoras atua como uma interagcdo ferromagnética entre os spins.
Ou seja, a T = Ty as fases dos gaps adquirem ordem de longo alcance. Formam-
se entdo clusters de ilhas supercondutoras no material com o estabelecimento de
loops de jungdes Josephson (veja figura 1.4.(a)). Um cluster é definido como
uma regido de coeréncia de fase no supercondutor.

Para um composto suficientemente desordenado € razodavel admitir uma
grande distribuicdo de areas de loops de jungdes Josephson [55,58], como
esquematicamente mostrado na figura 1.1.1 [56]. A aplicagdo de um campo
magnético afeta fortemente os fracos acoplamentos entre as ilhas
supercondutoras. Sendo V; = A, e®) o parametro de ordem da i-ésima ilha
supercondutora, o sistema € descrito pelo seguinte hamiltoniano de spin-glass

x-y [45,56]:
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H='ZJij CcOos (d)i -d)_i-—Aij) | (111)
onde J;; = energia de acoplamento entre as ilhas supercondutoras.

H=Vx4 (1.1.2)

A_:—jjz.d , (1.13)

sendo dg (2.07 x 107 G.cm?) o quantum de fluxo elementar e a integral tomada
ao longo de uma linha unindo as ilhas supercondutoras i ¢ j.

Quando um quantum de fluxo magnético penetra em um /oop de jun¢des
Josephson, estabelece-se um estado de frustra¢fo, ndo sendo possivel encontrar
um estado ordenado de fases que minimize todas as energias de ligagdo
simultaneamente neste /oop. Ou seja, alguns acoplamentos sdo do tipo
ferromagnético, enquanto outros tendem a alinhar os spins em angulos
diferentes de zero. A frustragdo ¢ produzida pelos fatores de fase A;; definidos
pela equacdo (1.1.3), que suprimem a coeréncia de fase entre as ilhas que
constituem o Joop [56]. O minimo campo magnético H necessario para induzir

frustragdo em tal loop € dado por:

=% (1.1.4)

onde ¢, é o quantum de fluxo supercondutor e 4 ¢ a area do loop de jungdes
Josephson. Se os /oops tem éreas aleatdrias e sdo aleatoriamente orientados com
respeito ao campo magnético aplicado, em campos magnéticos suficientemente

fortes, a frustracdo sera uniformemente distribuida através do composto. Para
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campos magnéticos maiores, a distribuicdo de frustracio devera atingir a
saturacdo. A partir dai, 2 medida que o campo magnético varia, os diversos
loops mudam de uma configura¢do para outra, na tentativa de encontrar uma
configuracdo de fases de equilibrio. Cada mudanga de configura¢do ¢é
acompanhada de uma mudanga, por exemplo, na magnetizacdo do sistema.
Assim, a resposta do sistema dependera da relacdo entre a sua taxa de relaxagdo
e a frequéncia com que o campo magnético é variado. Este comportamento leva
a diferencas entre as susceptibilidades magnéticas ac e dc, o que € caracteristico
de um sistema de vidro de spins [45,56]. Como consequéncia, deve-se esperar
também um comportamento distinto nas curvas de grandezas macroscopicas,
como a resistividade elétrica, obtidas em processos field cooled (FC) e zero-

field-cooled (ZFC) [55].

Figura 1.1.1: Clusters aleatorios bidimensionais de graos supercondutores [56].

Em um processo FC, o compdsito € resfriado a partir de uma temperatura
relativamente alta (T > T), na presen¢a de um campo magnético aplicado. A

medida que o composito € lentamente resfriado, as fases do pardmetro de ordem
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supercondutor buscam uma configura¢do proxima ao equilibrio para aquele
campo em uma dada temperatura. Em tal configuracdo, espera-se uma menor
magnitude da resistividade elétrica e uma transi¢éio para o estado de resisténcia
elétrica zero em mais altas temperaturas [59]. O processo caracterizado como
ZFC ¢ aquele no qual a amostra ¢ resfriada lentamente, na auséncia de campo
magnético. Neste caso, a configuragdo inicial das fases do pardmetro de ordem
supercondutor € aquela do estado de equilibrio a campo zero, isto €, todas as
fases sdo paralelas. Quando o campo magnético ¢ aplicado em baixas
temperaturas, o composito ndo consegue acessar estados de mais baixa energia
como em um processo FC. Estes estados de mais alta energia correspondem a
uma maior resistividade elétrica do composito, permitindo que o estado de

resisténcia elétrica zero seja obtido em mais baixas temperaturas [59].

Enfoque deste trabalho no limite de supercondutividade global

Os objetivos deste trabalho ficam mais claros apos a visualizagdo das
curvas de resistividade elétrica em fun¢do da temperatura, p(T), dos compostos
policristalinos Sm,.«Ce,CuQO,.y, 0.15 < x < 0.18 [13], mostradas na figura 1.1.2.
Em temperaturas menores que a ambiente, esses compostos apresentam um
comportamento semicondutor caracteristico de um composito supercondutor
com uma matriz isolante, como mostrado na figura 1.4(a) (ver pagina 15). Com
a diminuicdo da temperatura, esses compostos apresentam a chamada dupla
transi¢do supercondutora, ja que a transi¢do supercondutora ocorre em duas
temperaturas diferentes, T, e T,. Essas duas temperaturas de transi¢do sdo
indicadas na figura 1.1.2 para a amostra com x = 0.18. A dupla transi¢do
supercondutora do composto Sm;.,Ce,CuQO,.y (0.0 < x < 0.2) pode ser analisada
de acordo com o modelo de pseudo-spin para supercondutores granulares
[45,56,57]. A primeira queda na resistividade elétrica do composto, a qual

ocorre em uma temperatura de transi¢do superior Tg;, € atribuida ao
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Figura 1.1.2: Resistividade elétrica em fungdo da temperatura em amostras
policristalinas de Sm,.Ce,CuQOy.y, para (a) x = 0.15, (b) x =0.16, (¢) x =0.17 e
(d) x = 0.18. A temperatura de transi¢do supercondutora das ilhas T e a
temperatura de acoplamento Josephson T estdo indicadas em (d). Estdo
também assinaladas mudancas na corrente de excitacdo em todas as curvas [13].

desenvolvimento da supercondutividade em regides isoladas do material.
Porém, devido a baixa fragdo volumétrica supercondutora desses compostos,
inferior ao limite de percolagdio (~ 30 %) [12], observa-se apenas uma queda
parcial na magnitude de p(T) nesta primeira transi¢do. Abaixo de T, observa-se
um notavel plateau na resistividade elétrica do composto que se estende até
uma temperatura de transigéo inferior, T Este comportamento € uma indicagdo
de que, em T < T < T, o composto € constituido por uma colec¢do de ilhas

supercondutoras imersas em uma matriz isolante. Em T = T, ocorre a segunda
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transi¢do, que leva o composto, eventualmente, ao estado de resistividade
elétrica zero, via acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras. De
fato, o que ocorre em T € uma transi¢do a partir de um estado de incoeréncia de
fases, no qual as fases do pardmetro de ordem supercondutor nas diferentes
ilhas sdo aleatérias, para um estado onde existe ordenamento de fases de longo
alcance, como descrito acima no modelo de pseudo-spin [45,56,57].

Ainda de acordo com a figura 1.1.2, observa-se que a concentragdo de Ce
afeta fortemente o valor de T, enquanto que o valor de T € praticamente o
mesmo para todos os valores de x no composto Sm,.,Ce,CuQOy,, (0.0 <x <0.2).
De fato, a separagdo entre T; e T para esse composto pode ser controlada pela
dopagem com Ce [12]. Esta € uma caracteristica muito interessante, pois, sendo
T, suficientemente menor que T, € possivel variar os pardmetros
termodinamicos T e H, de modo a investigar somente as correlagoes de fase do
pardmetro de ordem supercondutor que sdo desenvolvidas abaixo de T. Em
temperaturas proximas de T e campos magnéticos suficientemente baixos, €
possivel investigar tais correlagdes de fase, sem afetar a amplitude do parametro
de ordem (ou gap supercondutor) que se desenvolve em T, No caso do
composto Sm,.xCe,CuOy.,, x = 0.18, o0 valor de T,; € ~ 8 K e a separagdo entre
Teie Ty € cerca de 10 K, a maior de toda a série. Essa grande diferenca entre Tg;
e T; torna o composto Sm,sCeg13CuQO,, um candidato ideal para a
investigacdo do acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras nesses
compostos. Neste caso, isto € possivel trabalhando-se em temperaturas abaixo
de T~ 8 K, o que € relativamente facil do ponto de vista experimental. Quanto
ao valor de campo magnético aplicado, é preciso garantir que este nao
ultrapasse o valor do campo critico inferior H,, das ilhas supercondutoras no
composto. No limite de baixas temperaturas, este valor é de aproximadamente

900 Oe [21,22]. Deste modo, € possivel efetuar medidas estaticas ou dindmicas
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em campos magneéticos de até ~ 500 Oe sem qﬁe seja afetado o gap das ilhas
supercondutoras.

No capitulo 3 serdo apresentadas os resultados das medidas de R(T,H)
para o composto Sm; g,Ceq13CuQs.y, no limite de baixos campos magnéticos

(<200 Oe), pequenas correntes de excitagdo e baixas temperaturas, T < Tj;.

1.2 - Supercondutividade Local

No estado normal as amostras policristalinas dos supercondutores tipo n
sdo constituidas por ilhas metalicas isoladas em uma matriz isolante [13]. O
mecanismo de condugdo € ativado termicamente, ou seja, € governado pelo
tunelamento de elétrons entre as ilhas metalicas [13]. Em T = T as ilhas
tornam-se supercondutoras e, com a diminui¢do da temperatura, a concentracio
de elétrons normais diminui com a formacao dos pares de Cooper. Nao sendo
possivel o acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras, a diminui¢ao
da densidade de elétrons normais leva a um aumento abrupto da resisténcia
elétrica no composto em T < T,;. Um dos objetivos desse trabalho foi investigar
este comportamento observado em amostras policristalinas do supercondutor
dopado com elétrons Sm; g3Ce 17CuQ,.y, pertencentes ao lado dielétrico [46] de
uma transicdo SI. Essas amostras apresentam supercondutividade local em
T < T, como mostrado na figura 1.4(b) (ver pagina 15).

A vpartir da Teoria Semi-Fenomenologica de Dois Fluidos (TSFDF) [3] €
prevista a dependéncia com a temperatura da densidade de elétrons normais em
um supercondutor, em T < T. Portanto, os resultados dessa teoria sdo muito
importantes para o entendimento das propriedades de transporte do composto
Sm; 33Cep 17Cu04.y no limite de supercondutividade local. Em seguida, sdo entéo
apresentados os principais resultados da Teoria Semi-Fenomenologica de Dois
Fluidos, essenciais para a discussdo dos resultados experimentais mostrados no

capitulo 4.
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Teoria Semi-Fenomenologica de Dois Fluidos

Quando um supercondutor € resfriado abaixo de T, elétrons normais
comecam a se transformar em super-elétrons ou pares de Cooper. De acordo
com a Teoria Semi-Fenomenologica de Dois Fluidos [3], nesta condi¢do o
supercondutor € constituido de dois fluidos ndo interagentes: um fluido de
elétrons normais e outro de elétrons supercondutores.

Ambas as densidade de elétrons normais (n,) e a de super-elétrons (ng)
sdo evidentemente dependentes da temperatura, sendo que a soma destas

densidades ¢ a densidade total de elétrons de condugio n, ou seja,
n, (T)+n,(T)=n , (1.2.1)
onde em T =0 tem-se que n, (0)=0,n; (0)=neem T>> T, n=n,.

Da teoria de Ginzburg-Landau [3], o comprimento de penetragdo A(T) do

supercondutor pode ser descrito por:

z(n:x(o{l_[%] 1 . (1.2.2)

4] N

Na equagdo 1.2.2 A(0) € dado por

,1(0)=[ ’"J : (1.2.3)

onde: e = carga do elétron, m = massa do elétron, u, = permeabilidade do

espago livre e ny = densidade de super-elétrons. Assumindo-se que a equagio
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1.2.3 ¢ valida em qualquer temperatura T < T, a partir dessa equacdo pode ser

escrito:
1/2
m
/‘L(T) = [W} . (1 .24)

A partir das equagdes 1.2.3 e 1.2.4 a razdo entre n; e n pode ser escrita da

seguinte forma:

n, _| A0)
- {MT)J _ (1.2.5)

De 1.2.2 e 1.2.5, a dependéncia da temperatura de n, é dada por:

T 4
- ,{1 -[TJ ] . (1.2.6)

n ~ n[—lI . (1.2.7)

Portanto, de acordo com a TSFDF [3], a partir da equagdo 1.2.7 conclui-
se que a propor¢do de elétrons que permanece no fluido normal abaixo de T;
deve variar de acordo com (T/Tg)*. A partir deste resultado pode-se inferir no
intervalo de temperatura T < T,; como deve ser o comportamento de R(T) de um
supercondutor granular no chamado regime dielétrico [46]. Nesse caso, em

T < T, a diminui¢do da densidade de elétrons normais, segundo a equacéo
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1.2.7, acarreta um aumento na resisténcia elétrica do composto que ¢é

proporcional a (T/T¢)™.

Enfoque deste trabalho no limite de supercondutividade local

Em sistemas granulares, o desenvolvimento da supercondutividade pode
levar a um extremo aumento na resisténcia elétrica desses compostos em T < T
[46]. Esse comportamento, observado para um composito polimero-metal e
também para filmes de indio e de chumbo [46], foi explicado em termos da
TSFDF [3] por Adkins e colaboradores [46].

Neste trabalho investigou-se uma série de amostras policristalinas do
composto  Sm; g3Ce)17Cu0,.y, nas quais também observou-se um abrupto
aumento de R(T) abaixo de T, como mostrado na figura 1.4.b. Sabe-se que a
aplicagdo de campos magnéticos suficientemente altos pode causar a supressdo
do gap supercondutor nas regides supercondutoras do material. Como o gap
supercondutor é proporcional a densidade de super-elétrons ou pares de Cooper
[42], com a supressdo do gap deve ocorrer um aumento na densidade de
elétrons normais, causando uma diminui¢cdo na resisténcia elétrica do composto,
como previsto pela Teoria Semi-Fenomenologica de Dois Fluidos [3]. Com este
objetivo, foram obtidas as curvas de R(T,H) para as amostras do composto
Sm; g3Cep17Cu0yq,, em campos magnéticos de até 18 T. Desse modo, foi
possivel investigar a aplicabilidade da TSFDF [3] para o comportamento

resistivo dessas amostras no intervalo de temperatura T < T;.
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2- Procedimento Experimental

2.1- Sobre o método de preparacio de amostras

O procedimento para obtengdo de compostos supercondutores dopados
com elétrons Ln, ;M;CuO,., (Ln = Nd, Pr, Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 < x £0.2)
[1] envolve duas etapas: (a) substituicdo do elemento Ln por Ce ou Th no
composto Ln,CuQOy., de estrutura T’ [1] e (b) reducdo do material resultante.
Para a obtencdo de amostras de boa qualidade sdo necessarios uma efetiva
difusfo de Ce na estrutura T’ e uma certa uniformidade na remocio de oxigénio
durante o processo de reducao [2].

A difusdo do cério na estrutura Ln,CuQO,., ¢ muito dificil quando se
utilizam os respectivos 0xidos elementares como materiais de partida (método
cerdmico tradicional de preparagdo de amostras) [3]. Isto se deve a baixa razdo
de difusdo atomica do cério na matriz de Ln,CuO,., em temperaturas abaixo de
~ 1050 °C, a temperatura eutética tipica desta familia de compostos [4]. Neste
caso, para uma completa difusdo do cério na estrutura € necessario promover a
sinterizagdo assistida por uma fase liquida (~ 1100 °C). Nestas condicoes,
apesar da boa difusdo do cério na estrutura, os gréos resultantes apresentam
composi¢do estequiométrica ndo-homogénea. Normalmente, a sinterizacio
assistida por uma fase liquida resulta na formacdo de amostras com gréos
maiores e baixa porosidade [5]. Deste modo, a remocdo de oxigénio durante o
processo de redugéo ndo ocorre de modo uniforme, resultando em um gradiente
na concentracdo de oxigénio através da amostra [5].

Uma rota alternativa para a obteng@o de amostras de boa qualidade dos
compostos Ln, ;M;CuQOy., (Ln = Nd, Pr, Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 £x <0.2) ¢
aquela que utiliza o método quimico denominado de sol-gel [2,6]. Este método
permite a obtencio de um precursor altamente homogéneo, a nivel atdbmico, do

ponto de vista da distribuig@o catidnica (Ln, Ce, Th e Cu) [2]. Os po6s obtidos
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através do método sol-gel apresentam também uma maior reatividade pelo fato
de serem constituidos por particulas bastante pequenas (maior superficie
especifica). Com isto, amostras homogéneas e de alta qualidade podem ser
obtidas em um intervalo de tempo mais curto e utilizando temperaturas de
sinterizacdo mais baixas do que as utilizadas no método tradicional [2].
Consequentemente, mesmo em temperaturas mais baixas que a eutética, ocorre
uma maior difusdo do cério na estrutura Ln,CuOs.y [2,6].

A porosidade final das amostras sinterizadas a partir de pos obtidos pelo
método sol-gel [2,6] depende da temperatura de sinterizacdo. Se a sinterizagdo é
realizada abaixo da temperatura de formagéo de uma fase liquida, as amostras
apresentam maior porosidade. Esta maior porosidade residual tem a vantagem
de permitir uma distribui¢do anidnica (O) mais homogénea através da amostra
durante o processo de reducdo. Finalmente, através do método sol-gel [2,6] é
possivel controlar o tamanho de gréo final das amostras através da temperatura
de sinterizacdo, propiciando um melhor controle microestrutural das ceramicas
resultantes.

Devido as vantagens acima descritas para a obtencdo dos compostos
Ln;. MxCuOs.y (Ln = Nd, Pr, Sm, Eu; M = Ce, Th; 0.0 < x < 0.2) pelo método
sol-gel [2,6], este foi o método escolhido para a obtencdo dos compostos de

Sm, «CexCuOy.y, com x = 0.17 e 0.18, investigados nesse trabalho.

2.2- Preparac¢iao dos compostos Sm;_ Ce,CuQOy.y

Nesta segcdo ¢ descrito o procedimento de preparacdo de amostras
policristalinas de Sm, g3Ceq;7CuQs.y pela técnica sol-gel [2,6], cujas principais
etapas sdo mostradas na figura 2.2.1. Para isto, quantidades
estequiometricamente apropriadas de Sm(NO;);.6H,O, (NH4),Ce(NOs)s €
Cu(NO;),.3H,0 foram pesadas para a obtengdo de aproximadamente 7g de
Sm; 53Ceq 17CuO4.y.
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Reagentes
Sm(NO3)3.6H,0 (15.210 g)+ (NH4),Ce(NO3)¢ (1.742 g)+
Cu(NOs),.3H,0 (4.518 g)

Dissolug@o em agua destilada (110 ml), etileno-glicol (67.2 g)
e acido citrico (12.481 g)

Aquecimento sob agita¢do magnética para a obtengdo do gel:
120 °C/ 5h

Evaporacao do excesso de agua:
150 °C/ 7h

Calcinacao e formacgédo do composto:
500 °C/ 14h + 700 °C / 6h+ 950 °C / 46h

Homogeneizagdo e difusdo do Ce:
950 °C / 48h

Prensagem uniaxial a frio:
116, 147,196 e 245 MPa

Sinterizagao:
980 °C / 48h /a0 ar

Reduc¢io em atmosfera inerte (950 °C / 18h / He), seguida de resfriamento até
temperatura ambiente (2h)

Figura 2.2.1: Fluxograma do processamento das amostras de Sm; g3Ce 17CuOs.,
pelo método sol-gel.

O grau de pureza dos reagentes fornecidos pela Johnson Matthey € de 99.5 %
para o (NH,),Ce(NO3)s e de 99.999% para o Sm(NO3);.6H,0 e Cu(NO;),.3H,0.

Em um beaker de 500 ml, estes reagentes foram dissolvidos em ~ 110 ml de
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agua, juntamente com 12 g de acido citrico. Sob agitacdo magnética e baixas
temperaturas (T < 50 °C), o acido citrico € completamente dissolvido em poucos
minutos. Em seguida foram adicionados 67 g de etileno-glicol e a solugdo
resultante (de coloracdo turquesa) foi aquecida a 120 °C / 5h, também sob
agitagdo magnética. Nesta etapa, ocorre a decomposicdo dos nitratos e a
evolugdo de NO, € frequentemente observada. Ao final desse processo, a
solucdo torna-se coloidal e o gel € formado. Apds esta etapa o gel € transferido
para um cadinho de alumina, o qual € colocado sobre uma placa quente. Com a
evaporacdo do excesso de agua, sob aquecimento a 150 °C / 7h, ocorre um
processo de igni¢cdo espontdnea e a transformacfo do gel em po. Este po é
calcinado em uma mufla em temperaturas de até 950 °C para a formagdo do
composto desejado. Para a homogeneizagdo e completa difusdo do cério €
necessario um tratamento térmico adicional a 950 °C / 48h.

O po resultante foi moido durante 1 h em um moinho de bolas modelo
Retsch, fabricado pela Brinkmann. Apds a moagem, retirou-se uma pequena
quantidade de pd para a caracterizagdo por difragdo de raios-X. Finalmente, o
pé foi prensado na forma de pastilhas, as quais foram submetidas a um processo
de sinteriza¢do e posterior redugdo. Estes processos sdo descritos em maiores

detalhes nas se¢des seguintes.

2.3- Caracterizacio por difracao de raios-X

Apos a etapa de homogeneizagéo e difusfo do cério, o p6 resultante foi
caracterizado por meio da difrag@o de raios-X com o auxilio de um difratdmetro
Philips, modelo PW1710, equipado com monocromador e filtro de Ni, instalado
no Departamento de Engenharia de Minas da Escola Politécnica (USP).
Utilizou-se uma radia¢do Cu-Ka, com comprimentos de onda K,; = 1,54060 A
e Koo = 1,54439 A. Os difratogramas de raios-X foram obtidos no intervalo de

20 £ 26 < 80°, passo angular de 0.05° e tempo de aquisi¢do de até 10 s.
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2.4- Compactac¢ao das amostras

Amostras de compostos Sm; 3Ce17CuQO,.y foram compactadas em uma
matriz de ago-carbono temperada, com didmetro interno de 15 mm, utilizando
uma prensa hidraulica marca Schulz, modelo PHS, com capacidade méxima de
15 tf, instalada no DEMAR-FAENQUIL. As amostras foram compactadas sob
quatro diferentes pressdes de compactagdo: 116, 147, 196 e 245 MPa.

Por convengdio, as amostras provenientes das pastilhas submetidas as
diferentes pressGes de compactagdo serdo identificadas como S-116, S-147,

S-196 e S-245, respectivamente.

2.5- Sinterizacio das amostras

A sinterizagdo das pastilhas cilindricas foi realizada em um forno
resistivo tubular, aquecido por meio de uma resisténcia espiralada de Kanthal-1,
de fabricag¢do prdopria do DEMAR-FAENQUIL. O tratamento térmico de
redugdo do teor de oxigénio necessario para a indugdo de supercondutividade
nas amostras, foi realizado sob fluxo de arg6nio (99.999 % de pureza), em um
forno tubular resistivo Lindberg modelo 55035A, com controlador de
temperatura, rampas de aquecimento e resfriamento, modelo 847, instalado no

IF-USP.

2.6- Microscopia eletronica de varredura

A caracteriza¢do microestrutural das amostras foi realizada com o auxilio
de um microscépio eletrénico de varredura JEOL, modelo JXA-6400, instalado
no CTM, Sdo Paulo. A analise morfologica utilizou imagens geradas por
elétrons secundarios (SEI- secondary electron image), com aumentos no
intervalo de 1000-7000 vezes, para evidenciar aspectos microestruturais tais
como a topologia e a porosidade das amostras. As amostras foram fraturadas e

entdo recobertas com um filme de ouro utilizando-se dois equipamentos para
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deposigdo de filmes: um sputtering Bal-Tec, modelo SCD 050, instalado no
Departamento de Engenharia de Minas (POLI-USP) e um sputtering Balzers-
Union, modelo SCD 040, instalado no IPEN. O sputtering Bal-Tec foi utilizado
para recobrir a amostra S5-245 com um filme de ouro apds um tempo de
exposigdo de 80 s, sob vacuo de 2x10 mbar. As demais amostras também
foram recobertas com um filme de ouro utilizando-se o sputtering Balzers, com

tempo de exposi¢do de 60 s, sob vacuo de 5.0 x107 mbar.

2.7 - Medidas de susceptibilidade magnética em funcio da

temperatura

Foram obtidas curvas de susceptibilidade magnética das amostras do
composto Sm, g3Ce17CuQO,., utilizando-se um magnetometro de amostra
vibrante Foner e um squid da Quantum Design, modelo MPMS-XL. Estas
curvas foram obtidas pelos processos zero-field-cooled (ZFC) e field-cooled
(FC).

No processo ZFC, as amostras s2o resfriadas a partir do estado normal até
~3.5 K, em campo magnético nulo. Quando a temperatura de 3.5 K ¢ atingida, o
campo magnético é aplicado e a curva de susceptibilidade magnética € tomada
durante o aquecimento da amostra. Para o processo caracterizado como FC, essa
curva € obtida durante o lento resfriamento da amostra a partir do estado
normal, na presenca de campos magnéticos.

As curvas de susceptibilidade magnética foram obtidas sob campos
magnéticos da ordem de 2 Oe, para a determinagdo da fragdo supercondutora
das amostras. Estas curvas também foram obtidas para H = 7 T para verificagéo
do ordenamento anti-ferromagnético da sub-rede dos ions Sm* em baixas

temperaturas.
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2.8 - Medidas de transporte

O presente trabalho trata da investigag@o das propriedades de transporte
de Sm,.,Ce,CuOs.y, x = 0.17, 0.18, no limite de baixos (0 < H < 200 Oe) e altos
campos magnéticos (0 < H < 18 T). No limite de baixos campos magnéticos
foram investigadas amostras de Sm, g2Ce15CuQOy.y [7], preparadas a partir de
precursores sol-gel [2,6]. As amostras de Sm,33;Ce;7CuO,, obtidas com
diferentes graus de compactagdo foram investigadas no limite de altos campos
magnéticos.

As medidas de transporte foram efetuadas utlizando-se o método das
quatro pontas ac e dc. Todas as amostras foram cortadas na forma de
paralelepipedos com aproximadamente 2x2x8 mm’ com o auxilio de uma
cortadeira de baixa velocidade modelo Isomet, da Buehler. Os contatos elétricos

foram colocados nas amostras de acordo com o seguinte procedimento:

a) um filete de ouro coloidal foi depositado em quatro regides em uma
das faces das amostras (bright brushing gold);,

b) cada amostra foi entdo tratada termicamente a 300 °C por 3 minutos
para a transformacéo dos filetes em filmes de ouro sobre o material;

¢) em seguida, quatro fios (Cu e/ou Pt) foram fixados sobre os filmes de
ouro utilizando-se epoxy de prata,

d) o conjunto foi entdo submetido a um novo tratamento térmico a 150 °C
por 5 minutos. Ao final desse processo, a resisténcia elétrica das amostras
resultou no minimo dez vezes menor que a obtida antes da colocagdo dos
contatos (em temperatura ambiente).

Para facilitar a apresentag@o dos resultados, a descri¢do das medidas de
transporte serd subdividida em dois itens, o primeiro referente ao limite de
baixos campos magnéticos e o segundo referente ao limite de altos campos

magnéticos aplicados.
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Medidas de transporte no limite de baixos campos magnéticos

O campo magnético foi gerado por uma bobina de cobre, refrigerada a
agua, capaz de gerar no maximo 450 Oe, com uma variacdo maxima de campo
de 0.5 % para uma distancia de ~ 60 mm a partir do centro do enrolamento. A
constante da relagdo campo-corrente desta bobina é igual a 103.75 Oe/A. A
bobina de cobre foi alimentada por uma fonte de corrente e tensdo Keithley,
modelo 228A. O monitoramento da corrente que passa no enrolamento foi feito
a partir da medida da tens@o em um shunt (DALE NH-25, 25 W, 0.2 Q), ligado
em série com a bobina, por um multimetro Keithley modelo 196. Devido as
caracteristicas da fonte de corrente Keithley 228 A e da bobina de cobre, o
maximo campo magnético que pode ser gerado foi de ~ 200 Oe. Através de um
programa de aquisi¢do de dados foi possivel determinar o incremento de
corrente com que a bobina foi carregada. Foram utilizados dois incrementos de
corrente para o carregamento da bobina: 0.001 e 0.005 A em um intervalo de
tempo de 3s, o que equivale a uma variagdo de campo magnético aplicado de
0.1 e 0.5 Oe no mesmo intervalo de tempo, respectivamente.

O suporte de amostras foi inserido em um criostato de cauda, cuja parte
inferior encontrava-se inserida no bore da bobina de cobre. A amostra foi fixada
ao porta-amostras de tal forma que o campo aplicado fosse paralelo ao sentido
de aplicagdo da corrente de excitagdo, fornecida por uma fonte de corrente
Keithley modelos 220 ou 224. Proximo a amostra posicionou-se um sensor de
temperatura tipo Cernox. Este sensor foi escolhido em funcdo de ser pouco
sensivel a variacdo do campo magnético aplicado. O termdémetro foi alimentado
por uma corrente de excitagdo de 0.1 mA, fornecida por uma fonte de corrente
Keithley modelos 220 ou 224. As tensdes sobre a amostra e o sensor de
temperatura foram lidas por um nanovoltimetro Keithley modelo 181 e por um
multimetro Keithley modelo 182, respectivamente. Na figura 2.8.1 € mostrada

uma representagdo esquematica do sistema de medidas acima descrito.
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Figura 2.8.1: Representagcdo esquematica do sistema de medidas utilizado nas
medidas de transporte no limite de baixos campos magnéticos.

Para o composto Sm; s,Ceg15CuOs.y, utilizando-se o sistema de medidas
anteriormente descrito, foram obtidas curvas de resisténcia elétrica em funcéo

1o campo magnético, R(H), resisténcia elétrica em fun¢io da temperatura, R(T),
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e de tensdo em func¢fo da corrente de excitag:ﬁo; I-V.Todas essas curvas foram
obtidas apos o resfriamento da amostra a partir do estado normal até T = 4.2 K,
sob campo magnético nulo. Em geral, as medidas efetuadas em temperatura fixa
de 4.2 K tiveram o propdsito de evitar efeitos de auto-aquecimento da amostra.

As medidas de R(H) foram realizadas no limite de baixos campos
magnéticos, 0.5 < H < 200 Oe, em uma temperatura fixa de 4.2 K, utilizando-se
valores de corrente de excitagdo (I) no intervalo 0.5 < I, < 18 mA. Para
valores de I, no intervalo 0.5 < I., £ 5 mA, as curvas de R(H) foram obtidas no
sentido crescente e decrescente do campo magnético aplicado, com um
incremento de 0.5 Oe no intervalo de tempo de 3 s. O ramo da curva de R(H)
para o campo magnético no sentido decrescente foi obtido imediatamente apos
0 campo magnético ter atingido o seu valor maximo (~ 200 Oe) no sentido
crescente.

As curvas de R(T), foram obtidas com I, = 1 mA, para valores de campo
magnético H no intervalo 0 < H < 10 Oe. A variagdo de temperatura foi obtida
utilizando-se um enrolamento de manganina nas extremidades do suporte de
amostras.

As curvas [-V foram obtidas para valores de campo magnético no
intervalo 0 < H <200 Oe, em uma temperatura fixa de 4.2 K. Os incrementos da
corrente de excitacdo utilizados foram de 0.1 e 0.25 mA para curvas I-V com
corrente maxima de 50 e 90 mA, respectivamente. Para alguns valores de campo
magnético aplicado, as curvas [-V foram obtidas tanto no sentido crescente
como no sentido decrescente da corrente. As curvas [-V obtidas com a corrente
no sentido decrescente foram obtidas imediatamente apos a corrente aplicada ter

atingido seu valor maximo no sentido crescente.
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Medidas de transporte no limite de altos Icampos magnéticos

As medidas de magneto-resisténcia R(T,H) do composto
Sm; 83Ceo 17Cu04y em campos magnéticos de até 8.8 T e temperaturas tdo
baixas quanto 4.2 K, foram realizadas utilizando-se um equipamento do tipo
PPMS (Physical Properties Measurements System) da Quantum Design,
instalado na Quantum Design, CA, USA. Foram empregadas densidades de
corrente de excitagdo variando no intervalo 6x10° < J < 1x10? A/em?, com a
corrente de excitagdo perpendicular ao campo magnético aplicado.

Para medidas de R(T,H) em campos magnéticos tdo altos quanto 18 T,
utilizou-se um magneto supercondutor de 20 T da Oxford, instalado no Los
Alamos National Laboratory, NM - USA. As amostras foram posicionadas no
porta-amostras de tal forma que o sentido de aplicagdo do campo fosse
perpendicular a corrente de excitagdo. As densidades de corrente de excitagdo
utilizadas, fornecidas por uma ponte de resisténcia AC, modelo LR-700, da
Linear Research, foram da ordem de 10 A/cm’ para as amostras S-116 e S-147
e 107, 10* e 10° A/em? para a amostra S-245. O porta-amostras, inserido em
uma cdmara de variacdo de temperatura, permitiu que as amostras fossem
resfriadas até 2.5 K, medidas por um termometro do tipo Cernox, calibrado em
campos magnéticos de até 18 T. O controle de temperatura foi feito por um
equipamento modelo DRC-93C da Lake Shore. As curvas de resisténcia elétrica
em fungdo da temperatura R(T), no intervalo 2.5 < T < 200 K, foram realizadas
para valores fixos de campo magnético de até¢ 18 T. Curvas de resisténcia
elétrica em fun¢@o do campo magnético R(H), no intervalo 0 < H < 18 T,
também foram obtidas. Algumas curvas de R(H) foram obtidas nos sentidos

crescente e decrescente do campo magnético.
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3- Propriedades de transporte no limite de baixos campos

magnéticos: 0 <H <200 Oe

3.1-Caracterizac¢io microestrutural do composto Sm; 5,Ceo;sCuQ,,

A observagdo da superficie de fratura com o auxilio de um microscopio
eletronico de varredura, utilizando imagens de elétrons secundarios, foi a melhor
maneira de caracterizar a microestrutura do material. Esta técnica permite
observar a topologia da superficie de fratura e identificar detalhes referentes ao
processo de sinterizagdo, tais como a morfologia dos poros e o grau de
densifica¢do do material.

A figura 3.1.1 mostra a superficie de fratura da amostra do composto
Sm, 5,Ce18Cu04.y sob diferentes aumentos. De um modo geral, a amostra
apresenta baixa porosidade. Pode-se observar a presenga de planos de clivagem,
caracteristicos em superficies de fratura de materiais frageis. Poros esféricos
isolados sdo observados, indicando que o material atingiu o estadgio final da

sinterizagdo. O tamanho de grdo d estd compreendido no intervalo

1 £d <10 um, aproximadamente.

Figura 3.1.1: Fotomicrografia da superficie de fratura da amostra do composto
Sm, ;,Ce.13Cu04.y com aumento de (a) 1000 vezes e (b) 2500 vezes.
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3.2 - Propriedades de transporte

Curvas de R(T) para valores fixos de H

O supercondutor granular Sm, g,Ce;3CuQO4., descrito na pagina anterior
foi caracterizado por medidas de resistividade elétrica em fungdo da temperatura
p(T). Na figura 3.2.1 € apresentada a curva de resistividade elétrica para esse
composto supercondutor em temperaturas abaixo de 250 K, a campo magnético
nulo, evidenciando seu comportamento semicondutor para o estado normal.
Com a diminuigdo da temperatura este composto atinge o estado de
supercondutividade global, apresentando uma dupla transi¢do supercondutora

destacada na figura 3.2.2, onde s3o indicadas as temperaturas T ~ 20 K e

T = 9 K definidas na introdugéo.

12 . : : : : , —

10r

H=00Ce 1

ooo oo

Figura 3.2.1: Resistividade elétrica em fungdo da temperatura p(T) para o
Sm; 5,Ceg 15Cu04., policristalino, em T < 250 K, campo magnético nulo e
corrente de excitagdo 10° pA.
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Figura 3.2.2: R(T) para o composto Sm, g,Cej5CuOy4., a campo magnético
nulo, para corrente de excitagdo de 1 mA, com destaque para a dupla transi¢éo
supercondutora, através da indicagfo de T; e Tg;.

Na figura 3.2.3 s@o apresentadas as curvas de R(T) para o
Sm, g2Ceg.18Cu0y.y policristalino, para diversos valores de campo magnético
aplicado no intervalo 0 < H < 10 Oe e I, = 1 mA. A partir dessa figura
observou-se que, em temperaturas T < Ty ~ 9 K a aplicagdo de campos
magnéticos altera fortemente a forma das curvas de R(T) para o composto
Sm, ,Ce15Cu04., causando o alargamento da transi¢éio resistiva. Semelhante
alargamento da transi¢do resistiva nesse composto foi obtido com a variagdo da
corrente de excita¢do [1], o que torna evidente que o acoplamento Josephson
entre as ilhas supercondutoras do material desenvolve-se abaixo de T~ 9 K. O
entendimento dos resultados mostrados na figura 3.2.3 requer consideragdes
acerca da morfologia da amostra e da forma como ocorre a penetragdo de campo

magnético em supercondutores granulares. Acerca deste ponto ¢ sabido que
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Figura 3.2.3: R(T) para o composto Sm; 32Ce 1sCuQO4y para (a) 0 <H<10Oe ¢
(b) 1.5<H<4.5 Oe, para [, = 1 mA.
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esses compostos sdo constituidos de ilhas supercondutoras imersas em uma
matriz isolante. Quando o campo magnético € aplicado a uma amostra resfriada
em condi¢des ZFC, ele penetra inicialmente e preferencialmente nas regides
isolantes do material, ou seja, nas regides de contorno de grdo do material
policristalino. Neste caso, 0 maximo campo magnético aplicado ao composto
Sm; 8Cep 15CuO4.y (~ 10 Oe) é muito menor do que o valor estimado do campo
critico inferior H¢;(0) ~ 900 Oe das ilhas supercondutoras neste composto [2,3].
Consequentemente, as ilhas supercondutoras do composto Sm; s,Ceg5CuQOy.,
ndo sdo afetadas por campos magnéticos da ordem de 10 Oe. Por outro lado, a
perda da coeréncia de fase em regides conectadas pelas super-correntes resulta
na penetragdo de vortices de Josephson no material. Neste regime, os /oops de
super-correntes atuam como centros de aprisionamento para esses vortices.
Entretanto, devido a flutuacdes térmicas, € inevitavel a dissipag@o associada ao
movimento dos vértices de Josephson nas regides de fraco aprisionamento. Com
o aumento da temperatura essa dissipacdo aumenta consideravelmente e o
resultado final é o observado nas curvas de R(T) da figura 3.2.3, ou seja, um
aumento apreciavel na magnitude de R(T).

Para os HTSC comumente se verifica um alargamento da transicio
resistiva em funcdo do campo magnético aplicado, mesmo em amostras
monocristalinas de boa qualidade [4]. Essa largura da transicdo resistiva nio ¢
governada somente pela orientacdo relativa entre campo magnético e corrente,
mas também por mecanismos de dissipag@o independentes da forga de Lorentz,
os quais tem sua origem na flutuacdo da fase do pardmetro de ordem
supercondutor. O alargamento da transicéo resistiva para os HTSC ¢ tal que

pode ser descrito por uma lei do tipo Arrhenius:

R(T,H,I) = Roexp[-U(T,H,D/ksT] (3.2.1)
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a qual é tipica do modelo de dissipagdo que pressupde arraste de fluxo [5], onde
U(T,H,I) € uma energia de ativagio.

No estudo das correlagdes de fase do pardmetro de ordem supercondutor
para o composto Sm;gCepsCuOsy, um dos objetivos deste trabalho foi
investigar como se processa a transi¢cdo do estado de coeréncia de fase global
para o estado resistivo nesse composto. A partir da figura 3.2.3(a) € evidente que
um campo aplicado de 7.5 Oe ja ¢ suficiente para que o material apresente
resisténcia elétrica ndo nula, ainda que T = 4.2 K. A partir das curvas de R(T)
para valores fixos de campo magnético no intervalo 0 < H < 5.5 Oe, foram
obtidas as correspondentes curvas de InR versus 1/T, as quais s@o mostradas na

figura 3.2.4.
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Figura 3.2.4: Curvas de InR em funcdo de 1/T, para I, = 1 mA, para diversos
valores de campo magnético aplicado no intervalo 0 < H < 5.5 Oe.
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A partir dessa figura observou-se a linearidade de InR em fungéo de 1/T para o
composto Sm; g;Ce 13CuO4.y, €m um certo intervalo de temperatura. A partir da

equagdo 3.2.1 o comportamento de R(T) pode ser escrito:

InR = InR, + (-Uy/kg)(1/T) (3.2.2)

onde U; é a energia de ativacdo intergranular ou de Josephson. Portanto, a
linearidade das curvas de InR x 1/T para o composto Sm, gCeg ;5CuO4.y em um
certo intervalo de temperatura, confirma que o alargamento de R(T) em funcdo
de H para esse composto pode ser atribuido a dissipacdo causada por arraste de
fluxo, relativo aos vortices de Josephson. A partir da inclinagdo das retas de
InR x 1/T mostradas na figura 3.2.4 € possivel estimar a energia de ativacéo
intergranular ou de Josephson U; para o composto Sm;g:Ceg13CuQO4.y,
utilizando-se a equagdo 3.2.2. Os valores calculados de Uj;(H) encontram-se na

tabela 3.2.1. A figura 3.2.5 mostra a correspondente curva de U;(H).
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Figura 3.2.5: Energia de ativagdo Uj(H), para I = 1 mA, T = 42 K, e
0.5<H<5.5Oe.
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H (Oe¢) Uj(meV)
0.5 32.69
0.75 27.77
1.0 21.16
1.25 20.39
1.5 14.25
1.75 14.31
2.0 11.23
2.25 11.24
2.5 10.04
2.75 8.78
3.0 8.12
3.25 8.2
3.6 6.92
4.0 5.8
4.5 5.28
5.0 5.56
5.5 4.51

Tabela 3.2.1: Valores de Uy(H) para 0.5 < H £ 5.5 Oe, para I, = 1 mA. Os
valores de Uj(H) foram estimados a partir das curvas de InR x 1/T.

A partir da figura 3.2.5 observou-se que existe uma grande variagdo de
Uy(H) até cerca de 3 Oe, seguido de um decréscimo suave de Uj(H) para maiores
valores de campo magnético aplicados. Na figura 3.2.6 ¢ mostrada a curva de
logU; x logH. A partir do ajuste linear dos pontos dessa curva constatou-se que
U(H) < H?C.

A dependéncia do campo magnético obtida para Uy(H) deve refletir o
mecanismo de aprisionamento de fluxo magnético. No caso em questdo, a
energia de ativagdo Uj(H) deve ser relacionada ao potencial de aprisionamento
de fluxo retido nas regides intergranulares. De fato, como dito anteriormente, o
méaximo valor de campo magnético aplicado é muito inferior ao valor estimado
de H,, para as ilhas supercondutoras nesses compostos (H.; > 500 Qe) [2,3], no

limite de baixas temperaturas.
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Figura 3.2.6: log U; x log H, para I.,= 1 mA, em T = 4.2 K. A partir do ajuste
linear dos pontos de log Uj x log H constatou-se que U(H) oc H®.

E interessante observar que uma dependéncia U(H) o« H*¢ foi encontrada
por L. Fabrega e colaboradores [6,7]. investigando o movimento de vortices de
Abrikosov em monocristais de Nd; gsCeg15CuO,., € Pr, 4.Ce, ;CuOs.y, usando-se
técnicas de susceptibilidade ac. Para o Nd, gsCej ;5CuO,., monocristalino, U(H)
decresce de 140 a 20 meV, para uma variagdo de campo magnético de 0.08 a2 T
[6]. A titulo de comparagdo, na figura 3.2.7 s@o mostrados os dados de U/Up,y,
em fungdo de H/Hp, para o composto Sm;g,Ceq13Cu0,.,, juntamente com os
dados normalizados de U(H) para o Nd, ssCe:CuQO,4, monocristalino [6]. A
partir dessa figura observou-se a similaridade formal de UjyH) para o
Sm; 8,Ceq 15Cu0,, e 0 Nd, 35Ceq.15CuO,., monocristalino [6]. Uma inspegio
mais cuidadosa dessa figura mostrou que o comportamento de U/U.(H/Hpay)
para os dois compostos € essenclalmente o mesmo para altos campos

magnéticos, ou 0.2 < H/H,, < 1.
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Figura 3.2.7: Dados de U/Up, em fun¢do de H/H,,. para o composto
Sm; ,Ce15CuOy,.,, juntamente com os dados normalizados de U(H) para o
Nd, g5Ce.15CuO4., monocristalino [6].

Na regido de baixos campos, H/Hp.x < 0.2, essas curvas ndo sdo mais
coincidentes, porém preservam o mesmo comportamento, isto €, U oc H ¢ De
acordo com o modelo de Vinokur e colaboradores [8], a dependéncia de
U(H) o« H%® para os monocristais pode ser entendida como o movimento
dissipativo de vortices de Abrikosov na fase liquida. Segundo a referéncia 8,
existem dois regimes diferentes de movimento dissipativo para a fase de liquido
de vortices. Acima de uma certa temperatura Tg, o liquido de vértices evolui
para um estado ndo aprisionado (corrente de fluxo) e eventualmente o material
atinge o estado normal. Em T < Tk, o liquido de vortices ¢ governado por um
mecanismo termicamente ativado, para o qual a resistividade elétrica tem a
forma p = p,exp(-U,/T). Porém, a energia de ativacdo Uy ndo depende de um

potencial de aprisionamento como na teoria de arraste de fluxo convencional.
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Nesse caso Uy (oc H'?) tem sua origem no movimento viscoso do liquido de
vortices, provavelmente consequéncia do embaragamento (entanglement) dos
vortices. Porém, deve ser frisado que no caso do monocristal, U(H) refere-se ao
movimento termicamente ativado de vortices de Abrikosov. P(;rtanto, em se
tratando de vortices de Josephson, € preciso ter muita cautela para assumir que
Uj(H) oc H* represente um comportamento similar ao anteriormente descrito
para o monocristal. Isto decorre do fato de que os vortices de Josephson ocupam
um volume significativamente maior, por varias ordens de magnitude, em
comparacdo com os vortices de Abrikosov, sendo entdo sujeitos a diferentes

mecanismos de aprisionamento [9].

Curvasde RH)em T =42 K

Dando continuidade 2 investigacdo das propriedades de transporte do
Sm; 5,Cep 1sCuOy., policristalino, foram obtidas curvas de R(H) para esse
composto, para 0 < H < 200 Oe. Essas curvas foram tomadas em 4.2 K, para
valores de corrente de excita¢do no intervalo 0.25 <1, £ 18 mA. A amostra foi
mantida em banho de hélio durante as medidas de R(H) para evitar problemas de
auto-aquecimento.

A figura 3.2.8 mostra as curvas de R(H) para o composto
Smj §2Ceg15Cu0,.,, para 1 < I < 5 mA, no intervalo de campo magnético
—200 < H < 200 Oe. A partir dessa figura observou-se a perfeita simetria dessas
curvas em relacdo a H = 0, atestando uma boa qualidade das medidas efetuadas.
Algumas curvas de R(H) com [, < 18 mA sdo mostradas na figura 3.2.9, para
campos magnéticos de até 20 Oe.

A partir das figuras 3.2.8-9 observou-se que, partindo-se com a amostra
no estado supercondutor, o aumento em H resulta em uma transi¢do para o
estado resistivo. Esta transicdo ocorre para o valor de campo magnético

identificado como H,, como mostrado na figura 3.2.10.
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Figura 3.2.9: Curvas de R(H) para o composto Sm; 3:Ceq ;5CuQ,.,, no intervalo
de campo magnético 0 <H <20 Oe,em T =4.2 K, paral, = 1,5,10 e 18 mA.
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Figura 3.2.10: R(H) para I., = 3 mA, para 0.1 < H < 20 Oe. H, ¢ o valor de
campo magnético aplicado para o qual temos a intersec¢do das retas A e B.
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Apds essa transi¢do, existe um substancial aumento na magnitude de R(H) no
composto. De fato, para H > Hy existe um pequeno intervalo de campo
magnético para o qual R(H) «« H e, para H >> H,, R(H) «< H'. De acordo com
Barber e Dynes [10], Jardim e colaboradores [11], H, pode ser identificado
como o valor de H para o qual um guantum de fluxo é envolvido por uma area
maxima para a qual existe coeréncia de fase supercondutora. Esta area ¢ dada
por A = ¢,/Hy, onde ¢, é o quantum de fluxo supercondutor (2.07x10'7 G.cm?).

No caso de amostras policristalinas do composto Sm,,Ce,CuOy,, a
interpretacdo fisica de Hy ndo ¢ facil, ja que existe uma larga distribuicdo de
areas para as quais existe coeréncia de fase supercondutora. Devido a
morfologia desses compostos supercondutores granulares, a aplicagdo de
pequenos campos magneéticos afeta grandes areas do material e,
consequentemente, a resisténcia elétrica total do composto, como observado nas
figuras 3.2.8 e 3.2.9. Aumentando-se o campo magnético, pequenas areas sao
afetadas e a resisténcia elétrica no composto atinge um valor de saturacdo para
H ~ 200 Oe. Para este valor de campo aplicado, a coeréncia de fase
supercondutora ¢ destruida em praticamente todas as areas conectadas e a
amostra pode ser considerada como um composito constituido de ilhas
supercondutoras isoladas em uma matriz 1solante.

O critério utilizado para a estimativa de H, esta esquematizado na figura
3.2.10 onde temos R(H) para I, = 3 mA e 0.1 < H < 20 Oe. Na mesma figura, a
reta A indica o intervalo de campo magnético para o qual R(H) ¢
aproximadamente nula. A reta B ¢ obtida a partir do ajuste linear de R(H) no
intervalo de campo magnético para o qual R(H) oc H. H, €, entdo, o valor de
campo magnético aplicado para o qual temos a intersec¢do das retas A e B. Por
meio desse procedimento, foram obtidos os valores de H, para as demais curvas
de R(H), para 0.25 mA <I.. <18 mA,em T =4.2 K. A curva de H, em fungéo

da corrente de excitagdo € mostrada na figura 3.2.11.
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Figura 3.2.11: Curva de H, em funcdo da corrente de excitagdo para
0.25<14<18mA,em T =4.2K. H, é definido no texto.

Na tabela 3.2.2 s8o apresentados os valores de Hy em fung¢do da corrente
de excitacdo, bem como os valores de A4 calculados a partir da equagédo
A = ¢/Hy. A partir da tabela 3.2.2, assumindo-se 4 como uma area circular,
estimou-se que o didmetro d das regides com coeréncia de fase supercondutora
varia entre 0.8 e 2 um. Na se¢do 3.1 estimou-se que o tamanho de grdo para o
supercondutor granular Sm, g>Ceg13CuO,., € da ordem de 1-10 pum, portanto, a
ordem de grandeza dos valores estimados para d a partir dos valores de Hy €
razoavel, ja que se compara aquela encontrada para os graos fisicos do
composto. Isto sugere que, a priori, ao estarmos combinando dois parametros
distintos: I.x e H, € possivel obter informacdes acerca da coeréncia de fase
supercondutora em sistemas granulares. Sendo assim, o modelo de pseudo-spin
aplicado ao supercondutor granular Sm,Cep3CuO4, no limite de

supercondutividade global, parece ser adequado para o estudo das correlagdes de
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fase do pardmetro de ordem supercondutor no limite de baixos campos

magnéticos.

I(mA) | Hx(Oe) | A (um?)
0.25 10.09 2.05
0.5 9.1 2.27
0.75 7.65 2.71

1 7.51 2.76
1.25 7.18 2.88
1.5 6.73 3.07
1.75 6.29 3.29

2 6.16 3.36
2.25 5.87 3.53
2.5 5.68 3.64
2.75 5.53 3.74

3 5.34 3.88
3.5 4.85 4.27

4 4.73 438
4.25 4.3 4.82
4.5 4.26 4.87
4.75 4.22 4.90

5 4.13 5.01
5.5 3.76 5.51

6 3.58 5.79

7 3.31 6.26

8 3.01 6.87

9 2.84 7.28
10 2.6 7.96
11 2.57 8.07

12 2.42 8.54

15 1.93 10.73

18 1.58 13.08

Tabela 3.2.2: Valores encontrados para Hy e correspondentes valores de 4, para
correntes de excita¢do no intervalo 0.25 <I,, <18 mA,em T =4.2 K. O valor de
A ¢ obtido pela equagdo A = ¢,/Hy [10,11].
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Irreversibilidade nas curvas de R(H)

Para diversos valores de corrente de excitagdo no intervalo
0.5 £ I £ 5 mA, foram obtidas as curvas de R(H) do composto
Sm, g,Cep15Cu04.y, nos sentidos crescente e decrescente de H, para H < 200 Oe.
Algumas dessas curvas s@o mostradas na figura 3.2.12. A partir dessas curvas
constatou-se um comportamento irreversivel da magneto-resisténcia para esse
composto. Observou-se que esse comportamento irreversivel apresenta, no
minimo, trés importantes caracteristicas:

(a) existe um valor de campo magneético de crossover, H = H* definido na
figura 3.2.12, tal que, para H > H*, a magnitude da resisténcia elétrica no ramo
decrescente da curva de R(H). R4(H), € sempre menor do que no ramo crescente.
R.(H). O comportamento oposto ocorre para H < H*, isto €, a magnitude de
R(H) € sempre menor no ramo crescente da curva;

(b) uma analise mais cuidadosa dessas curvas e outras tomadas sob
diferentes correntes de excitacdo, mostrou que o campo magnético de crossover
H* ¢ quase insensivel a mudancas na corrente de excitagdo e parece assumir um
valor constante H* = 30 Oe;

(c) todas as curvas comecam com R(H = 0) = 0 e, para o ramo
decrescente dessas curvas. Ry(H = 0) = R, # 0. Além disso, observou-se que R,
aumenta com a corrente de excitacgao.

Na tabela 3.2.3 encontram-se resumidas as caracteristicas principais das
curvas mostrando o comportamento irreversivel de R(H), para diversos valores

de corrente de excitagao no intervalo 0.5 < I, £ 5 mA.
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Figura 3.2.12: Curvas de R(H) para 0 < H < 180 Oe, nos sentidos crescente e
decrescente de H, em T = 4.2 K, para (a) I, = 2 mA e (b) I, = 3 mA.
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Iex (mA) Ro LQ) . Hcrossover (Oe)
0.5 0.033 29.5
1.0 0.040 27
1.5 0.039 28
2.0 0.055 32
2.5 0.057 34
3.0 0.067 33
3.5 0.075 33
4.0 0.084 33
4.5 0.090 33
5.0 0.093 32

Tabela 3.2.3: Valores de R, e H_, 500 Obtidos a partir das curvas irreversiveis
de R(H), obtidas para diversos valores de corrente de excitacdo no intervalo
0.5 <1 £ 5 mA. R,. e H. os50ver 880 definidos no texto.

Para quantificar as diferencas observadas entre os ramos crescente e
decrescente das curvas de R(H), a figura 3.2.13 mostra o valor de AR em fung¢éo
do campo magnetico aplicado H, para 1 < I £ 5 mA. AR € definido por
AR =Ry — R, sendo:

R, = resisténcia elétrica no composto para H aplicado em sentido crescente e
R4 = resisténcia elétrica no composto para H aplicado em sentido decrescente.

A partir da figura 3.2.13 observou-se que:

(a) AR =~ 0 para H em torno do valor maximo (~ 200 Oe);

(b) a medida que H diminui, AR torna-se negativo até H =~ 30 Oe. Além
disso, a separagdo entre os ramos crescente e decrescente da curva de R(H)
aumenta com a diminui¢do da corrente de excitacdo. Este comportamento € bem
evidente para 50 < H < 100 Oe;

(c) AR assume um valor positivo e crescente para H < 30 Oe, sendo que
AR(0) = R, é tanto maior, quanto maior € a corrente de excitagdo. Este
comportamento pode ser melhor observado a partir da figura 3.2.14, onde ¢

mostrado AR(0) em funcdo da corrente de excitacdo;
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Figura 3.2.13: AR = (Ry; — R.) em fung@o de H, H < 200 Oe, em T = 4.2 K, para
1 <1 <5 mA.
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Figura 3.2.14: AR(0) = R, em funcdo da corrente de excitagdo. A reta
corresponde ao ajuste linear dos pontos. R, ¢ definido no texto.
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(d) a curva AR(H) apresenta um maximo para H proximo a H = 0. Este
maximo ocorre para o valor de H a partir do qual R, torna-se diferente de zero.

Os resultados mostrados anteriormente com respeito ao comportamento
irreversivel de R(H) para o composto Sm; 5,Ceq 13CuOs., podem ser explicados
através do Modelo de Estado Critico de Dois Niveis para Supercondutores
Granulares [12]. Segundo este modelo [12], para materiais granulares existem
duas densidades de correntes criticas distintas: J,, a densidade de corrente
critica intragranular ¢ J;, a densidade de corrente critica intergranular. Por esta
razdo, L. Ji e colaboradores [12] consideram que o modelo de estado critico em
um sistema granular € constituido de dois niveis:

a) a nivel macroscopico, o gradiente de densidade de fluxo € determinado
por Jg;

b) a nivel local, dentro de cada grao supercondutor, o estado critico €
estabelecido por um gradiente de densidade de fluxo determinado por J,

Na figura 3.2.15 € mostrada uma representagao do perfil de fluxo em uma
amostra granular, segundo o Modelo de Estado Critico de Dois Niveis [12] para

supercondutores granulares.

9 by by 9 b 9 1b 9

_— o _.p— H
VI Wrw\./' viN4 ”

Figura 3.2.15: Representacdo do perfil de fluxo em um supercondutor granular,
segundo o Modelo de Estado Critico de Dois Niveis. onde os graos e as regides
intergranulares sdo denotados como g e b, respectivamente. A linha solida
representa o estado critico a nivel local e a linha pontilhada representa o estado
critico a nivel macroscépico [12].
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De acordo com este modelo, 0 mesmo principio se aplica para qualquer sistema
com diferentes niveis de intensidade de aprisionamento de vortices. Por
exemplo, pode ocorrer a formacdo de um aglomerado de gridos acoplados por
jungdes Josephson, onde a densidade de corrente critica dentro dele € maior do
que de toda a amostra, porém menor que a densidade de corrente critica dos
graos supercondutores.

Segundo o Modelo de Estado Critico de Dois Niveis [12], o
comportamento irreversivel de R(H) para o composto Sm,CexCuOy., pode ser
explicado como segue. A medida que H decresce a partir de Hp, ~ 200 Oe,
vortices de Josephson comecam a deixar a amostra de uma forma relativamente
livre. Tal comportamento € espelhado na sobreposicdo dos ramos crescente e
decrescente da curva de R(H), para um pequeno intervalo de campo magnético
abaixo de H,,,«. Uma inspe¢fo mais cuidadosa das curvas de R(H) para diversos
valores de corrente de excitacdo revela que, quanto maior € a corrente de
excitagdo, maior € o intervalo de campo magnético para o qual ocorre a
sobreposi¢do das curvas de R(H). Com o maior decréscimo do campo magnético
comeca o acoplamento entre as ilhas supercondutoras e maiores regides da
amostra tornam-se coerentemente conectadas. Em tal configuragdo, algumas
regides da amostra podem ter uma alta densidade de corrente critica, maior do
que a da amostra como um todo, mas ainda menor do que a densidade de
corrente critica das ilhas isoladas. Entdo, a medida que H decresce, para
H < Hg. vortices de Josephson fracamente aprisionados deixam a amostra,
enquanto a parte restante permanece aprisionada.

E sabido que a resisténcia elétrica em supercondutores granulares é
causada pelo movimento dissipativo de vortices de Josephson [12]. Portanto,
como para H decrescente existe um menor numero de vortices de Josephson no
material, a resisténcia elétrica relativa ao ramo decrescente da curva de R(H) ¢
menor do que para o ramo crescente. E também plausivel assumir que

aumentando a corrente de excitacdo resulte em uma supressdo da densidade de



65

corrente critica para algumas regides conectadas por acoplamento Josephson.
Consequentemente, ocorre um substancial aumento no numero de vortices de
Josephson ndo aprisionados no material. Este mecanismo explica, ao menos
qualitativamente, o aumento observado de R, com a corrente de excitagdo, como
mostrado na figura 3.2.14. Entretanto, a dependéncia linear de R, com I, néo é
6bvia, ja que R, depende da microestrutura e do fluxo aprisionado no material.
O comportamento da curva de R(H) para H < H* sera discutido
posteriormente, juntamente com os resultados obtidos a partir das curvas I-V
para o composto Sm,gCe13CuO,4.,, que serdo apresentados a seguir.
Finalmente parece importante mencionar que L. Ji e colaboradores [12],
observando o comportamento da resisténcia elétrica de superficie de uma
amostra de YBa,CuO; em funcdo do campo magnético aplicado, constataram
um comportamento irreversivel similar ao apresentado na figura 3.2.10, o qual

foi interpretado de acordo com 0 Modelo de Estado Critico de Dois Niveis [12].

Curvas I-V para valores fixosde H,em T =4.2 K

Nesta se¢do sdo apresentadas as curvas [-V obtidas para o composto
Sm, 5,Ce13CuQy4.y, para valores fixos de campo magnetico aplicado no intervalo
0 <H <200 Oe, na temperatura T = 4.2 K.

Na figura 3.2.16 sdo mostradas as curvas [-V obtidas para corrente de
excitacdo no intervalo 0 < I, £ 50 mA. Para melhor visualizacdo do
comportamento das curvas I-V em baixas correntes, a figura 3.2.17 mostra as
curvas I-V no intervalo de corrente de excitacdo 0 < I, <20 mA.

A partir da figura 3.2.16 observou-se que o intervalo de corrente para o
qual ndo existe dissipagdo, ou seja, V = 0, diminui rapidamente com a aplicac@io
de campo magnético de uma forma n#o linear. Isto deve ser espelhado na

variacdo da corrente critica com o campo magnético aplicado.
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A corrente critica intergranular ou de Josephson, 1, foi obtida tomando-se
a tangente a curva I-V ao nivel de V =1 pV. I foi definida como sendo o valor
da corrente para a qual essa tangente intercepta o eixo referente a V=0 [13]. Na
tabela 3.2.4 encontram-se os valores de I para os diversos valores de campo
magnético aplicado até H = 30 Oe. Para H > 30 Oe o valor de I torna-se muito

proximo de zero, sendo de dificil determinacdo experimental.

H (Oe) I, (mA)

0 25.5

1 12.5
2.5 6.2 |
5 4.7 B
7.5 2.4 |
B 10 1 |
| 15 I 0.8 |
B 20 i 0.6 ]
| 25 i 0.5 B
B 30 i 0.2 B

Tabela 3.2.4: Valores de corrente critica de Josephson, I, para 0 < H <30 Oe.
A corrente critica foi obtida tomando-se a tangente a curva I-V ao nivel de
V =1 pV. I, é definida como o valor de corrente para a qual essa tangente
intercepta o eixo referente a V=0 [13].

Na figura 3.2.18 é mostrada a curva de [ ; em func@o do campo magnético
aplicado, referente aos valores mostrados na tabela 3.2.4. A campo magnético
nulo foi calculada a densidade de corrente critica de Josephson, J;, sendo da
ordem de 1.5 A/cm’ na temperatura T = 4.2 K. Este valor ¢ muito baixo, pelo
menos 10° vezes menor que os valores encontrados para a densidade de corrente
critica intragranular nestes Oxidos supercondutores [14], fato que confirma a

determinacdo da corrente critica de Josephson neste material.
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Figura 3.2.16: Curvas [-V no intervalo de corrente de excitacdo
0 <Ly <50mA, em T =4.2 K, para valores fixos de campo magnético aplicado
no intervalo (a) 0 < H <50 Oe e (b) 10 < H < 50.
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Figura 3.2.16.c: Curvas I-V no intervalo de corrente de excitacido
0<I<50mA,emT=4.2K, para H=50, 100, 150 e ~ 200 Oe.

Figura 3.2.17: Curvas I-V no intervalo de corrente de excitacdo
0 < I £ 20 mA, para valores fixos de campo magnético aplicado no intervalo
0<H<50,emT=4.2K.
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Figura 3.2.18: 1, (H) obtida a partir dos dados da tabela 3.2.4.

Ainda a partir da figura 3.2.18 observou-se um decréscimo exponencial de I
em baixos campos magnéticos. Este comportamento ¢ similar ao apresentado
pela curva de corrente critica intragranular, I,(H), obtida por Seaman e
colaboradores [14] para o Nd;g:Cep;5CuQOs9s policristalino, na temperatura
T = 4.2 K. Entretanto, a campo magneético nulo, o valor estimado de J, para esse
composto [14] € cerca de 10° vezes maior que o obtido para 0 Sm, g;Ce 15CuO4.,
nesse trabalho. Os valores de I,(H) da referéncia 14 foram obtidos a partir de
curvas de magnetizacéo, utilizando-se altos campos magnéticos (tipicamente 10°
vezes maior do que os utilizados nesse trabalho). Ja que o fraco acoplamento
entre os grios € destruido em altos campos magnéticos, Seaman e colaboradores
[14] argumentam que, de fato, os valores de I,(H) por eles obtidos referem-se
aos grios supercondutores isolados no composto policristalino. Isso explica a
discrepancia quanto a ordem de grandeza dos valores de I,(H) apresentados na
referéncia 14 e os obtidos nesse trabalho para o Sm,s,Ce(15CuQOy.,. Essa

discrepancia quanto aos valores de J; € ainda maior quando o valor de J na
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referéncia 14 ¢ calculado levando-se em conta o tamanho médio de grio no
composto Nd, 35Ceq15CuO3.05. Nesse caso, o valor obtido para J,em 42 K e a
campo nulo € da ordem de 10° A/em® [14]. Este resultado é muito interessante e
sera retomado posteriormente.

Para o composto supercondutor granular Sm;g,Ceq1sCuOysy, a
dependéncia da temperatura de J; abaixo de T.; pode ser obtida levando-se em
conta o trabalho de Clem e colaboradores [15]. De acordo com a referéncia 15,
em temperaturas T << T, a densidade de corrente critica J; para os
supercondutores granulares apresenta a dependéncia da temperatura prevista por
Ambegaokar-Baratoff, (1 — T/T;).

E importante frisar que, no presente trabalho, a corrente critica obtida para
o composto Sm, 3,Ceq 13CuO,., € a corrente critica de Josephson (I;). Portanto,
segundo a andlise da referéncia 15, em todos os valores de T tal que T < T,

obtém-se :

JcJ = Jco(1 - T/Tq) . (323)

A partir dos dados de R(T) para H = 0, verifica-se que I = 0 em
Tag ~ 8.9 K. Além disso, a partir das curvas 1-V, 1; (4.2 K) ~ 25.5 mA, ou
Jg=1.5 A/cm’. Assumindo-se a linearidade de Iy (T), pode ser estimado que
Iy (T=0) ~ 48 mA ou J., ~ 2.9 A/em”.

De acordo com Tinkham e Lobb [16], para sistemas supercondutores
granulares a energia de ativacfo intergranular U; o J ;. Sendo assim, a partir da
equacdo 3.2.3 € possivel obter a dependéncia com a temperatura de U,.
Recordando a dependéncia do campo magnético anteriormente obtida para a
energia de ativacdo intergranular (pagina 49) pode-se concluir que para o

Sm; gCeg 13Cu04.y policristalino Uy(T,H) € dada pela expresséo:
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UxT.H) oc (1 = T/T)(H % . (3.2.4)

Tal dependéncia de Uy(T,H) foi obtida por Fabrega e colaboradores [7] para o
Pr, g5Ceg.15CuQ4., monocristalino, utilizando-se técnicas de susceptibilidade ac.
Portanto, apesar dos diferentes mecanismos de aprisionamento a que sio sujeitos
os voértices de Josephson e de Abrikosov e, do fato de que J, é da ordem de 10°
vezes maior do que J, a energia de ativag@o intergranular para o composto
Sm, 5,Cep 1sCuO,., apresenta a mesma dependéncia do campo magnético e
temperatura que o composto monocristalino.

Dando continuidade a analise da figura 3.2.16, quando a dissipacdo torna-
se diferente de zero. as curvas [-V apresentam um comportamento do tipo V o« I"
para um pequeno intervalo de corrente de excitacdo, como pode ser melhor
observado na figura 3.2.17. Na tabela 3.2.5 s@o apresentados os intervalos de
corrente para 0s quéis V = kI" e os respectivos valores de n, de acordo com o
campo magnético aplicado. Os valores de n foram obtidos a partir das curvas de
log V x log I, mostradas na figura 3.2.19. Observou-se que o valor de n varia de
11 para 1.2, a medida que o campo magnético aumenta de 0 para ~ 200 Oe.
Deve ser observado que para H = 1 Oe foram encontrados dois intervalos de
corrente para os quais V = kI", com diferentes valores de n.

Ainda com relagéo a figura 3.2.16 observou-se que, para maiores valores
de corrente de excitagdo, a tensdo varia linearmente com a corrente. Porém.
existe uma mudancga de curvatura das curvas [-V, a qual muda de concava para
convexa com o aumento do campo magnético aplicado, como pode ser melhor
observado na figura 3.2.16(a). Observou-se que tal mudanga de curvatura ocorre
no intervalo de 5 a 7.5 Oe. A partir das curvas de R(T) para o composto
Sm,.CexCuOy.,, mostradas na figura 3.2.3(a) (pagina 45), constatou-se que, para
H =5 Oe a amostra atinge o estado de resisténcia elétrica zero e para H= 7.5 Oe

isto ja ndo ocorre. E interessante comparar esse comportamento com o das
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H(Oe) |  AI(mA) | n

0 28.9 - 38 11.1

1 147 - 27.6 4.4

1 27.6 - 32 6.3
2.5 7.3-23.5 3.6

5 6.6 — 13.8 2.9
7.5 5.1-10 2.6

10 1.9-95 2.2

15 1.9-8.8 1.8

20 0.8—5.2 1.8

25 1-4.6 1.7

30 0.7—-4.6 1.5

35 1.2-423 1.4

50 0.6 —3.7 1.5
100 0.2-1.8 1.3
150 0.3-1.3 3 |
192 04—-15 | 1.2 |

Tabela 3.2.5: Intervalos de corrente para os quais V = kI" e os respectivos
valores de n, de acordo com o campo magnético aplicado.
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Figura 3.2.19: Curvas de log V em funcdo de log I, a T = 4.2 K, para diversos
valores de campo magnético aplicado no intervalo 0 < H <50 Oe.
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curvas I-V para um filme de Sn granular [17], as quais apresentam uma similar
mudanga de curvatura. Nesse caso, a mudanca de curvatura esta relacionada
com a espessura do filme. Tal mudanca de curvatura ocorre a uma espessura tal
que, acima dessa espessura, o filme apresenta supercondutividade global e,
abaixo dessa espessura, o filme apresenta supercondutividade quase-reentrante.
E plausivel admitir que, em ambos os casos, a mudanga de curvatura das curvas
I-V est4 relacionada com a supressdo da coeréncia de fase de longo alcance para
o parametro de ordem supercondutor no material. Isto se deve a acdo do campo
magnético aplicado no caso do composto Sm,..Ce,CuQO,., e & diminuicéo da
espessura no caso do filme granular de Sn [17].

Para o composto Sm,.,CeCuQO.,.,, a mudanca de curvatura das curvas [-V
faz com que existam dois intervalos distintos de corrente de excitacdo, Al e Al,
para os quais V o [. apresentados na tabela 3.2.6. A partir dessa tabela
constatou-se que:

a) com o aumento do campo magnético aplicado, o primeiro intervalo de
corrente para o qual V oc [ tem inicio em correntes cada vez menores;

b) para H > 5 Oe, a mudanc¢a de curvatura das curvas I-V ocorre para
correntes de excitagdo no intervalo 30 < I, < 35 mA. Isto significa que a
aplicagdo de campo magnético tem um carater preponderante na supressdo da
coeréncia de fase do pardmetro de ordem supercondutor para o composto
Sm,_CeyCuOy.,.

Continuando-se com as observagoes referentes a figura 3.2.16, constatou-
se que o composto ¢ bastante sensivel a agdo do campo magnético aplicado até
cerca de 7.5 Oe (figura 3.2.16(a), pagina 67). Observou-se também que, para
H > 7.5 Oe, a separacgéo entre as curvas [-V diminuiu com o aumento do campo
magnético aplicado. Finalmente, para H > 50 Oe as curvas I-V sdo praticamente

coincidentes, como mostrado na figura 3.2.16(c) (pagina 68).
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H(Oe) Al (mA) | AL (mA)
0 38 - 50 -
1 32-50 -
2.5 23.6 - 50 ;
5 13.9 — 34.1 34.2- 50
7.5 10—31.3 33 - 46.6
10 9.6-30.7 | 32.3-47.5
15 8.8—-289 | 353-457
20 53-286 | 31.7-46.1
25 4.6 —29.3 33.1-50
30 4.7-29.2 31.1-50
35 4.4 -28.4 31.3-50
50 3.7-28 31.6 - 50
100 1.9-26.9 32.5-50
150 | 1.4-278 | 321-50 |
192 [ 16-284 ' 359-50

Tabela 3.2.6: Intervalos de corrente para os quais V o« [.

Para alguns valores de campo magneético aplicado, as curvas I-V foram
obtidas nos sentidos crescente e decrescente da corrente de excita¢do, ndo sendo
constatado comportamento irreversivel, como mostrado na figura 3.2.20. A
auséncia de irreversibilidade deve-se, provavelmente, a alta desordem do
sistema.

Com o objetivo de investigar o comportamento das curvas [-V para
correntes de excitacdo maiores que 50 mA, algumas destas curvas foram obtidas
variando-se a corrente de excitacdo at¢ 90 mA. Essas curvas, obtidas para
H =0, 2.5, 5 e 15 Oe sdo mostradas na figura 3.2.21, juntamente com as
anteriormente obtidas para H > 50 Oe. A partir dessa figura constatou-se que,
para I, > 60 mA, todas as curvas referentes aos diversos valores de campo
magnético aplicados convergem para uma uUnica curva. Isto sugere que o
acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras persiste at€¢ cerca de
60 mA. Uma inspecdo mais cuidadosa da figura 3.2.2]1 mostrou que, para

correntes de excitacdao no intervalo 60 < I, < 78 mA a curva I-V € linear e sua
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Figura 3.2.20: Curvas -V para ambos os sentidos crescente e decrescente da

corrente de excitacdo no intervalo 0 < I, < 50 mA, em T= 4.2 K, para
(a) H=0 Oe (b) H =30 Oe.
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100

Figura 3.2.21: Curvas I-V, em T = 4.2 K, tomadas no intervalo de corrente de
excitagdo 0 < I, £ 90 mA para 0 < H < 15 Oe e, no intervalo 0 < I, £ 50 mA
para 50 < H < 192 Oe.

extrapolacdo a menores valores de corrente resulta em V(I = 0) = 0. Para este
intervalo de corrente a resisténcia elétrica calculada é R ~ 0.13 Q. Este valor de
resisténcia elétrica corresponde ao valor de R para o plateau observado nas
curvas de R(T), mostradas na figura 3.2.3 (pagina 45), o qual corresponde ao
intervalo de temperatura T < T < T, no qual as ilhas supercondutoras do
material permanecem isoladas. Portanto, o comportamento linear da curva [-V
para 60 < I, < 78 mA estd associado com a resposta do compdsito
supercondutor constituido por ilhas supercondutoras desacopladas, imersas em
uma matriz isolante.

Continuando-se com a andlise da figura 3.2.21, observou-se que para
I., > 78 mA a curva I-V desvia-se da lineraridade. com o aumento da razio V/I.

E possivel que o comportamento da curva I-\" acima de ~ 78 mA reflita a
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supressdo da amplitude do parametro de ordem supercondutor nas ilhas isoladas,
as quais comegam a ser afetadas pela alta corrente de excitagdo. Para a
confirmagdo dessa hipotese foi feita uma estimativa da densidade de corrente
critica correspondente a uma corrente de 78 mA passando através de uma area
circular de didmetro 4, onde d ¢ o tamanho de grio médio para o
Sm,.CexCuOy.y (1-10 um) [1]. O correspondente valor de J., calculado é
10° = 10" A/em®. Este resultado é muito interessante, porque o correspondente
valor de J¢, para o Nd; gsCep15CuQO393 encontrado por Seaman e colaboradores
[14] (veja pagina 70), estd compreendido nesse intervalo. Portanto, o desvio da
linearidade da curva I-V em I, = 78 mA estd relacionado com o fato de que
correntes de excitagdo dessa magnitude ja sdo suficientes para afetar a amplitude
do parametro supercondutor das ilhas supercondutoras isoladas no material.

Finalizando-se a discussdo com respeito as curvas I-V, deve-se ressaltar
um resultado que pode ajudar no entendimento do comportamento irreversivel
das curvas de R(H) para o composto Sm,sCe5CuQO,., apresentadas
anteriormente. A partir da figura 3.2.18 constatou-se que [ € praticamente nula
para H > 30 Oe. Este valor de campo magnético aplicado € justamente o valor de
H, ossover para as curvas irreversiveis de R(H) mostradas na figura 3.2.12. E
provavel que isto justifique a razdo pela qual H,,,s0.- independe da corrente de
excitagio.

A discussédo a seguir diz respeito as curvas mostradas na figura 3.2.12 (ver
pagina 59). Para H > 30 Oe, o valor de R para um dado H € menor para o ramo
decrescente da curva de R(H). como dito anteriormente. Com o decréscimo do
campo magnético a partir de Hy,y, ocorre a saida de vortices de Josephson
fracamente aprisionados no material. Isto acontece para qualquer valor de
corrente de excitacdo porque, nesta faixa de campo magnético aplicado, a
densidade de corrente critica para o composto compreendida entre as correntes
de Josephson € quase nula. Porém, para H < 30 Oe, a densidade de corrente

critica de Josephson aumenta gradualmente e os vortices de Josephson sdo mais
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fortemente aprisionados no composto. Como consequéncia, para H < 30 Oe,
R(H) para H decrescente ¢ maior que R(H) para H crescente.

Analogamente ao que foi feito anteriormente, para H = 30 Oe estimou-se
a maxima area A para a qual existe coeréncia de fase supercondutora [10] no
composto Sm, g,Ceq15CuO4.y. Usando-se a expressdo A = ¢,/H, onde ¢, € o
quantum de fluxo supercondutor [10], para H = 30 Oe estimou-se que a area A
tem um didmetro de aproximadamente 1 um. Como foi visto na se¢do 3.1 os
gréos fisicos de Sm, 5:Ceg15CuO,, tem um didmetro da ordem de 1-10 pm.
Sendo assim, para H = 30 Oe, a méxima area A para a qual existe coeréncia de
fase supercondutora ndo extrapola o grédo fisico do composto. Isto significa que,
nesse limite, a supressdo da fase do pardmetro de ordem supercondutor ocorre

nos contornos dos gréos fisicos do material.
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Conclusdes Preliminares

A combinag8o dos resultados experimentais obtidos para o composto
supercondutor granular Sm, g,Ce18CuQOys., a partir de medidas de magneto-
resisténcia R(T,H) na faixa de temperatura 4.2 < T < 30 K, correntes de
excitagdo no intervalo 025 < I, £ 20 mA e campos magnéticos H,
0.0 £ H <200 Oe e de curvas caracteristicas I-V, em T = 4.2 K, no intervalo de
corrente de excitacdo 0 < I, < 100 mA, para valores fixos de H no intervalo
0 < H <200 Oe, permitiu concluir que:

1) acoplamento do tipo Josephson desenvolve-se nesses compostos em
temperaturas T < Ty = 9 K, sendo responsavel pelo estabelecimento de
coeréncia de fase de longo alcance entre as ilhas supercondutoras
essencialmente isoladas acima de T, Esse acoplamento, como esperado,
mostrou ser extremamente sensivel a aplicagdo de baixos campos magnéticos e
pequenas alteragbes na corrente de excitagdo. De fato, um campo magnético da
ordem de 7.5 Oe foi suficiente para que o composto ndo atingisse o estado de
resisténcia elétrica zero em T = 4.2 K, quando submetido a uma corrente de
excitacdo de 1 mA;

2) o alargamento da transi¢do resistiva em temperaturas T < T,
provocado pela aplicagdo de campo magnético, mostrou ser uma consequéncia
da dissipagdo causada pelo arraste de vortices de Josephson através do material.
Nesse contexto, obteve-se a energia de ativagdo intergranular ou de Josephson
Uj relativa a esse movimento dissipativo, que foi encontrada ser dependente da

temperatura e do campo magnético aplicado e expressa pela relagéo:

U(T,H) [1 - Tl](H-‘)-")

g
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Tal relagdio ¢ formalmente similar a energia de ativa¢dio intragranular U,
relativa a0 movimento de vortices de Abrikosov, obtida para os compostos
monocristalinos da mesma familia de 6xidos supercondutores;

3) na temperatura T = 4.2 K e campos magnéticos H < 200 Oe, o
acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras desse composto persiste
para correntes de excitag@o de até I, ~ 60 mA. Com o aumento de I, mais
precisamente no intervalo 60 < I, <78 mA, as ilhas supercondutoras através do
material podem ser consideradas como essencialmente isoladas dentro de uma
matriz isolante. O aumento da corrente de excitagdo para valores de I, > 78 mA,
resulta na supressdo do gap supercondutor ou na supressdo da amplitude do
parametro de ordem supercondutor dessas ilhas. A densidade de corrente critica
dessas ilhas, ou densidade de corrente critica intragrdo, J,, foi estimada ser da
ordem de 10° — 107 A/cm’®, valores similares ao encontrado no composto
isomorfico Nd,; 35Ceq 15CuOs.,. Este valor €, no minimo, 10° vezes maior que a
corrente critica de Josephson ou intergranular J.; ~ 1.5 A/cm?. Ainda, observou-
se que a T =42K, J; ~ 0, quando o material ¢ submetido a um campo
magnético H da ordem de 30 Oe;

4) na temperatura T = 4.2 K, as curvas de resisténcia elétrica versus
campo magnético aplicado R(H), tomadas durante o aumento e decréscimo de H
e para valores fixos de corrente de excitagdo no intervalo 0.5 < I, < 5 mA,
apresentam comportamento irreversivel. Esse comportamento € caracterizado
por um valor de campo magnético de crossover, H* ~ 30 Oe, o qual ¢
independente da corrente de excitacdo a qual o material ¢ submetido. No
intervalo em que H > H* a magnitude da resisténcia elétrica no ramo
decrescente da curva de R(H), Ry, € menor do que a curva similar obtida através
do ramo crescente, R.. Este comportamento foi explicado com o auxilio de um
modelo de supercondutores granulares aplicado em dois limites de campo

magnético aplicado. No primeiro, ou seja, a medida que H decresce a partir de
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seu valor méximo at¢ H* ~ 30 Oe, vértices de Josephson fracamente
aprisionados deixam a amostra, enquanto a parte restante destes vdrtices
permanece aprisionada. Como a resisténcia elétrica em um supercondutor
granular é causada pelo movimento de vortices de Josephson e para H
decrescente existe um menor numero de vortices de Josephson no material, a
resisténcia elétrica no ramo decrescente da curva de R(H) é menor do que para o
ramo crescente dessa curva. Esse comportamento ocorre para qualquer valor de
corrente de excitagdo porque, nesta faixa de campo magnético aplicado,
H > 30 Oe, a densidade de corrente critica de Josephson, I, € essencialmente
nula. Porém, para H < 30 Oe, J; aumenta gradualmente e os vortices de
Josephson sao mais fortemente aprisionados no composto. Como consequéncia
imediata desse mecanismo, R(H) para H decrescente ¢ maior que R(H) para H
crescente, no limite de baixos campos magnéticos;

4) dentro do modelo supercondutor granular discutido anteriormente, um
campo magnético H ~ 30 Oe representa uma area maxima A para a qual existe
coeréncia de fase supercondutora no material. Esta area € dada por A = ¢,/H e
corresponde, para um campo H =~ 30 Oe, a regides circulares no material com
didmetros da ordem de 1 um. Como os graos fisicos desse composto apresentam
didmetros compreendidos entre 1-10 pm, estes resultados apontam para o fato de
que os contornos de grio sdo os sitios onde ocorre a supressdo da fase do

parametro de ordem supercondutor nesses supercondutores granulares.
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4- Propriedades de transporte no limite de altos campos

magnéticos: 0 <H< 18T

4.1 Caracterizacdo estrutural e microestrutural do composto

Sm1.83(390.17(:“04-y

E sabido que os compostos supercondutores Ln, ,Ce,CuOy., (Ln = Pr, Nd,
Sm e Eu) tem a mesma estrutura basica, a qual € tetragonal, do tipo T’ [1,2].
Com o objetivo de confirmar a formacio da fase Sm; g3Ceq 17CuQs.y, foi obtido o

difratograma de raios-X para o composto na forma de pd, o qual é mostrado na

figura4.1.1.
8000
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Figura 4.1.1: Difratograma de raios-X obtido para o pé de Sm; g3Ce 17CuQOs.,
antes de ser prensado na forma de pastilhas. A indexagfo dos picos de difragio
revelou que o material obtido € de fase unica e com estrutura T°[2,3,4].
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Comparando-se o difratograma de raios-X da figura 4.1.1 com o obtido
para o Nd, gsCeg15CuO4.y [2,3], concluiu-se que o material obtido apresenta fase
unica. Além disso, a auséncia de reflexdo relativa ao CeO, (20 ~ 28.5°) [3],
confirmou a completa difusdo de Ce na estrutura T’ [1]. A indexagfo dos picos
do difratograma que caracterizam tal estrutura também € mostrada na figura
4.1.1.

Além da caracterizacdo estrutural, as amostras do composto
Sm; 33Ceo.17CuO4., foram analisadas via microscopia eletronica de varredura. Na
figura 4.1.2 sdo apresentadas as fotomicrografias dessas amostras com

aumentos de 2500 vezes.

(a) (b)

Figura 4.1.2: Fotomicrografias com aumento de 2500 vezes das superficies de
fratura das amostras (a) S-116, (b) S-147, (¢) S-196 e (d) S-245.
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As superficies de fratura das amostras S-147 e S-245 podem ser melhor
comparadas através das fotomicrografias mostradas na figura 4.1.3, as quais

apresentam um aumento de 7000 vezes. As regides observadas correspondem a

secdo tranversal das amostras.

@ ®)

Figura 4.1.3: Fotomicrografias com aumento de 7000 vezes das superficies de
fratura das amostras (a) S-147 e (b) S-245.

A andlise microestrutural do composto Sm; 33Ceq17CuQ,., evidenciou a
existéncia de porosidade aberta em todas as amostras estudadas. De um modo
geral, pode-se concluir que as amostras apresentaram maior densificagdo em
funcdo do aumento da pressdo de compactagdo. Isto pode ser melhor observado
quando comparamos a microestrutura das amostras sob aumentos de 7000
vezes. A densificagdo da amostra S-245 € muito maior do que a observada na
amostra S-147. Na amostra S-245, visualizam-se grios do composto
Sm; g3Ce 17Cu0,., coalescidos, formando pequenas regides continuas no
material, sem porosidade. Nas amostras S-147 e S-245, os gréos individuais

apresentam morfologia acicular com tamanho médio de cerca de 4 pum de

comprimento e 1 um de largura.
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4.2- Caracterizacao magnética

Uma maneira simples de detectar propriedades supercondutoras em
materiais € através da medida de magnetizag¢fo, uma vez que espera-se que estes
apresentem propriedades diamagnéticas abaixo de T,;. Sendo assim, na figura
4.2.1 sdo apresentadas as curvas de magnetizacdo FC e ZFC das amostras do
composto Sm, g3Cep ;7CuQOy.y, obtidas para H = 2 Oe. A partir das curvas de
magnetizacdo mostradas nessa figura, constatou-se que todas as amostras
investigadas apresentam propriedades supercondutoras, ou diamagnetismo, em
temperaturas abaixo de ~ 17.5 K. Uma vez que o fluxo magnético é inicialmente
ausente da amostra durante o processo ZFC, o diamagnetismo observado depois
de aplicar o campo magnético representa a exclusdo de fluxo a partir da
amostra. Isto difere fundamentalmente da expulsdo de fluxo (efeito Meissner)
que ocorre em um processo do tipo FC. Entretanto, para o composto
Sm, 33Ce(17Cu04.y, a partir da figura 4.2.1 observou-se que as curvas de
magnetizacdo FC e ZFC s@o quase coincidentes. Isto significa que o
acoplamento entre as ilhas supercondutoras desse composto € muito pequeno,
restrito a pequenas fragdes volumétricas do material. A partir das curvas de
magnetizacdo obtidas pelo processo FC, foram obtidas as fragdes
supercondutoras das amostras do composto Sm; g3Ceg 17CuQ4.y, como descrito a
seguir.

Do eletromagnetismo [5] € sabido que:

B=H+4tM (cgs) (4.2.1)

M=y H (cgs), (4.2.2)
onde B = indugdo magnética, H = campo magnético, M = magnetizagio
(momento magnético/volume) e y = susceptibilidade magnética. A partir das
equagdes (4.2.1) e (4.2.2),

B=(1+4xny). H. (4.2.3)
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Figura 4.2.1: Curvas de magnetizagdo do composto Sm, g3Cep17CuQq., sob
campo magnético aplicado de 2 Oe para as amostras (a) S-116, (b) S-147,
(c) S-196 e (d) S-245.

Da defini¢do de susceptibilidade magnética dada pela equagdo (4.2.2) pode-se

escrever:

m

(4.2.4)

massa

P
H,
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onde m = momento magnético e p = densidade do material. Para cada uma das
amostras, a partir das curvas de magnetizagdo FC foi obtido o valor de m/massa,
em T = 5 K. Considerando-se p ~ 7.5 g/cm’ [6] e H = 2 Oe, foram calculados os
correspondentes valores de x atraves da equacéo (4.2.4). Da equagéo (4.2.3), o
diamagnetismo perfeito ocotre sempre que 4ny = -1, o que resulta em B = 0.
Portanto, os valores de fracdo volumétrica supercondutora das amostras
investigadas sdo dados por -4my. Os resultados obtidos foram: 16% para as
amostras S-116 e S-245, 6 e 22% para as amostras S-147 e S-196,
respectivamente. Entretanto, estes valores de fragdo volumétrica supercondutora
estdo bem abaixo do valor minimo necessario para percolagéo, o que € esperado
ser da ordem de 30 % [7].

Para as amostras S-116, S-147 e S-196 foram também obtidas curvas de
magnetizagdo FC e ZFC sob campo magnético de 7 T, as quais sdo mostradas
na figura 4.2.2. A partir dessa figura observou-se que as curvas FC e ZFC séo
essencialmente coincidentes e, a priori, ndo ha evidéncia de supercondutividade
para um campo magnético dessa magnitude. Entretanto, como serd mostrado
posteriormente, a analise das curvas de R(T) para essas amostras evidenciaram a
propriedade supercondutora nesse composto ainda que para H> 7 T. Voltando-
se a figura 4.2.2, observou-se o aumento da magnetizagéo com o decréscimo da
temperatura até T ~ 4.9 K, abaixo da qual a curva de magnetizagdo ¢
essencialmente decrescente. O valor de temperatura T ~ 4.9 K pode ser
identificado com a temperatura de ordenamento antiferromagnético da sub-rede
dos ions Sm"™ [8-11]. De fato, a partir dos resultados da referéncia 9 para o
composto Sm,.Ce,CuOy.,, para x = 0.17 estimou-se que a temperatura de Néel

(Tn) € ~ 4.9 K, como observado experimentalmente.
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Figura 4.2.2: Curvas de magnetizagdo FC e ZFC das amostras S-116, S-147 e
S-196, paraH="7T.

4.3 - Propriedades de transporte

Curvas de R(T) para valores fixos de H

Como foi discutido na seg¢do anterior, as curvas de magnetizagdo das
amostras do composto Sm,g3Ce;7CuQ,4., apresentam caracteristicas
supercondutoras para T < 17.5 K. Entretanto, nenhuma das amostras
investigadas apresentou resisténcia elétrica nula, mesmo em temperaturas tdo
baixas quanto 4.2 K. Isto pode ser observado a partir da figura 4.3.1 onde sio
mostradas, para essas amostras, as curvas de resistividade elétrica em fungéo da

temperatura, p(T), a campo magnético nulo.
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Figura 4.3.1: Resistividade elétrica a H = 0 T das amostras (a) S-116,
(b) S-147, (¢) S-196 e (d) S-245.

A partir dessa figura observou-se que, de uma maneira geral, em T > 20 K as
amostras apresentam comportamento semicondutor. Diminuindo-se a
temperatura, as curvas de p(T) apresentam um minimo local similar a um

comportamento quase-reentrante. O limiar desse comportamento ocorre em
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T = 17.5 K para as amostras S-116 e S-147 é, aT, =18 e 17.8 K para as
amostras S-196 e S-245, respectivamente. Entretanto, os valores de T, sdo
muito préximos aos valores de temperatura nos quais observou-se o limiar do
comportamento diamagnético nessas amostras (ver figura 4.2.1). Isto pode ser
observado na figura 4.3.2, onde s@o mostradas as curvas de M(T) e de p(T) para

a amostra S-147.
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Figura 4.3.2: (a) R(T) e (b) M(T) para a amostra S-147. O abrupto aumento de
R(T) em T < 17.5 K coincide com o limiar do comportamento diamagnético do
composto.

A partir da figura 4.3.2 é nitido o aumento de R(T) da amostra S-147 com

o decréscimo da temperatura, em T < T. De fato, como mostrado na figura
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4.3.1, verificou-se tal comportamento para todas as amostras investigadas,
independentemente do valor da resistividade elétrica no estado normal. Isto
sugere que o rapido aumento de R(T) em T < T; esta relacionado com o carater
supercondutor desse composto. Portanto, identificou-se a queda parcial nas
curvas de p(T,H = 0) a T = T;, como o limiar de supercondutividade nesses
compostos. E importante notar que para os oxidos supercondutores da mesma
familia do composto Sm, 33Ceq 17CuQOy.y, Tci ~ 20 K [12-15]. Para as amostras
aqui investigadas, o valor de T; € ligeiramente inferior a 20 K, o que pode ser
atribuido ao carater altamente desordenado desses materiais.

Ainda a partir da figura 4.3.1, observou-se que a amostra S-147 foi a que
apresentou uma maior razdo de aumento de resisténcia elétrica em T < T;.
Baseado na discussfo feita na introdugo e com o objetivo de melhor entender
esse comportamento, essa amostra foi a escolhida para um estudo mais
minucioso da magneto-resisténcia do composto Sm; g3Ceg;7CuQO,., em campos
magnéticos de até 8.8 T, o qual sera discutido a seguir.

E conveniente iniciar essa discussdo a partir dos resultados contidos na
figura 4.3.3, onde s@o mostradas as curvas de R(T) para a amostra S-147, a
campo magnético nulo, para diversos valores de corrente de excitagdo no
intervalo 10 < I, < 1000 pA. A partir dessa figura, observou-se que a
resisténcia elétrica da amostra S-147 é insensivel a mudangas na corrente de
excitagdo em temperaturas acima de ~ 11 K. Entretanto, em T < 11 K existe
uma separacdo nitida nas curvas de R(T) para 10 < I, < 10° pA. Além disso,
para Ix = 10 LA observa-se o limiar de uma segunda transi¢@o, a qual pode ser
relacionada com o possivel acoplamento Josephson entre as ilhas
supercondutoras do material. No entanto, com o aumento da corrente de
excita¢do, a magnitude de R(T) aumenta monotonicamente com o decréscimo

da temperaturaem T < 11 K.
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T(K)

Figura 4.3.3: Curvas de R(T) para a amostra S-147, para H = 0 T, com
Ix = 10, 50, 100, 500 e 1000 pA.

Dando continuidade a investigacdo da magneto-resisténcia da amostra
S-147, na figura 4.3.4 sdo mostradas as curvas de R(T) para essa amostra, para
valores de campo magnético aplicado no intervalo 0 < H < 8.8 T, com
Iex = 1 mA. Observou-se que em temperaturas acima de T, ~ 17.5 K, R(T) é
praticamente inalterada pela agdo do campo magnético aplicado. Porém, a
aplicagdo de um campo magnético tdo baixo quanto 0.5 T ja € suficiente para
suprimir o comportamento quase-reentrante de R(T) em T ~ T;. Além disso, em
T < T o composto exibe uma apreciavel magneto-resisténcia negativa. Tal
decréscimo na magnitude de R(T) € particularmente pronunciado em baixas
temperaturas. No sentido de entender e quantificar a magneto-resisténcia

negativa observada na figura 4.3.4, alguns procedimentos foram feitos.
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Nesse sentido, a figura 4.3.5 mostra a curva de R(T,H = 0) para a amostra
S-147 juntamente com a curva que representa a extrapolacdo do comportamento
do estado normal a menores temperaturas. Essa extrapolacdo foi feita com base
no ajuste polinomial de grau 2 dos dados de R(T,H = 0), obtido em altas
temperaturas 30 < T < 65 K, ou seja, bem acima de T. Na mesma figura, é
indicado o valor de AR(T,H), que representa o excesso de resisténcia elétrica do
composto em relagdo ao valor da sua resisténcia no estado normal extrapolada a

menores temperaturas.
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Figura 4.3.5: Curva de R(T) para a amostra S-147, a campo magnético nulo,
juntamente com a curva que representa a extrapolagdo a menores temperaturas
do comportamento de R(T) no estado normal. AR ¢ definido no texto.

O aumento abrupto de R(T) em temperaturas T < T, que € certamente
devido ao aparecimento da supercondutividade (ver figura 4.3.2) e, a magneto-
resisténcia negativa observada nesse intervalo de temperatura para o composto

Sm; g3Ceg 17CuOs.y, podem ser explicados a luz da Teoria Semi-Fenomenologica
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de Dois Fluidos (TSFDF) [3,16,17]. Sendo assim, recordando o comportamento
esperado nestes materiais, abaixo de T, observa-se o desenvolvimento da
supercondutividade em ilhas isoladas no supercondutor granular. Isto faz com
que a concentragdo dos elétrons normais diminua nestas ilhas, a medida que os
elétrons comegam a se condensar em um super-fluido a temperatura de transi¢io
Ts. A propor¢do de super-fluido aumenta a medida que a temperatura €
diminuida, devido ao aumento da concentracdo de pares de Cooper. De acordo
com a TSFDF [3,16,17], a propor¢do de elétrons que permanecem no fluido
normal abaixo de T,; deve variar com (T/T.;)*, como mostrado na equacgo 1.2.7
(ver pagina 24). Portanto, o excesso de resisténcia elétrica do sistema abaixo de
T deve ser aumentado por um fator de (T/Tci)"'. Isto pode ser confirmado a
partir da figura 4.3.6, a qual mostra as curvas de AR(T,H) x (T/T)™ da amostra
S-147, no intervalo de campo magnético 0 < H< 8.8 Te 0.6 < T/T; < 1.

A primeira observagdo a ser feita com relagdo a essa figura, diz respeito
ao valor negativo de AR para campo magnético nulo, no intervalo de
temperatura 0.8 < (T/Tg) < 1 ou 1 < (T/Ts)™ < 2.4. Este comportamento pode
ser melhor observado na figura 4.3.7. Esta figura mostra o comportamento de
AR em fungio de (T/T;)* para a amostra S-147 submetida a campos magnéticos
de até¢ 1 T. De uma maneira geral, para H < 1 T e 0.8 < (T/T,;) < 1, AR néo ¢
proporcional a (T/T4)* e assume um valor negativo a medida que H se
aproxima do valor nulo. Este comportamento esta relacionado a caracteristica
quase-reentrante das curvas de R(T) apresentadas pelo composto
Sm, g3Ce.17Cu0s.y, nesse intervalo de temperatura, para H < 1 T. A queda
parcial de resisténcia elétrica observada em T = T estd associada ao
desenvolvimento da supercondutividade em regides isoladas do material. Sendo
assim, é esperado que haja concomitantemente algum tipo de acoplamento entre
estas regides supercondutoras, levando a um estado de coeréncia de fase de

curto alcance.
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Este tipo de acoplamento, via efeito Josephson, € sensivel a pequenas variagées
na corrente de excitagdo e baixos campos magnéticos. Por essa razdo, como ja
foi dito anteriormente, a aplicagdo de um campo magnético t8o baixo quanto

0.5 T ja ¢ suficiente para suprimir o comportamento quase-reentrante de R(T)

emT<Tci.
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Figura 4.3.7: AR(T,H) em fun¢do de (T/Tci)‘4 para a amostra S-147, sendo
0.8 < (T/Ty) < 1, para diversos valores de campos magnéticos aplicados no
intervalo0 <H <1 T.

Voltando-se a figura 4.3.6, observou-se que em 0.6 < (T/T) < 0.8 ou
24 < (T/Tci)41 < 7.7, ainda para H < 1 T, o comportamento de AR segue a
previsdo da TSFDF, ou seja, AR o (T/T¢)™ [3,16,17]. Uma anélise mais
cuidadosa das curvas de AR apresentadas na figura 4.3.6 mostrou que este
intervalo de temperatura aumenta monotonicamente com o aumento do campo
magnético aplicado. A figura 4.3.8 mostra que, para 3 < H < 8.8 T,

AR = A + B(T/T.)", como previsto pela TSFDF [3,16,17], no intervalo de
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temperatura 0.6 < (T/T) < 1, que corresponde a temperaturas compreendidas
entre 11 <T<17.5K.

Ainda a partir da figura 4.3.6 observou-se que, em uma dada temperatura,
AR(T,H) diminui com o aumento do campo magnético aplicado. Certamente,
isto € devido a diminuig@o da concentracdo dos pares de Cooper pela agdo do
campo magnético. Este efeito leva a um aumento do numero de portadores
normais de carga, responsaveis pelo soping entre ilhas metalicas, resultando em

uma diminui¢do da resisténcia elétrica da amostra como um todo.
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Figura 4.3.8: AR(T,H) em funcgéo de (T/To)™ para a amostra S-147, sendo
0.6 < (T/Ty;) £ 1, para diversos valores de campos magnéticos aplicados no
intervalo 3 < H < 8.8 T. Note que AR(T,H) = A + B(T/T4)™.

Para investigar melhor o comportamento de AR em fung¢do do campo
magnético, foram obtidas as curvas de R(T) para as amostras do composto
Sm; g3Ce.17Cu04.y em campos magnéticos tdo altos quanto 18 T, as quais sdo

mostradas na figura 4.3.9.

INSTITUTO DE FISiCA
Servigo de Biblioteca e

Inf
T°mb9:ﬂ§l_




101

25.5 — . — ; . , — .
[ 0T S-116 _ l
240 - ° ::gl -
| : He5T ]
225 F : . He7T
[ Y o H=9T ]
210 F Y . H=1T -
— f 5 o H=13T 1
Q 195 \h Y ¢« H=15T -
- I , % s H=17T -
® 180 —~ K -
185 - g7 7 REFG. .
F o Aﬂ«f.h&&:_ i
- = .
150 (a) "“uifff?@ﬁew“,
- b“.& 4
135 , I . 1 . ] . ] . ] a%
0 5 10 15 20 25 30
T(K)
64 ™ T T | I T T T T T T
i 0T S-147 « H=0T )
60 - - H=3T 7]
r s H=5T 1
56 « H=7T ]
! H=9T
52 |- H=11T
| H=13T |
-~ H=15T
48 - -
9, H=17T
| i
w0 _
36 | -
I oy ]
32 L | P | i { i 1 ' 1
0 5 10 15 20 25 30

Figura 4.3.9: R(T) para diversos valores de campo magnético aplicado no
intervalo 0 < H < 18 T para as amostras (a) S-116 e (b) S-147.
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As curvas de magneto-resisténcia das amostras S-116 e S-196 resultaram
andlogas as da amostra S-147. Quanto a amostra S-245, as medidas de R(T,H)
mostraram ser similares as demais amostras, com exce¢do de uma série de
medidas para uma especifica configuracdo de campo magnético e corrente de
excitacdo. Nesse caso, foram observados picos de dissipa¢do nas curvas de
R(T,H), os quais serdo apresentados posteriormente. Na figura 4.3.9(d) sdo
mostradas as curvas de R(T,H) da amostra S-245, as quais ndo apresentam picos
de dissipagdo. A partir da figura 4.3.9, para as quatro amostras investigadas
constatou-se que a magneto-resisténcia abaixo de T; € negativa, ndo havendo
variagdo substancial na magnitude de AR em campos magnéticos H> 9 T. Além
disso, foi observado que AR ndo ¢ estritamente zero ainda para H = 18 T. Este
fato € ilustrado na figura 4.3.10, a qual mostra a curva de R(T) da amostra
S-245, para H= 18 T, juntamente com a curva que representa a extrapolac¢do da
resisténcia elétrica do estado normal em temperaturas mais baixas. O valor de
AR # 0 em uma larga faixa de temperatura ainda que para campos magnéticos
de 18 T, sugere que o campo critico superior H,, para o composto
Sm; 33Ce 17CuO,., ainda nio foi atingido. Isto significa que a aplicagdo de
campos magnéticos desta magnitude ndo foi suficiente para suprimir na
totalidade o gap supercondutor nesse composto, no intervalo de temperatura
investigado. Entretanto, como pode ser observado a partir da figura 4.3.10, AR
assume pequenas magnitudes no intervalo de temperatura 11 K < T < T, ou
0.6 < T/T,; < 1. De fato, a variagdo na magnitude de AR neste intervalo de
temperatura foi observada ser ~ 0.05 €, o que € cerca de dez vezes menor do
que a observada, por exemplo, para a amostra S-147 submetida a um campo
magnético de ~ 9 T (veja a figura 4.3.8, pagina 100). Devido a pequena
magnitude de AR em 11 K <T < T, pequenas variagdes na curva extrapolada
da resisténcia elétrica do estado normal, em relagdo a qual AR ¢ definido,

tornam dificil a constatagdo da dependéncia AR o (T/T;)™ neste intervalo de
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Figura 4.3.10: Curva de R(T) da amostra S-245, para H = 18 T, juntamente
com a curva que representa a extrapolacdo da resisténcia elétrica do estado
normal em temperaturas mais baixas.

temperatura. De acordo com a TSFDF [3,16,17], continuando-se com a analise
da figura 4.3.10, caso houvesse a supressdo total do gap supercondutor do
sistema em H = 18 T, as curvas mostradas nessa figura deveriam ser
coincidentes. Uma explicacdo para este comportamento envolve pelo menos
dois aspectos:

(1) Sabe-se que os valores de H,, para os supercondutores dopados com
elétrons sdo muito anisotropicos [8,18,19]. Por exemplo, para o
Nd; gsCeg 15CuQO4., estimou-se que dH/dT =~ -8.85 T/K para H L ¢ e
dH,/dT =~ -0.4 T/K para H // ¢ [18], sendo que valores similares foram
estimados para o Sm,;gsCey15CuQOy4, [8,18,19]. Através dessas relagdes ¢
possivel fazer uma estimativa dos valores de H, em T = 2.5 K, a menor

temperatura atingida para a obten¢do das curvas de R(T) para a amostra S-245.
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Essa estimativa resulta em H,(2.5 K) L ¢ = 133 T e Ho(2.5K)// ¢~ 6 T.
Portanto, para o Sm,.xCe,CuQOy.y policristalino, ainda que H = 18 T esteja bem
acima do valor de H, // ¢ para os dominios cristalinos desse material,
certamente estd bem abaixo do valor de H, L ¢ [18]. Esta caracteristica,
combinada com a orientagdo aleatoria desses dominios, certamente deve causar
uma larga distribuicdo de H, para esse composto policristalino. Portanto,
mesmo a aplicagdo de um campo magnético to alto quanto 18 T certamente nio
serda suficiente para suprimir a supercondutividade em todos os dominios
cristalinos do Sm,3;Cep;7CuQy.,, aleatoriamente orientados em relagdo ao
campo magnético aplicado;

(2) Para os supercondutores dopados com elétrons, a temperatura critica
supercondutora T € muito sensivel a pequenas flutuagdes nas distribui¢des
cationicas (Ce) e aniénicas (O) [3,12-15]. De fato, Gerber e colaboradores
[14,15] estimaram como sendo 10 K a largura de distribui¢do dos valores de T
em amostras policristalinas de Ln;gsCepsCuO4y (Ln = Pr, Nd, Sm e Eu).
Portanto, € razoavel supor que o mesmo comportamento ocorra para as amostras
do composto Sm,s3Cep7CuQOy.y investigadas neste trabalho. A larga
distribui¢do de T, por sua vez, deve implicar em uma distribuigdo de valores de
H., para o composto. Isto faz com que, mesmo na vizinhanga de T; haja regides
supercondutoras no material mesmo em campos magnéticos aplicados téo altos

quanto 18 T.

De volta aos resultados mostrados na figura 4.3.10, observou-se que a
magnitude de AR comega a ser significativamente modificada em temperaturas
abaixo de T =~ 11 K. De fato, uma analise mais cuidadosa das curvas de AR(T)
para diversos valores de H, mostrou que a dependéncia de AR oc (T/Ty)"
observada aqui, € limitada ao intervalo de temperatura 0.6 < (T/T;) < 1, ou seja,

entre 17.5 e 11 K. Na verdade, em um determinado intervalo de temperatura AT
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abaixo de (T/T) ~ 0.6, constatou-se que AR oc'(T/Tci)'m, como observado na

figura 4.3.11 para a amostra S-147.
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Figura 4.3.11: AR em funcdo de (T/Tci)'”4 para a amostra S-147, em T/T; < 0.6.

Além disso, observou-se també€m que este intervalo de temperatura aumenta
monotonicamente com o aumento do campo magnético aplicado de tal forma
que, para H = 17 T, AT estende-se até a menor temperatura atingida nos
experimentos. Este comportamento pode ser confirmado através dos resultados
mostrados na figura 4.3.12. Nessa figura sdo mostradas as curvas de AR em
funcdo de (T/T.)"" para a amostra S-147, em campos magnéticos no intervalo
9 <H < 17 T. A partir dessa figura € nitido que existe uma mudanga de
comportamento de AR em temperaturas abaixo de T/T ~ 0.6. Observou-se

1/4

também que em T/T,; < 0.6, ou (T/T,)"" > 1.1, existe um intervalo de

temperatura AT para o qual AR é linear com (T/T¢)™"".
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Figura 4.3.12: AR(T,H) em funcdo de (T/T.)"* para a amostra S-147, para
campos magnéticos no intervalo 9 < H < 17 T. Os valores de (T/T) " foram
obtidos para (T/Tg) < 1.

Nas figuras 4.3.13-15 sdo mostradas as curvas de AR em fungdo de
(T/Tci)"l/4 para as demais amostras do composto Sm;g;Ceq7CuOyy,
denominadas previamente de S-116, S-196 e S-245. A partir dessas figuras
constatou-se um comportamento analogo ao anteriormente descrito para a
amostra S-147 em todas as amostras da sé€rie. Tomando-se como exemplo os
resultados de AR(T,H) em funcdo de (T/T)™""* observados na amostra S-116
(veja figura 4.3.13), que sdo representativos de todos os outros obtidos nas
outras amostras , conclui-se que:

(a) existe uma mudanga de comportamento de AR em T/T; ~ 0.6,
mudanga esta evidente através da observacdo dos resultados da figura 4.3.13(b);

(b) em um intervalo de temperatura AT abaixo de T/T; ~ 0.6,
AR « (T/Tci)_m. Na tabela 4.3.1 sio mostrados, em fun¢do de H, os

correspondentes valores de AT para os quais essa linearidade ocorre. A partir
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Figura 4.3.13: AR(T,H) em fun¢do de (T/Tci)"”4 para a amostra S-116, sendo
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Figura 4.3.14: AR(T,H) em fungdo de (T/T¢)""* para a amostra S-196, sendo

(T/Ts) < 1para(@) 0<H<5Te(b) I0<H<18T.
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dessa tabela observou-se que AT estende-se a temperaturas cada vez mais

baixas com o aumento do campo magnético aplicado, tal como mostrado na

tabela 4.3.2 para a amostra S-147. Este comportamento pode ser observado

comparando-se as curvas de AR versus (T/Tg)"

,para H=0e 17 T na figura

4.3.13(a). Nas tabelas 4.3.3 e 4.3.4 s@o mostrados os correspondentes intervalos

de temperatura AT para as amostras S-196 e S-245, obtidos a partir das curvas

mostradas nas figuras 4.3.14 e 4.3.15.

H (T) Intervalo de T/T; Intervalo de
temperatura (K)
0 0.35-0.60 6.2 -10.5
3 0.28 —0.63 5.0-11.1
5 0.30—0.69 53-12.0
7 0.30-0.69 5.2-12.0
9 0.34-0.73 59-12.8
11 0.27 —0.64 4.7-11.2
13 0.28 — 0.66 49-11.6
15 0.26 - 0.66 45-11.6
| 17 0.14 - 0.67 2.5-11.6

1/4

Tabela 4.3.1: Intervalos de temperatura para os quais AR o« (T/T) ", para a
amostra S-116.
H (T) Intervalo de T/T; Intervalo de
temperatura (K)

0 0.35-0.61 6.2-10.7

3 0.27-0.67 4.7-11.8

5 0.26 — 0.69 4.5-12.0

7 0.23 - 0.63 4.0-11.1

9 0.24—-0.73 42-12.8

11 0.21 - 0.54 3.7-9.4

13 0.17 — 0.66 30-11.6

15 0.14 — 0.66 24-11.6

17 0.14-0.72 25-12.6
Tabela 4.3.2: Intervalos de temperatura para os quais AR o (T/Ta) ™, para a

amostra S-147.
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H (T) Intervalo de T/T,; Intervalo de
temperatura (K)
0 0.37-0.64 6.7—-11.6
1 0.31-0.55 5.6 -10.1
2.5 0.27-0.60 4.8-10.9
5 0.28 - 0.70 50-12.5
10 0.28 - 0.66 50-11.8
15 0.17 -0.67 3.0-12.1
17 0.17-0.71 3.0-12.8
18 0.18-0.68 3.2-12.2

Tabela 4.3.3: Intervalos de temperatura para os quais AR o (T/Tg)"

amostra S-196.

1/4

, para a

H (T) Intervalo de T/T Intervalo de
temperatura (K)
0 0.35-0.62 6.2-11.0
1 0.31-0.49 55-8.7
2.5 0.22-0.53 39-94
5 0.28 — 0.60 5.0-10.7
7.5 0.27-0.60 4.8 -10.7
10 0.27-0.63 48-11.2
15 0.14-0.62 2.5-11.0
18 0.12-0.5 2.1-8.9

Tabela 4.3.4: Intervalos de temperatura para os quais AR o (T/T;)™""*, para a

amostra S-245.

A combinag¢do dos resultados obtidos de R(T,H) para o composto

Sm; 33Ce(17CuO4,, 0 < H < 18 T, permite concluir que o aumento abrupto de

R(T) abaixo de T, quantificado em AR(T), apresenta dois comportamentos

distintos em funcdo da temperatura:

(a) em temperaturas 0.6 < (T/Ty) < 1, ou seja, entre ~ 11 e = 17.5 K,

AR (T) o (T/Ts)™" e esta dependéncia é bem descrita pela aplicagdo da TSFDF

[3,16,17]. Isto quer dizer que a formagdo dos pares de Cooper abaixo da
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temperatura T = T, resulta em uma diminuic}éo da densidade de elétrons
normais no sistema, acarretando um aumento abrupto da resisténcia do material
em temperaturas T < Tg. A aplicagdo de campos magnéticos intensos tende a
suprimir o gap supercondutor, 0 que aumenta a concentragdo de elétrons
normais do sistema, resultado este espelhado na magneto-resisténcia negativa
observada nas curvas de R(T,H);

(b) em temperaturas (T/T.) < 0.6, ou seja, em T < 11 K,

AR (T) o (T/T¢)™*, comportamento que sera discutido posteriormente.

Curvas de R(H) para valores fixos de T

Com o objetivo de ampliar o conhecimento acerca dos comportamentos
observados nestes supercondutores granulares que mostram supercondutividade
local, foram feitas medidas de resisténcia elétrica em funcdo do campo
magnético aplicado R(H), até 18 T, para temperaturas fixas variando entre 2 e
25 K. Algumas dessas curvas sdo mostradas nas figuras 4.3.16 e¢ 4.3.17 para as
amostras S-116 e S-147, respectivamente. A partir da figura 4.3.16, seguem
abaixo as principais caracteristicas observadas nas curvas de R(H) para a
amostra S-116:

(a) em temperaturas T < 11 K, R(H) decresce monotonicamente com o
aumento de H até o mais alto campo magnético atingido, H = 18 T. Este
decréscimo na magnitude de R(H) € mais acentuado em campos magnéticos de
até¢ 5 T, como evidenciado na figura 4.3.16(a). Entretanto, a medida que a
temperatura T se aproxima de 11 K, para 0 < H < 5 T, a variag¢do da resisténcia
elétrica torna-se cada vez menor, como mostrado na figura 4.3.16(b);

(b) em temperaturas T ~ 13 K, ou mais precisamente em T/T; ~ 0.7,
observa-se uma nitida mudanga na curvatura de R(H) no limite de baixos

campos magnéticos, como pode ser melhor observado na figura 4.3.16(c). Esta
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mudanca de comportamento de R(H) deve estar relacionada & mudanca de
comportamento da curva de AR(T) em T/T,; ~ 0.6, discutida anteriormente;

(c) em temperaturas T > 20 K, ou mais apropriadamente em T > T, as
curvas de R(H) sdo praticamente independentes do campo magnético aplicado.
Isto é¢ um indicativo de que realmente as propriedades supercondutoras, que sdo
sensiveis ao campo magnético aplicado, desenvolvem-se em temperaturas
T ~ T,;. Sendo assim, parece razoavel afirmar que a mudanga de comportamento
em temperaturas T < T,; de R(H) e AR(T,H), discutidos anteriormente, € devido
ao desenvolvimento de propriedades supercondutoras em regides isoladas do
material.

As caracteristicas acima descritas para as curvas de R(H) da amostra
S-116 também foram verificadas para a amostra S-147. Um ponto importante a
ser considerado quanto as curvas de R(T,H) do composto Sm; g3Ceg 17CuQOy.,, € a
mudanga sistemdtica de comportamento que ocorre em T/T; ~ 0.6, para campos
magnéticos aplicados desde 0 até¢ 18 T. A partir da figura 4.3.3 (veja pagina 94)
¢ possivel obter alguma informacgdo sobre o que rege o comportamento de AR
no limite de baixos campos magnéticos. Nessa figura € nitido que a magnitude
da resisténcia elétrica R(T) ¢ dependente da corrente de excitagdo na faixa de
temperatura T < 11 K, ou seja (T/T;) < 0.6. Esta dependéncia de R(T,H = 0 T)
com o aumento da corrente de excitagdo pode ser atribuida ao desenvolvimento
de acoplamento do tipo Josephson entre as ilhas supercondutoras do composto,
ainda que nd3o seja possivel atingir o estado de resisténcia elétrica zero.
Portanto, o acoplamento Josephson entre as ilhas supercondutoras parece ser
importante para o comportamento de AR no limite de baixos campos
magnéticos. Todavia, ndo € plausivel que o acoplamento Josephson entre as
ilhas supercondutoras presentes no composto determine o comportamento de

AR no limite de altos campos magnéticos aplicados. Nesse limite, deve-se levar
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em conta que as propriedades intrinsecas dessas ilhas interfiram na resisténcia
elétrica do material e em particular na magnitude de AR.

Uma inspecdo cuidadosa da literatura acerca desses materiais revela que
algumas propriedades apresentam mudanca de comportamento exatamente em
temperaturas (T/T;) = 0.6. Uma delas € a chamada Linha de Irreversibilidade
(LI) obtida através da dependéncia da temperatura em fungéo de H de medidas
de magnetizagdo M(T,H) para os supercondutores dopados com elétrons
[11,20,21]. Esta linha, definida no diagrama de fase H x T, € usualmente escrita
como H o (1 — T/T)? [11,20,21]. Independentemente da origem de LI, a
maioria desses supercondutores apresenta uma mudanga de inclinagdo nessa
linha, com 3 variando de ~ 1.5 para um valor mais alto [11,20]. Esta mudanga
de inclinagdo de LI esta relacionada a diferentes regimes de aprisionamento da
rede de vortices nesses materiais em temperaturas acima e abaixo de
(T/T¢) = 0.6. O que deve ser frisado € que essa mudanga de inclinagdo da LI
ocorre justamente em (T/T) ~ 0.6. Portanto, a mudan¢ca de comportamento
observada em AR(T,H) em (T/T) ~ 0.6 pode estar relacionada a mudangas no
regime de dissipagdo associado com a rede de fluxo desses supercondutores
granulares e ndo necessariamente com a supressdo do gap supercondutor pela
aplicac@o de altos campos magnéticos.

Acerca desse ponto alguns aspectos devem ser elaborados. Alteragdes do
regime de dissipagdo da rede de fluxo, em geral, ndo resultam em supressdo ou
aumento da amplitude do gap supercondutor. Mesmo assim, a aplicagdo da
TSFDF parece ficar restrita ao intervalo de temperatura T > 11 K. Por outro
lado, € possivel que estes materiais experimentem uma mudanga de
dimensionalidade do sistema em temperaturas da ordem de 11 K. Nesse
contexto, uma caracteristica comum de todos os HTSC € o pequeno
comprimento de coeréncia £ L ab, o qual, em baixas temperaturas, pode tornar-

s€ menor que o espagamento d entre as camadas supercondutoras de CuO, [22]
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presentes na estrutura cristalina T°. Espera—s-e que quando & L ab seja
suficientemente menor que d, O sistema comporte-se com caracteristicas
essencialmente bidimensionais. Espera-se também que esta mudanca de
dimensionalidade ocorra em uma temperatura denominada de temperatura de

crossover T, a qual é dada pela relacdo [22]:

&zl_%[__f(o)”“b] , 43.1)
T, Y d
onde y € o fator de anisotropia do sistema. Usando-se y = 21,

E )/ ab =702 A ed=6 A [18] na equacio 4.3.1, para 0 composto
Sm, g3Cep.17CuOy.y obtém-se T/T; =~ 0.4. Como dito anteriormente, em
amostras policristalinas dos supercondutores do tipo n existe uma larga
distribuicdo de valores de T, [14,15] e como ndo existe na literatura, um
consenso quanto ao fator de anisotropia desses compostos [18,23,24], o valor
estimado de T./T; = 0.4, parece ser razoavel. Isto quer dizer que ndo pode ser
descartada a hipotese de que em T/T,; ~ 0.6 ocorra uma mudanca de
dimensionalidade do sistema.

Ainda, segundo os autores da referéncia 22, para £ L ab < d, a densidade
de super-elétrons ng € modulada ao longo da diregdo cristalografica ¢ desses
6xidos supercondutores anisotropicos. Neste caso, a estrutura de vortices néo €
bem descrita pela teoria anisotrépica de Ginzburg-Landau, a qual ndo assume
uma variacdo espacial de ns ao longo de uma linha de vortice [22]. Para as
amostras investigadas do composto Sm,g;Ce;17CuQOy.y, 0 comportamento
AR o (T/Tci)'4 ndo foi verificado em T/T.; < 0.6. Entretanto, essa dependéncia
da temperatura de AR ¢é prevista a partir da TSFDF [3, 16,17], utilizando-se
resultados da Teoria de Ginzburg-Landau, equagdes 1.2.1 a 1.2.7 da introdug3o.

Portanto, a mudanga de comportamento das curvas de AR em T/T,; ~ 0.6 pode
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estar relacionada a uma mudanca de dimensionalidade do sistema e que,
segundo a referéncia 22, invalidaria a aplicacdo da TSFDF [3,16,17] para esta
faixa de temperatura.

Mais evidéncias acerca da mudanca de comportamento de AR(T,H) foram
encontradas em uma série de medidas de R(T,H) na amostra S-245, as quais

serdo discutidas a seguir.

Picos de dissipacio da amostra S-245

Todas as curvas de magneto-resisténcia apresentadas anteriormente na
figura 4.3.9, foram obtidas para a mesma configura¢do de campo magnético e
corrente de excitacdo, ou seja, H L I.,. Porém, em uma série de medidas de
R(T,H) para a amostra S-245, aparentemente obtidas nas mesmas condig¢des,
foram observados picos de dissipagdo nas curvas de magneto-resisténcia. Em
vista disso, foram realizadas diversas medidas adicionais de R(T,H) nessa
amostra, variando-se o dngulo entre H e I, porém o passo angular de ~ 5 ° e
problemas no alinhamento da amostra, resultaram no fato de que os picos de
dissipagdo ndo foram mais observados. Algumas dessas curvas de R(T,H) foram
mostradas na figura 4.3.9 (ver pagina 101) e ndo revelam nenhuma evidéncia de
dissipagdo como serd mostrado e discutido a seguir. Entretanto, antes dessa
apresentagdo parece prudente afirmar que uma anélise mais apurada desses
picos de dissipagdo mostrou que eles realmente refletem o comportamento do
material para uma dada orientacdo especifica entre H e os planos ab da estrutura

cristalina.

Curvas de R(T) para valores fixos de H
Essa se¢do tem inicio com a apresentacdo dos resultados de R(T) para
valores fixos de campo magnético H no intervalo 0 < H < 18 T, obtidos na

amostra denominada de S-245 e mostrados na figura 4.3.18.
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Essas curvas de R(T,H) apresentam os aqui denominados picos de dissipagdo
com largura, intensidade e posi¢do dependentes do campo magnético aplicado.

Uma inspe¢do cuidadosa da figura 4.3.18 como um todo, revela a evolugdo do
pico de dissipacdo com o aumento do campo magnético aplicado. Para
descrever um pouco mais em detalhes essas curvas, o inset da figura 4.3.18(a)
mostra a curva de R(T) para a amostra S-245 a campo magnético nulo,
revelando um comportamento definido anteriormente e denominado de quase-
reentrante em T < T; ~ 19 K. A aplicagdo de um campo magnético, tal como
observado e mostrado anteriormente, ndo altera a magnitude de R(T) em T > T;.
Porém, a aplicagdo de campos da ordem de H=1 T ja mostra-se suficiente para
revelar a presen¢a de um pico de dissipagdo, em T < T,;. De uma maneira geral,
observou-se que para 1 < H < 12.5 T este pico comega a se desenvolver em
temperaturas T ligeiramente inferiores a T; (veja figuras 4.3.18 (a), (b) e (c)).
Neste intervalo de campo aplicado, constatou-se que o valor maximo de R(T)
desloca-se monotonicamente para o limite de baixas temperaturas com o
aumento do campo magnético aplicado. Porém, uma inspe¢do cuidadosa das
figuras 4.3.18 (d), (e) e (f), revela que para H > 14 T este maximo de R(T)
desloca-se para temperaturas superiores com o aumento de H. Ainda, observou-
se que para H > 16.5 T, existe o aparecimento de um segundo pico de
dissipagdo de menor intensidade que o primeiro, ocorrendo em urha temperatura
fixa e nas vizinhangas de ~ 12.5 K. Para H = 18 T, veja figura 4.3.18 (f), a
maxima variagdo de resisténcia elétrica do material atingiu valores da ordem de
25 Q para o maior pico de dissipagdo e de 3.5 €2 para este segundo pico. As
principais caracteristicas dos picos de dissipa¢do obtidas a partir dessa figura
estdo resumidas na tabela 4.3.5, que mostra as temperaturas de inicio, fim e
maximo dos picos de dissipagdo referentes as curvas de R(T,H) na amostra
S-245. As temperaturas referentes ao inicio, fim e posi¢do do maximo do pico

de dissipagdo foram definidas de acordo com o esquema mostrado na figura
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4.3.19. Acerca dessas defini¢cdes, parece pertihente esclarecer que a maior

incerteza ocorreu na determinagdo da temperatura para a qual se d4 o inicio do

pico, principalmente nas curvas de altos campos magnéticos onde o pico se

alarga muito.

H(T) Inicio Fim Fim Maximo

TX) T(K) T/T T(K)
0 - - - -

15.2 14.4 0.8 14.6
2.5 14.7 13.2 0.7 13.6
4 15.6 13.2 0.7 13.8
5 15 12.5 0.7 13.4
6 15.7 12.6 0.7 13.5
8 15.4 12.1 0.6 13.3
10 15.0 11.0 0.6 12.5
12.5 18.3 10.5 0.6 12.4
14 21.9 10.4 0.5 12.3
14.5 25 11.4 0.6 13.1
15 22.6 10.6 0.6 12.5
15.5 22.4 11.5 0.6 13.3
16.0 26.9 11.5 0.6 13.5
16.5 27.4 11.4 0.6 14.1
17.0 24.3 11.0 0.6 14.7
17.5 26.1 11.0 0.6 15.4
18.0 28.0 11.0 0.6 16.2

Tabela 4.3.5: Caracteristicas dos picos de dissipacdo da amostra S-245, obtidas
a partir da figura 4.3.18. As temperaturas referentes ao inicio, fim e posi¢édo do
maximo do pico de dissipacdo séo definidas de acordo com a figura 4.3.19.

Ainda a partir da figura 4.3.18, observou-se uma saturagéo da intensidade

de dissipag¢do a medida que o maximo campo aplicado de 18 T € atingido.

Observou-se também que os picos de dissipagdo sdo claramente assimétricos em

relagfo a Thay, € que, em Ty, < T < Thay, @ queda da resisténcia elétrica €
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Figura 4.3.19: R(T) para a amostra S-245, para H = 10 T, ilustrando a
nomenclatura usada na tabela 4.3.5, com relagdo aos picos de dissipagéo.

abrupta. Este comportamento pode ser melhor observado a partir da figura
4.3.20, onde s@o mostradas as curvas de R(T,H) — R(T,H = 0) em fungéo da
temperatura para a amostra S-245. A partir dessa figura observa-se que ha pelo
menos dois regimes distintos do comportamento de R(T,H) — R(T,H = 0) em
funcdo da temperatura para os diversos campos magnéticos aplicados. O
primeiro deles € aquele que mostra valores positivos de R(T,H) — R(T,H = 0),
ocorrendo em temperaturas superiores a T ~ 11 K. Nesse intervalo de
temperatura observa-se a maior varia¢do positiva (ou aumento) de R(T) com o
aumento do campo magnético aplicado. O outro comportamento, nitido das
curvas mostradas, revela que a magnitude de R(T,H) — R(T,H = 0) assume
valores negativos em temperaturas menores que T ~ 11 K ou T/T ~ 0.6 como

observado para as demais amostras do composto Sm; g3Ceq 17CuQO4.,.
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Curvas de R(H) para valores fixos de T

Dando continuidade a investigacdo dos picos de dissipagdo da amostra
S-245, na figura 4.3.21 sdo apresentadas as curvas de R(H) para essa mesma
amostra, obtidas em valores fixos de temperatura e no intervalo 3 < T < 50 K.
Seguem abaixo as principais caracteristicas observadas nessas curvas de R(H):

(a) a magneto-resisténcia € essencialmente negativa em curvas de R(H)
tomadas em temperaturas T < 10 K e revelam um decréscimo acentuado de
R(H) para H < 5 T (ver figura 4.3.21(a), pagina 131);

(b) em temperaturas proximas a T = 11 K, a magneto-resisténcia do
sistema come¢a a aumentar significativamente para campos magnéticos
aplicados da ordem de 18 T (ver figura 4.3.21(b));

(c) em temperaturas T > 11 K a magneto-resisténcia do sistema comega a
aumentar em menores campos magnéticos, tornando claro o desenvolvimento de
um pico de dissipagdo (ver figuras 4.3.21(b-d));

(d) em temperaturas proximas de T =~ 16 K ocorre a méxima variag¢io da
magneto-resisténcia do sistema, a qual atinge valores da ordem de 25 Q para
H ~ 18 T (ver figura 4.3.21(e)). Parece importante salientar que isso ocorre em
uma temperatura T < T ~ 19 K

(e) para H> 15T e T > 16 K, a magneto-resisténcia do sistema comega a
diminuir sensivelmente com o aumento da temperatura, sendo que em T > 25 K
ela atinge valores muito pequenos, sendo essencialmente nula (ver figura
4.3.21(e-1));

(e) para alguns valores de temperatura, T = 5, 10, 11, 12, 12.5, 13 e
13.5 K, as curvas de R(H) mostradas na figura 4.3.21 foram tomadas nos
sentidos crescente e decrescente de H, ndo sendo constatado comportamento

irreversivel.
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As caracteristicas anteriormente descritas das curvas de R(H) obtidas na
amostra S-245 confirmam os resultados anteriormente apresentados a partir das
curvas de R(T), mostradas na figura 4.3.18.

A discussdo desses dados de R(T) e R(H) para a amostra S-245 requer
uma considera¢do acerca do porque esses picos apareceram em apenas uma
orientagdo especifica de campo magnético e corrente de excitacdo no material.
O primeiro ponto a ser exaltado aqui € que as fotomicrografias mostradas na
figura 4.1.3 revelaram que a amostra S-245 apresenta maior densificagdo que as
outras amostras estudadas. Isso, entretanto, ndo quer dizer que ela seja mais
texturizada, em principio, que as outras. Porém, devido aos resultados obtidos
espera-se que a amostra ou uma regiao representativa da amostra em questao,
tenha, pelo menos nessas medidas, uma certa orientagdo especifica em relagéo
ao campo magneético aplicado. Dentro desse contexto, segue a discussdo abaixo.

Uma observacdo importante de ser mencionada diz respeito ao
comportamento das curvas de R(T) e R(H) da amostra S-245, mostradas nas
figuras 4.3.18 e 4.3.21, em temperaturas T/T; < 0.6. Neste intervalo de
temperatura ¢ como dito anteriormente, constatou-se que a magneto-resisténcia
dessa amostra € negativa, tal como observado para as amostras S-116, S-147,
S-196 e para a propria amostra S-245 em outra configuragdo de campo
magnetico aplicado.

A partir das curvas de R(T) da amostra S-245 mostradas na figura 4.3.18,
observou-se que AR, como definido na pagina 96, depende linearmente de
(T/Ta)"*, T/Ty < 0.6, como nas amostras discutidas anteriormente. Algumas
dssas curvas de AR versus (T/Tci)'m, T/T.; < 0.6, sdo mostradas na figura 4.3.22
e os intervalos de temperatura AT em funcédo do campo magnético aplicado para
os quais AR oc (T/T)"* s&o mostrados na tabela 4.3.6. Nota-se que AT estende-

se a temperaturas cada vez mais baixas com o aumento do campo magnético
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aplicado, tal como observado para as demais amostras do composto

Sm, g3Ce( 17CuO4.y (veja Tabelas 4.3.1 —4.3.4).

H T/T; AT (K)
0 0.35-0.75 6.7—12.4
1 0.35-0.70 6.7-13.4
2.5 0.26 —0.51 4.9-9.7
4 0.33 - 0.66 6.3-12.5
5 0.38 — 0.68 7.2-12.9
6 0.34 —0.63 6.5—12
8 0.32 - 0.61 6.1-11.6
10 0.31 —0.55 5.9-10.5
12.5 0.30 - 0.55 57-10.4
14 0.29 —0.51 5.6-9.8
14.5 0.14 - 0.53 2.6 —10.1
15.5 0.14 - 0.55 2.6-104
16 0.14 - 0.55 2.6-104
16.5 0.14 —0.52 2.6-9.8
17 0.16 —0.51 3.0-9.7
17.5 0.14 —0.48 2.6 -9.1
18 0.14-0.5 26-9.6

Tabela 4.3.6: Intervalos de temperatura em fungéo do campo magnético para os
quais AR o (T/T;)""* para a amostra S-245. Estes dados foram obtidos a partir
das curvas de R(T,H) mostradas na figura 4.3.18.

Na figura 4.3.22, para H > 14 T, as curvas de AR em fungdo de (T/T¢)™"
mostram uma dependéncia linear evidente, com excecdo de uma anomalia que
ocorre sistematicamente em temperaturas T ~ 4.3 K. Esta pequena anomalia no
comportamento de AR sO pode estar relacionada ao ordenamento do tipo
antiferromagnético da sub-rede dos fons Sm™. Isto tem suporte no fato de que
este tipo de ordenamento desenvolve-se a uma temperatura de Néel estimada em
T ~ 49 K, que seria a temperatura de ordenamento para o composto
Sm, «Ce,CuOs.y, com x = 0.17 [9]. Acerca desse ponto, parece importante dizer

que o composto Sm,CuQ,, apresenta ordenamento magnético da sub-rede do
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Sm* nos planos ab da estrutura T’ desse éomposto [10]. Devido a isso, ¢
importante notar que variacdes em R(T) mostradas na figura 4.3.22, T ~ 5 K,
somente foram observadas para a amostra S-245 e nas medidas de R(T) que
apresentaram os picos de dissipagdo. Isso sugere que, nessas medidas e para
uma especifica regido da amostra, o campo magnético foi direcionado
paralelamente aos planos ab da estrutura do composto Sm; 33Ceq 17CuQ4y. De
fato, uma anédlise minuciosa dos picos de dissipacdo nessas medidas leva a

mesma conclusdo, como sera visto a seguir.

0.20 — —
0.18 -
0.16 t
0.14 |-
012 |

0.10

AR( Q)

0.08 B

0.06

0.04 |
I x H=18T

0.02 L 1 L | . | — I L 1 .
1.1 1.2 1.3 14 1.5 1.6 17

(T/-I-Ci)-1/4

Figura 4.3.22: AR versus (T/T;)""* para a amostra S-245, para 14.5 <H< 18 T.
Os dados foram obtidos a partir das curvas de magneto-resisténcia mostradas na
figura 4.3.18.

Acerca da discussdo com relacdo aos picos de dissipacdo da amostra
S-245, os resultados mostrados na figura 4.3.23 devem ser cuidadosamente

analisados. Essa figura mostra um diagrama de fases do tipo H versus T onde

sdo mostrados os dados de H,,,,(T) relativos aos picos de dissipagdo (ver Tabela



137

4.3.5), juntamente com os dados do campo critico superior Ho(T) do

Nd, 34Cey 16CuOs4.y monocristalino, obtidos por Hidaka e Suzuki [18].

I o " )
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Figura 4.3.23: Diagrama de fases H versus T mostrando os dados de H,.(T)
relativos aos picos de dissipagdo da amostra S-245, juntamente com os dados de
Heo(T) para o Nd, g4Ce16CuOy.y monocristalino [18]. Hy, € definido como o
campo para o qual a resistividade elétrica torna-se zero (circulos) ou metade da
resistividade elétrica do estado normal (tridngulos) [18].

No caso em questdo, como a amostra S-245 ¢ policristalina, para cada ilha
supercondutora o campo magnético pode ser decomposto em duas
componentes, H// c e H_ L ¢. A componente de campo magnético perpendicular
aos planos condutores de CuO, (H // ¢) gera uma rede de linhas de fluxo
chamada de rede de Abrikosov [25]. A componente de campo magnético
paralela aos planos de CuO, (H L ¢) dé origem a rede de vortices de Josephson,
uma vez que as super-correntes atravessam os planos de Ln,O, que sio
acoplados aos planos de CuQ, via efeito Josephson [25]. No diagrama H versus

T da figura 4.3.23, o posicionamento da curva de H,(T) torna claro que os
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picos de dissipagio estdo relacionados com a supercondutividade referente &
componente dos planos ab do material. Para H > 5 T ¢ T > 10 K, a
supercondutividade na direg@o paralela ao eixo cristalografico ¢ j& foi suprimida
pela presenca do campo magnético aplicado, portanto restando apenas a
componente paralela aos planos ab. Para H < 14 T observou-se a similaridade
das inclinagdes das curvas de Hp(T) e da curva de H(T) do material
monocristalino para H paralelo ao plano ab. Portanto, os picos de dissipacdo da
amostra S-245 devem estar mesmo relacionados a algum fendmeno de
dissipagdo referente a0 movimento de vortices de Josephson. A mudanca de
inclinagéo da curva de Hp,.x(T) para H > 14 T sera discutida posteriormente.
Comparando-se as curvas de R(T,H) mostradas nas figuras 4.3.18 e
4.3.21 (paginas 121 e 131) com os resultados da referéncia 26, foram obtidas
mais evidéncias de que os picos de dissipacdo relativos a amostra S-245 sdo
provenientes do movimento dissipativo de vortices de Josephson. Na referéncia
26 sdo reportadas medidas de R(H,T) para um supercondutor constituido de
multicamadas de Mo/Si. Para H aplicado paralelamente as camadas desse
supercondutor, foram observados picos de dissipa¢do nas curvas de R(H), em
temperaturas relativamente altas (T/T; > 0.8), semelhantes aos observados nas
curvas de magneto-resisténcia da amostra S-245 (principalmente em altos
campos magnéticos). Dada a orientagcdo do campo magnético em relagdo as
camadas de Mo/Si, estes picos foram atribuidos por Fogel e colaboradores [26]
ao movimento dissipativo de vortices de Josephson. Os efeitos relativos ao
movimento dissipativo de vortices de Josephson foram reportados como sendo
altamente sensiveis a orientagfio do campo magnético aplicado. Uma inclinagdo
de H de cerca de 2° em relacdo as camadas de Mo/Si ja foi suficiente para
alterar drasticamente as curvas de R(H) [26]. Este resultado € muito
interessante, ja& que os picos de dissipacdo da amostra S-245 parecem estar

relacionados a uma particular orientacdo de H. Isto foi confirmado, uma vez que
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medidas feitas variando-se o angulo entre H e a amostra foram suficientes para
reduzir a magnitude de R(T) do material e suprimir os picos de dissipacio.

Ainda com relagdo ao supercondutor investigado na referéncia 26, foi
identificada uma temperatura T = T,, abaixo da qual tem inicio o confinamento
dos vortices de Josephson entre as camadas supercondutoras, o chamado
aprisionamento intrinseco dos vdrtices de Josephson. T, € identificada com a
temperatura para a qual ocorre a mudanca de dimensionalidade do sistema, o
qual passa a ser bidimensional abaixo dela [26]. Para a amostra S-245, a partir
da tabela 4.3.5 observou-se que o fim do pico de dissipagdo ocorre em
T/T; ~ 0.6 — 0.7. Além disso, como observado nas curvas de
R(T,H) — R(T,H = 0) mostradas na figura 4.3.20, a supressdo do pico ocorre de
forma abrupta. Estes comportamentos levam a crer que a supressio da
dissipagdo nessa amostra, na configuracdo em questdo, pode estar relacionada
ao fendmeno de aprisionamento intrinseco de vortices de Josephson. Mais que
isso, esta observagdo permite fazer uma correlagéo entre estes resultados e os
anteriormente descritos para a amostra S-245 e as demais amostras investigadas
do composto Sm, g3Ceg17CuQOy.y. Como discutido anteriormente, a partir das
curvas de R(T,H) desse composto, as quais ndo apresentam picos de dissipacéo,
para todas as amostras investigadas constatou-se uma mudanca de
comportamento da curva de AR(T), justamente em T/T; ~ 0.6. Sendo assim, os
picos de dissipagdo ndo sdo artificos de medidas e sim correspondem ao
comportamento macroscopico do material.

Voltando-se ao diagrama H versus T da figura 4.3.23 (ver pagina 137), €
evidente a mudanca de inclinagdo da curva de H,,(T) em H = 14 T. Para
1 <H <14 T, o maximo no pico de dissipagdo desloca-se para menores
temperaturas com o aumento de H e, no sentido inverso, para campos
magnéticos elevados, ou seja, 14 < H < 18 T. Independentemente da maneira

como a temperatura do méximo no pico de dissipagdo em fun¢do do campo
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magnético aplicado é deslocada, este comportamento sugere, no minimo, que
em H = 14 T ocorre uma mudanga significativa nesse sistema supercondutor
granular. Uma possivel explicacdo para este comportamento envolve uma
discussdo a respeito da fusdo da rede de vortices de Abrikosov [27,28]. Segue
abaixo uma descricdo sucinta desse fenomeno, a qual sera util para o

prosseguimento da discussao.

Sobre a fusido da rede de vortices

Considerando-se um sistema supercondutor na presenga de um campo
magnético H, a componente do campo magnético perpendicular aos planos
condutores de CuO, gera uma rede de linhas de fluxo (rede de Abrikosov),
constituida de panquecas de vortices [25]. A interag@o de panquecas de vortices
pertencentes a diferentes planos condutores ¢ relativamente fraca. Se as
panquecas pertencentes a uma mesma linha de vortice permanecem alinhadas,
elas ndo geram uma diferenga de fase do pardmetro de ordem supercondutor de
um plano para outro e, portanto, a densidade de corrente critica na dire¢do do
eixo ¢ € maxima. Porém, se existe um desalinhamento entre as panquecas de
vortices a partir de sua posi¢do de equilibrio, a diferenca de fase entre duas
camadas adjacentes leva a uma redug¢do da densidade de corrente critica
localmente. Com o aumento de temperatura, devido a flutuagdes térmicas as
panquecas de vortices em uma dada linha de fluxo no s@o mais correlacionadas
e, nesse sentido, as linhas de fluxo nao mais existem. A diferenca de fase entre
planos condutores adjacentes torna-se completamente aleatoria e a corrente
critica ao longo do eixo ¢ praticamente desaparece. Um acréscimo na
temperatura desse sistema resulta no aumento de flutuagdes térmicas dos
vértices, que pode levar o sistema a uma transi¢do de fase de uma rede rigida de
vértices para um estado do tipo de liquido de linhas de vdrtices. Esta transigéo €

chamada costumeiramente de fusdo da rede de vortices [27,28]. Existe uma
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temperatura caracteristica para a qual essa transicdo de fase ocorre e esta
temperatura depende essencialmente da anisotropia do sistema e do campo
magnético aplicado. De fato, para cada material existe um valor de campo
magneético caracteristico no qual ocorre uma mudanga de dimensionalidade (3D-
2D) no regime de flutuagdes térmicas das linhas de vdrtices. Este valor de

campo magnético, denominado H,,, € dado por [27]:

. (43.2)

onde ¢, = quantum de fluxo, d = distdncia entre os planos de CuO, e y = fator de
anisotropia. No limite de H >> H,,, a temperatura para a qual ocorre a fusdo da
rede de vortices € essencialmente independente do campo magnético aplicado e

¢ dada pela expressdo [27]:

A deg;
T3P = 0 , 433
" 8n3 {%(47%,,)2 } (4.3.3)

onde ¢, = quantum de fluxo, d = distdncia entre os planos de CuO,,

Aap = comprimento de penetragdo paralelo ao planoabe A < 1.

Picos de dissipacao da amostra S-245 e a fusdo da rede de vortices
Retomando-se a discussdo com relagdo aos picos de dissipagdo da
amostra S-245, € possivel estimar o valor de H, usando-se os pardmetros de
anisotropia v = 21 e d = ¢/2 = 6 A [18] na equacgio 4.3.2, para 0 composto
Sm, ,Ce,CuO4y. Como resultado obtém-se H,, ~ 14 T. Este valor € muito
interessante, tendo em vista que justamente em H = 14 T ocorre uma mudanga

significativa nas curvas de R(T,H) (ver figura 4.3.18 e 4.3.21) e,
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consequentemente, em Hpax(T), como pode ser observado no diagrama de fases
H versus T da figura 4.3.23. Portanto, essa alteracdo nas propriedades de
transporte da amostra S-245 ao redor de 14 T pode estar relacionada ao
fen6meno da fusdo da rede de vortices de Abrikosov. Entretanto, como
discutido anteriormente, existem fortes indicios de que os picos de dissipagdo
dessa amostra estejam relacionados ao movimento de vortices de Josephson
pois H estaria sendo aplicado paralelamente aos planos CuQO,, ou no plano ab.
Por outro lado, convém lembrar que as redes de Abrikosov e Josephson mantém
uma interacdo entre si, ja que as panquecas de vortices de Abrikosov aprisionam
os vortices de Josephson [29,30]. Sendo assim, uma perturbagdo nas panquecas
de vortices pode levar ao movimento dos vortices de Josephson [29,30].

A partir da equacdo 4.3.3, usando-se d = 6 A [18] e Ay, = 1500 A [31]
para o Sm,_,Ce,CuO,., estimou-se que T ?® ~ 12 K para esse composto. Este
valor de temperatura corresponde a T/T,; ~ 0.6 para as amostras do composto
Sm, 83Ce(17CuQO4., Investigadas nesse trabalho. Para todas essas amostras,
independentemente do aparecimento ou ndo dos picos de dissipa¢do nas curvas
de R(T,H), em T/T,; < 0.6 a dependéncia da temperatura de AR ndo segue a
previs@o da Teoria Semi-Fenomenoldgica de Dois Fluidos [3,16,17]. No caso
dos picos de dissipacdo da amostra S-245, a partir da figura 4.3.20 € nitido que
a dissipagdo muda de sinal justamente em T/T; ~ 0.6. Portanto, dada a
correspondéncia dessa temperatura com TP, esses comportamentos devem
estar relacionados a uma mudanca do regime dissipativo da rede de vdrtices de
Abrikosov. No caso especifico da amostra S-245, para uma particular orientagéo
do campo magnético em relagdo a amostra, este efeito (fusdo da rede de vortices
de Abrikosov), vinculado ao movimento dissipativo dos vortices de Josephson,
poderiam ter originado os picos de dissipagdo observados para aquela

configuragdo.
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Recentemente, foi constatado que a densidade de superfluido ou a
amplitude do parametro de ordem decresce na fase de liquido de vortices para
os HTSC [32]. Isto significa que existe uma mudanca na estrutura eletrdnica dos
HTSC, vinculada a fusdo da rede de vortices de Abrikosov [32]. Este fato vem
corroborar a discussdo feita acima, ou seja, para as amostras do composto
Sm; 3Ce(17Cu04.y aqui investigadas, T/T; ~ 0.6 delimita dois intervalos de
temperatura para 0s quais a estrutura eletrénica do sistema se comporta de
maneiras distintas. Além disso, esta caracteristica € determinada possivelmente

pela fusdo da rede de vortices de Abrikosov.
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Conclusdes preliminares

A combinag¢do dos resultados experimentais obtidos para amostras
policristalinas do composto Sm, g3Ce17CuQO4,, pertencentes ao regime
dielétrico de uma transi¢do supercondutor-isolante, a partir de medidas de
magnetizacdo M(T,H), para H=2 Oe e 7 T e a partir de medidas de magneto-
resisténcia R(T,H) em campos magnéticos de até 18 T, no intervalo de
temperatura 2 < T < 250 K, permitiu concluir que:

1) as amostras investigadas apresentam propriedades supercondutoras ou
diamagnetismo em temperaturas T < T; ~17.5 K. Entretanto, estas amostras ndo
apresentam resisténcia elétrica zero, mesmo quando resfriadas a 4.2 K, em
campo magnético nulo. Ao contrario, estas amostras apresentam um
comportamento quase-reentrante em temperaturas logo abaixo de T, seguido
de um aumento abrupto na resisténcia elétrica com o decréscimo da
temperatura. Para todas as amostras investigadas, a aplicacdo de campo
magnético leva a diminui¢do de AR, definido como o excesso de resisténcia
elétrica em relacdo ao valor do estado normal extrapolado a menores
temperaturas. Uma vez que esse composto € constituido de ilhas
supercondutoras isoladas, a magneto-resisténcia negativa observada em
temperaturas T < T; é consequéncia da supressdo da amplitude do pardmetro de
ordem supercondutor nessas ilhas pela a¢do do campo magnético. Isso acarreta
um aumento da concentracdo de elétrons normais, diminuindo a resisténcia
elétrica desse sistema supercondutor granular. Entretanto, mesmo a aplicacdo de
um campo magnético tdo alto quanto 18 T ndo € suficiente para suprimir
completamente o gap supercondutor desse sistema, ja que AR # 0 ainda para um
campo magnético dessa magnitude.

2) a temperatura T ~ 11 K ou T/T; ~ 0.6 define dois intervalos de

temperatura nos quais AR apresenta comportamentos distintos:
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a) no intervalo de temperatura 11 K<Tc< T, ou 0.6 < T/Ty < 1,
AR o« (T/T.)™", de acordo com a previsdo da Teoria Semi-Fenomenoldgica de
Dois Fluidos;

b) em temperaturas T < 11 K ou T/T,; < 0.6, AR o (T/T,;)""*, contrariando

0 que seria esperado dessa teoria.

3) os picos de dissipagdo observados em uma série de medidas de R(T,H)
em uma das amostras investigadas (S-245) sdo decorrentes de uma especifica
orientacdo do campo magnético em relagdo a amostra. As anomalias observadas
nessas curvas em T ~ 5 K, a temperatura de ordenamento anti-ferromagnético
da sub-rede dos fons Sm™, indicam que, neste caso 0 campo magnético foi
orientado paralelamente aos planos ab da estrutura cristalina desse composto.
Outra evidéncia disso € obtida a partir dos valores de temperatura relativos ao
maximo nos picos de dissipagdo, em fung@o do campo magnético aplicado,
quando posicionados no diagrama de fases H versus T desses compostos.

Os picos de dissipagdo apresentam posi¢do, largura e intensidade
dependentes do campo magnético aplicado. O fendmeno que origina os picos de
dissipacdo aparentemente envolve uma interagdo entre as redes de vortices de
Josephson e de Abrikosov.

Na temperatura T ~ 11 K ou T/T; ~ 0.6 ocorre uma queda abrupta na
magnitude da resisténcia elétrica desse sistema supercondutor e, em T/T; < 0.6
a magneto-resisténcia € negativa, tal como observado nas demais curvas de
R(T,H) que nd3o apresentam picos de dissipagdo. De fato, em temperaturas

T/Ty < 0.6, AR o< (T/T¢;)™, como descrito no item 2(b).

4) Ha pelo menos dois fendmenos fisicos acontecendo em T ~11 K ou

T/T¢ ~ 0.6, ou uma combinagéo deles:
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a) Mudanga de dimensionalidade (3D-2D) do sistema. Com o decréscimo
de T, isto ¢ sustentado pelo valor de temperatura T/T estimado para esse
composto, no qual & / ¢ = d, onde d € o espagamento entre os planos condutores
de CuQ,. Este valor ¢ da ordem de 0.4, o que é razoavel, tendo em vista que em
amostras policristalinas desses compostos existe uma larga distribuigdio de
valores de T;;

b) Fusdo da rede de vortices. Existem varias evidéncias que apontam
nessa direcdo. Em H = 14 T existe uma mudanga de comportamento dos picos
de dissipa¢do. Este valor de campo magnético corresponde ao campo
caracteristico desse sistema para o qual ocorre uma mudanga de
dimensionalidade (3D-2D) no regime de flutuagdes das linhas de vortices para o
composto investigado. Nesse regime, a temperatura na qual ocorre a fusdo da
rede de vortices € estimada como sendo aproximadamente 12 K, ou T/T; ~ 0.6.

A hipotese de que na temperatura T ~ 11 K ou T/T; ~ 0.6 esteja
ocorrendo a fusdo da rede de vortices € sustentada por um trabalho publicado
recentemente (Phys. Rev. Lett. 82, 1273 (1999)), o qual reporta evidéncia
experimental de que a densidade de superfluido ou a amplitude do pardmetro de
ordem supercondutor decresce na fase de liquido de vortices nos HTSC. Isso
significa que a fusdo da rede de vdrtices provoca uma mudanga na estrutura
eletronica dos HTSC, que é justamente o que estd ocorrendo no material
investigado em T/T; ~ 0.6.

5) Investigando-se as propriedades de transporte em supercondutores
granulares pertencentes ao regime dielétrico de uma transigdo supercondutor-
isolante, no limite de altos campos magnéticos, € possivel detectar mudangas no
regime dissipativo da rede de vortices de Abrikosov nas ilhas supercondutoras
que constituem o material, pois essas mudangas interferem nas propriedades
eletronicas do sistema, relacionadas ao hoping de elétrons normais entre as ilhas

supercondutoras.
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Conclusoes

Neste trabalho foram investigadas as propriedades de transporte de
supercondutores granulares com composi¢des Sm,Ce,CuOy.y, x = 0.17 € 0.18,
que pertencem a duas regides de uma transi¢fo do tipo supercondutor-isolante (SI):
supercondutividade global e local.

No limite de supercondutividade global, onde o estado de resisténcia zero
dos materiais € observado via acoplamento do tipo Josephson abaixo de uma
temperatura T; ~ 10 K, foram investigadas as correlagdes de fase do pardmetro de
ordem supercondutor no composto Sm;gCey;sCuQOy,, a partir de medidas de
magneto-resisténcia R(T,H) na faixa de temperatura 4.2 < T < 30 K, correntes de
excitagcdo no intervalo 0.25 < I, < 20 mA e campos magnéticos H compreendidos
entre 0 e 200 Oe e de curvas caracteristicas I-V, em T = 4.2 K, no intervalo de
corrente de excitagdo 0 < I, < 100 mA, para valores fixos de H < 200 Oe. Foi
obtida a dependéncia do campo magnético e da temperatura da energia de ativagéo
intergranular ou de Josephson, Uy(T,H) o (l-T/TCj)(H'O'é), a qual € formalmente
similar a energia de ativagdo intragranular U, relativa ao movimento de vortices de
Abrikosov, obtida para os compostos monocristalinos da mesma familia de 6xidos
supercondutores. Em T = 4.2 K, foi estimada a densidade de corrente critica de
Josephson, J; ~ 1.5 Alem?, a qual resultou ser da ordem de 10° vezes menor que a
densidade de corrente critica intragranular J,. Ainda, observou-se que em
T =42 K, J; ~ 0, quando o material ¢ submetido a um campo magnético
H =~ 30 Oe. Na temperatura T = 4.2 K, constatou-se que as curvas de R(H), tomadas
durante o aumento e decréscimo de H e, 0.5 < I, < 5 mA, apresentam
comportamento irreversivel. Esse comportamento € caracterizado por um valor de

campo magnético de crossover, H* ~ 30 Oe, o qual € independente da corrente de
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excitacdo a qual o material é submetido. Constatou-se que H* est4 associado a uma
area maxima A para a qual existe coeréncia de fase supercondutora no material,
com didmetro da ordem de 1 pm. A combinagdo desses resultados mostrou que 0s
contornos de grdo sdo os sitios onde ocorre a supressdo da fase do pardmetro de
ordem supercondutor nesses supercondutores granulares.

No limite de supercondutividade local, foram investigados os efeitos da
supressdo da amplitude do pardmetro de ordem supercondutor nas propriedades de
transporte de uma série de amostras do composto Sm; g3Ceg;7CuOy., a partir de
medidas de magneto-resisténcia R(T,H) em campos magnéticos de até 18 T, no
intervalo de temperatura 2 < T < 250 K. Para todas as amostras investigadas, o
aumento da resisténcia elétrica em temperaturas abaixo da temperatura critica
supercondutora T,; = 17.5 K foi quantificado por AR, definido como o excesso de
resisténcia elétrica em relagdo ao valor do estado normal extrapolado a menores
temperaturas. Observou-se que AR diminui com a aplicacdo de um campo
magnético H, como consequéncia da supressdo da amplitude do parametro de
ordem supercondutor nas ilhas isoladas que constituem o material. Entretanto, os
resultados de R(T,H) para campos magnéticos aplicados da ordem de 18 T mostram
que AR # 0, ou que as propriedades supercondutoras ainda sdo preservadas em
campos dessa magnitude. Observou-se também que a temperatura T ~ 11 K ou
T/T; ~ 0.6 define dois intervalos de temperatura nos quais AR apresenta
comportamentos distintos: (a) no intervalo de temperatura compreendido entre 11 e
17.5 K, ou 0.6 < (T/T) < 1, onde AR o (T/T.)", de acordo com as previsdes da
Teoria Semi-Fenomenol6gica de Dois Fluidos e (b) em temperaturas T < 11 K,onde
AR o« (T/Te)™, contrariando o que seria esperado dessa teoria. Para uma
especifica orientagdo de campo magnético aplicado a uma das amostras, foram

observados picos de dissipagdo nas curvas de R(T,H). Com relacdo a essas curvas,
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observou-se que na temperatura T ~ 11 K ocorre uma queda abrupta na magnitude
da resisténcia elétrica desse sistema supercondutor e, em temperaturas T/T; < 0.6,
AR o« (T/Ty)™. Concluiu-se que o fendmeno que origina os picos de dissipagéo
aparentemente envolve uma interacdo entre as redes de Josephson e de Abrikosov.
Dentro deste contexto, a temperatura T ~ 11 K estaria relacionada com mudangas
na rede de vortices das regides supercondutoras como, por exemplo, a fusdo da rede
de vortices de Abrikosov, a qual seria responsavel pela mudanga nas propriedades

eletronicas do composto investigado abaixo dessa temperatura.





